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1. Einleitung

Die Ergriindung der Struktur des Universums stellt seit jeher eine zentrale Frage der Wissen-
schaft dar. Ein noch ungekliartes Phdnomen liefert dabei die sogenannte dunkle Materie, fiir die
es zahlreiche Hinweise aus der Astrophysik gibt. Ein Kandidat fiir diese bisher nur durch ihre
gravitative Wechselwirkung wahrgenommenen Teilchen ist das sogenannte Weakly Interacting
Massive Particle (WIMP).

Das XENON Dark Matter Project ist eine 2002 gestartete internationale Kollaboration zur di-
rekten Suche nach WIMPs. Dabei wird das Edelgas Xenon als Detektormaterial verwendet, mit
welchem die WIMPs zusammenstoflen und charakteristische Signale erzeugen sollen. Seit 2011
laufen die Vorbereitungen fiir das XENON1T-Experiment, die dritte Stufe nach XENON10 und
XENON100. Nachdem 2013 das Large Underground Xenon dark matter experiment (LUX) ei-
ne obere Grenze fiir den Spin-unabhingigen Wirkungsquerschnitt zu o < 7,6 - 1074 cm? fiir
eine WIMP-Masse von 33 GeV/c? [LUX13| setzte, ist fiir XENONIT eine Sensitivitit von
o =2-10"%"cm? fiir eine WIMP-Masse von 50 GeV/c? geplant. Hierzu ist jedoch ein erhebli-
cher Aufwand zur Untergrundreduzierung nétig. Das radioaktive Krypton-Isotop 8°Kr, welches
intrinsische Untergrundsignale erzeugt und in industriell erwerblichem Xenon vorhanden ist,
stellt somit ein Problem dar. Krypton kann durch sogenannte kryogene Destillation zum grofien
Teil von Xenon abgetrennt werden. Im Institut fiir Kernphysik in Miinster wurde mit diesem
Ziel eine kryogene Destillationsséule fiir das XENON1T-Experiment entwickelt und aufgebaut.
Einige der Tests der verwendeten Bauteile werden in dieser Arbeit prisentiert.

Zunéchst wird in Kapitel 2 das XENON Dark Matter Project mit Fokus auf die Untergrundre-
duzierung naher vorgestellt.

Im darauffolgenden Kapitel 3 wird das Funktionsprinzip und der Aufbau der Destillationsséule
beschrieben. Auflerdem wird dargelegt, wie die Kiihlleistung der verwendeten Kaltkdpfe be-
stimmt wurde, um sicherzustellen, dass diese den speziellen Anforderungen der Destillationsséiule
genugt.

Anschlieflend wird in Kapitel 4 eine Moglichkeit der Bestimmung von Volumina in Gassystemen
erldutert und durchgefiihrt, weil sich bei Kenntnis gewisser Volumina die Gasfliisse berechnen
lassen. Mithilfe so bestimmter Gasfliisse konnen zwei Flowcontroller (Massenflussregler) gepriift
werden, welche die Fliisse in der Destillationssédule regeln.

Um letztendlich festzustellen, ob die Destillation wie gewiinscht funktionert, muss die Krypton-

Konzentration des Gases in der Séule gemessen werden. Dazu soll Gas iiber sogenannte Analyse-
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Ventile gezielt aus der Sdule entnommen werden. Ob dies durch Blenden, die den Ventilen vorge-
schaltet sind, erm6glicht wird, kann anhand des Gasstroms durch diese iiberpriift werden. Dieser
ist von den Leitwerten abhéngig, die deshalb in Kapitel 5 bestimmt werden.

Eine Zusammenfassung und ein Ausblick finden sich im abschlieenden Kapitel 6.
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In diesem Kapitel wird zunéchst ein Hinweis fiir die Existenz von dunkler Materie sowie ein
moglicher Kandidat, das sogenannte Weakly Interacting Massive Particle (WIMP), vorgestellt.
Anschlielend wird die direkte Suche nach diesen Teilchen beim XENON Dark Matter Project
im Hinblick auf die Reduzierung des Untergrundes, insbesondere des intrinsischen Untergrundes
aus radioaktiven Edelgas-Isotopen, beschrieben. Abschliefend werden die Designvorgaben fiir
die kryogene Destillationssédule zur Entfernung des intrinsischen Untergrundes durch Krypton

aufgezahlt.

2.1. Dunkle Materie

Nach heutiger Kenntnis besteht das Universum zu ca. 4,9 % aus gewohnlicher, baryonischer Ma-
terie und zu den restlichen 95,1 % aus sogenannter dunkler Energie und dunkler Materie, deren
Beschaffenheit noch grofitenteils unbekannt ist. Die beschleunigte Ausdehnung des Universums
macht die Annahme der dunklen Energie notwendig, die etwa 68,3 % der gesamten Energiedichte
ausmacht. Die restlichen ca. 26,8 % sind dunkle Materie, die wegen ihrer fehlenden elektroma-
gnetischen Wechselwirkung als dunkel bezeichnet wird. [Plal3]

Ein Hinweis fiir die Existenz von dunkler Materie findet sich unter anderem in der Untersuchung
der Rotationsgeschwindigkeiten von Spiral-Galaxien. Die beobachteten Geschwindigkeiten der
einzelnen Sterne in Abhéngigkeit der Entfernung vom Zentrum der Galaxie entsprechen nicht
dem erwarteten Zusammenhang durch die leuchtende, baryonische Masse. Dabei wird nach New-
ton’scher Mechanik fiir groBe Abstéinde ein Abfall der Geschwindigkeiten mit 1/./r erwartet,
welche jedoch konstant bleiben. Dies ist in Abbildung 2.1 am Beispiel der Galaxie NGC 6503
gezeigt. Der Geschwindigkeitsverlauf kann sich durch zusétzlichen Einfluss von galaktischem Gas
sowie zu einem grofien Teil durch das Einfithren von dunkler Materie erkliren lassen. [Beg91]
Die genaue Natur der dunklen Materie-Teilchen ist noch ungeklédrt. Ein moglicher Kandidat
ist das Weakly Interacting Massive Particle (WIMP), welches ein massives und somit nicht-
relativistisches Teilchen ist und deshalb zur sogenannten ’kalten’ dunklen Materie zéhlt. Es ist
elektrisch neutral und wechselwirkt nur gravitativ sowie auf der Skala der schwachen Wechselwir-
kung. In der Theorie der Supersymmetrie, die eine Erweiterung des Standard-Modells darstellt,

werden Teilchen prognostiziert, die diesen Eigenschaften entsprechen. [Jun96]
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Abbildung 2.1.: Rotationsgeschwindigkeit der Sterne in der Galaxie NGC 6503 abhingig vom Abstand
zum Zentrum. Die gemessenen Daten kénnen mit einem Modell aus der sichtbaren Ma-
terie (disk), galaktischem Gas (gas) und dunkler Materie (halo) erklédrt werden [Beg91].

2.2. Suche nach dunkler Materie mit Xenon

Es gibt verschiedene Formen von Experimenten zur Suche nach dunkler Materie. Das XENON
Dark Matter Project sucht mithilfe von Streuexperimenten an fliissigem Xenon nach WIMPs,
was als direkte Suche bezeichnet wird. Aufgrund des geringen Wirkungsquerschnitts von

o < 7,6-107% cm? fiir eine WIMP-Masse von 33 GeV/c? [LUX13] ist die Detektorempfindlich-

keit ein ausschlaggebendes Kriterium, ob dunkle Materie entdeckt wird oder nicht.

2.2.1. Xenon als Detektormaterial

Fliissiges Xenon bietet eine Reihe von Vorteilen als Detektormaterial zur Suche nach WIMPs.
Die hohe Kernladungszahl, Z = 54, sowie die hohe Dichte sorgen fiir eine hohe Abschirmung von
radioaktiver Strahlung, was zur Untergrundreduzierung beitréagt und die Sensitivitét des Detek-
tors erhoht. Zudem besitzt Xenon keine langlebigen radioaktiven Isotope!, die Untergrundsignale
erzeugen konnten. Die verschiedenen Isotope von Xenon mit unterschiedlichem Spin erlauben je-
doch eine Untersuchung von Spin-abhéingigen Vorgédngen. Weil der Spin-unabhéngige Wirkungs-
querschnitt oc A? ist [Fre06], bietet sich Xenon mit A ~ 131 als guter Stoipartner fiir Streuex-
perimente an. Die Durchléssigkeit von Xenon fiir sein eigenes Szintillationslicht erméglicht die
Verwendung einer Zwei-Phasen-Zeitprojektionskammer, deren Funktionsprinzip im Folgenden
erklért wird. [Apr09]

tabgesehen von '*%Xe mit ty2 = 10%! a, das bei der Suche nach dunkler Materie fiir keinen signifikanten Unter-
grund sorgt.
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Abbildung 2.2.: Links: Prinzip der Zwei-Phasen-Zeitprojektionskammer mit Xenon [Aprl2a]. Rechts:
TPC des XENON100-Experiments. Foto mit Genehmigung der XENON Kollaboration.

2.2.2. Prinzip der Zwei-Phasen-Zeitprojektionskammer

Das XENON Projekt verwendet eine sogenannte Zwei-Phasen-Zeitprojektionskammer (TPC, a.
d. Engl.: Time Projection Chamber), die eine dreidimensionale Ortsangabe des Ereignisses, eine
Energiemessung und die Identifizierung des Teilchens ermoglicht [Apr09]. Dazu werden Signa-
le aus Szintillation sowie lonisierung genutzt. Abbildung 2.2 zeigt das Prinzip der TPC. Der
Detektor ist zum Grofiteil mit fliissigem Xenon gefiillt, woriiber sich eine Gasphase anschlieft.
An Boden und Decke befindet sich jeweils eine Anordnung von Photomultipliern (PMT Ar-
ray) zur Messung des Szintillationslichts. Die direkten Szintillationen eines Ereignisses in der
Fliissigphase (S1) werden aufgrund von Reflektion am Phaseniibergang hauptséchlich am Bo-
den detektiert. Die Elektronen aus Ionisierung werden in einem elektrischen Feld zur Fliissig-
keitsoberfliche gedriftet. Am Phaseniibergang werden sie durch ein zusétzliches elektrisches Feld
aus der Fliissigphase extrahiert und beschleunigt, wobei proportionales Szintillationslicht (S2)
erzeugt wird. Aus der Messung von S2 an der Detektordecke ldsst sich aufgrund der geometri-
schen Anordnung der Photomultiplier die x und y Position des Ereignisses bestimmen. Aus dem
Zeitunterschied zwischen S1 und S2 erhélt man die dritte Koordinate in Richtung des Elektro-
nendrifts. Die Form und Stérke des S2-Signals ldsst eine Unterscheidung von Kernriickst6en
(Nuclear Recoil) bei WIMPs und Neutronen im Gegensatz zu Riicksté8en an der Elektronenhiille

(Electronic Recoil) bei Untergrund von - und 7-Strahlung zu. [Aprl2a]
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2.2.3. XENON100 und XENON1T-Experiment

Zur Abschirmung kosmischer Hohenstrahlung ist das Experiment in einer Tiefe von 3600 m Was-
seridquivalent unter dem Gran Sasso Massiv im Laboratori Nazionali del Gran Sasso (LNGS)
Untergrundlabor stationiert. Im XENON100-Experiment betrédgt die verwendete Xenon-Masse
in der TPC ca. 161 kg, wovon 62 kg als aktives Detektormaterial genutzt werden. Das bedeutet,
dass aufgrund der hohen eigenen Abschirmung von Xenon dessen duflere Schicht als Schild wirkt.
Dementsprechend werden nur Ereignisse in einem bestimmten mittleren Bereich des Detektors
ausgewertet, der als fiducial volume bezeichnet wird. Das designierte Ziel von XENON100 wurde
2012 erreicht und ein oberes Limit fiir den Spin-unabhéngigen Wirkungsquerschnitt von WIMP-
Nukleon-Streuung zu o < 2 - 104 ¢cm? fiir eine WIMP-Masse von 50 GeV/c? gesetzt [Apr12b.
Fiir XENONIT ist eine Detektorsensitivitit von o = 2 - 10747 cm? vorgesehen. Die Wirkungs-
querschnitte im Vergleich mit Ergebnissen anderer Experimente zeigt Abbildung 2.3. Die ver-
wendete Xenon-Masse erhoht sich bei XENONIT auf 3,4t und 1t aktives Detektormaterial.
Zusétzliche Abschirmung nach auflen bietet ein Wassertank von 10 m Durchmesser, in dem die
TPC platziert wird. Der vom experimentellen Aufbau selbst herrithrende Untergrund wird durch
die Verwendung von ultrareinen Materialien reduziert. Es bleiben jedoch noch intrinsische Un-
tergrundsignale aus dem Inneren des Detektors im Xenon selbst, die einer Reinigung des Xenons

bediirfen. Diese werden im Folgenden beschrieben. [Apr10]
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Abbildung 2.3.: Ergebnisse des XENON100-Experiments fiir das obere Limit des Wirkungsquerschnitts
von Spin-unabhéngiger WIMP-Nukleon-Streuung im Vergleich mit Ergebnissen anderer
Experimente sowie designiertes Ziel von XENONI1T. Grau schattierte Gebiete zeigen Re-
gionen aus theoretischen Vorhersagen der Supersymmetrie. Abbildung mit Genehmigung
der XENON Kollaboration
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2.3. Reinigung des Xenons zur Verringerung des intrinsischen

Untergrundes

Intrinsische Verunreinigungen koénnen die Sensitivitdt des Detektors durch Behinderung der
Signaldetektion oder durch zusédtzlichen Untergrund beeintrichtigen. Ersteres ist der Fall bei
elektronegativen Verunreinigungen wie zum Beispiel O2 und HoO, die den Drift der Elektronen
storen. Bei XENONIT wird deren Konzentration in einem im Institut fiir Kernphysik in Miins-
ter entwickelten Gasreinigungssystem durch andauerndes Zirkulieren des Xenons durch heifle
Getter reduziert. Weitere Informationen dazu folgen in [Rosl4al.

Da die Gewinnung von Xenon aus der Luft erfolgt, ist industriell gefertigtes Xenon in der
GroBenordnung ppb? mit anderen ebenfalls in der Luft vorkommenden Edelgasen wie Krypton
verunreinigt. Der Zerfall des radioaktiven Isotops 8°Kr mit einer Halbwertszeit von 10,76 a fiihrt
im Xenon-Detektor zu einem permanenten Untergrundsignal, das sich nicht abschirmen l&sst
und nicht vollstdndig durch die Diskrimination von S1 und S2 identifiziert werden kann. Aus
diesem Grund ist die Entfernung dieser Verunreinigung von entscheidender Bedeutung fiir die
Empfindlichkeit des Detektors.

Eine Moglichkeit die Verunreinigungen mit Krypton und somit auch das stérende ®°Kr durch
einmaliges Reinigen vor Beginn des Experiments zu entfernen, bietet die sogenannte kryogene
Destillation. Dazu wurde im Institut fiir Kernphysik in Miinster eine kryogene Destillationsséule
entwickelt und aufgebaut. Der Aufbau und die Funktion der Desillationssédule wird in Kapitel 3
beschrieben.

Eine weitere intrinsische Kontamination ist das Radon-Isotop ?2?Rn mit einer Halbwertszeit von
3,8d, welches durchgehend aus den Materialien des Detektors in das Xenon ausgast. Deshalb
muss dieses wihrend des Experiments kontinuierlich entfernt werden. Eine Moglichkeit dazu

konnte ebenfalls kryogene Destillation sein, was derzeit untersucht wird.

2.4. Designvorgaben der kryogenen Destillationssaule fiir das
XENONI1T-Experiment

Aus den Zielen des XENON1T-Experiments konnen Riickschliisse auf die Designvorgaben fiir
Detektor und Untergrundreduzierung gezogen werden. An die kryogene Destillationssiule sind

demnach folgende Anforderungen gestellt:

e Die Krypton-Konzentration im Xenon muss unter 0,5 ppt® gesenkt werden. Bei anfingli-

cher ppb Konzentration von Krypton entspricht das einem Separationsfaktor von 10* —10°

21ppb = 1 part per billion = 10~° mol/mol
31ppt = 1 part per trillion = 10712 mol/mol
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e Um die komplette Xenon-Masse in einer angemessenen Zeit von 7 Wochen destillieren zu

konnen, wird ein Massenfluss von 3 kg/h benotigt.

e Bei der Destillation sollen 99% des genutzten Xenons zuriickgewonnen und als Detektor-
material verwendet werden und nur 1% als mit Krypton angereichertes Off-Gas gespeichert

werden.
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Dieses Kapitel umfasst das Prinzip und den Aufbau der kryogenen Destillationsséiule zur Tren-
nung von Xenon und Krypton im Institut fiir Kernphysik in Miinster. Die einzelnen Teile der
Saule werden hinsichtlich der Relevanz fiir diese Arbeit erldutert und die Steuerung per LabView
basierter Slowcontrol wird kurz beschrieben. Anschliefend werden verschiedene Moglichkeiten
zur Uberpriifung der Separationseffizienz der Siule vorgestellt. Zuletzt werden die Tests der
Kiihlleistung der verwendeten Kaltkopfe dargestellt, woraus sich Riickschliisse auf eine mogliche

Destillation von Argon und Radon ziehen lassen.

3.1. Prinzip der kryogenen Destillation

Das Prinzip der Trennung von Xenon und Krypton wird im Folgenden beschrieben. Die Tren-
nung per Destillation wird durch die unterschiedlichen Dampfdriicke von Xenon und Krypton
moglich. Weil Krypton einen héheren Dampfdruck als Xenon hat - vgl. Abbildung 3.1 -, ist
in einem 2-Phasen-Xenon-Krypton-Gemisch aufgrund des hoheren Partialdrucks die Krypton-
Konzentration in der Gasphase hoher als in der Fliissigphase. Dies wird auch als einzelne theo-
retische Trennstufe bezeichnet. Das Prinzip einer kryogenen, mehrstufigen Destillationssdule
besteht darin, dass mehrere theoretische Trennstufen hintereinander geschaltet werden.

Im Sumpf der Saule wird fliissiges Xenon verdampft. Dariiber befinden sich die theoretischen
Trennstufen. Der aufsteigende Dampf mit erhohter Krypton-Konzentration kondensiert dabei
in der nachfolgenden Stufe und hat somit einen hoheren Krypton-Anteil als die Fliissigphase
im Fufl der Sédule. Durch wiederholtes Verdampfen und Kondensieren in den nachfolgenden Stu-
fen wird die Krypton-Konzentration damit weiter erhtht und somit der Trennfaktor verstarkt.
Dies ist schematisch in Abbildung 3.1 gezeigt. Kondensation oben im Kopf der Séule, inklusi-
ve des teilweisen Riickflusses in diese, fithrt zu einem kontinuierlichen Kreislauf des Prozesses,
der Rektifikation genannt wird. Dabei kann fortwéhrend neues Gas zur Destillation eingelassen
werden sowie gereinigtes (zum Grofteil von Krypton befreites) Xenon aus dem Sumpf der Siule
entnommen werden. Ein kleiner Teil fillt am Kopf der Sdule als Gas mit erhohter Krypton-
Konzentration an.

Die benétigte Anzahl theoretischer Trennstufen fiir einen gewiinschten Separationsfaktor von
10%-10° lssst sich standardmiiBig nach dem McCabe-Thiele-Verfahren bestimmen [Murl4a]. Die

technische Realisierung erfolgt mit sogenanntem Packungsmaterial, das entsprechend einem
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Abbildung 3.1.: Links: Dampfdriicke von Xenon (rot) und Krypton (schwarz) [Brol3]. Der Dampfdru-
ckunterschied bei einer Betriebstemperatur von 180 K ist markiert. Rechts: Schema ei-
ner kryogenen Destillationssédule. Die Anzahl theoretischer Trennstufen der 5m-S#ule ist
grofer. Quelle (rechts): C. Huhmann, IKP Miinster

HETP-Wert (Height Equivalent for one Theoretical Plate) fiir die Anzahl theoretischer Trenn-
stufen sorgt und in Abschnitt 3.2.2 genauer beschrieben wird. Im nachfolgenden Abschnitt wird

der technische Aufbau der Sidule niher erldutert.

3.2. Aufbau der Saule

Die Entwicklung und der Bau der Sidule wurde in zwei Phasen unterteilt. Zunéchst wurde eine
Testséule von insgesamt 3 m Hohe entwickelt und aufgebaut, an der die Funktionsweise der
kryogenen Destillation erfolgreich getestet wurde [Rosl4a]. AnschlieBend wurde die Séule auf
eine Gesamthohe von 5 m erweitert, wobei im Wesentlichen der mittlere Teil verlingert wurde,
um so die theoretisch berechneten Designvorgaben zu erfiillen. Die Messungen zu dieser Arbeit
fanden wahrend des Aufbaus und den anschlieBenden Tests der 5 m-Séule statt.

Der Aufbau der Sdule liasst sich entsprechend in drei Teile gliedern: den Fufl der Siule, den
Mittelteil mit Packungsmaterial und den Kopf der Sdule. Im Folgenden werden die fiir die Arbeit
relevanten Teile und Funktionen erldutert. Eine detailliertere Beschreibung ist in [Murl4a] zu

finden.
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3.2.1. FuB der Saule: Reboiler, Preseparator und Warmetauscher

Den Fuf} der Sdule zeigt Abbildung 3.2. Die grofite Komponente ist der Reboiler (Verdampfer)
- ein Becken, in dem sich das gereinigte fliissige Xenon sammelt. Zur Verdampfung sind in den
Winden elektrisch betriebene Heizpatronen installiert. Am Boden des Beckens kann sauberes,
fliissiges Xenon iiber eine Leitung entnommen werden. Diese ist iiber einen Warmetauscher mit
der Gas-In-Leitung des von auflen kommenden, warmen, ungereinigten Gases verbunden und
kiihlt dieses. Das ungereinigte Gas flieit zur weiteren Kiihlung in den Preseparator (Vortren-
ner). In diesem kleineren Becken wird das Gas mithilfe eines Kaltkopfs Coolpower (CP) 50 der
Firma Leybold gekiihlt und kondensiert. Dieser wird in Abschnitt 3.5 ndher beschrieben. Der
Kaltkopf ist thermisch mit einem OFHC-Kupferblock (oxygen free high thermal conductivity)
mit Lamellen-Struktur im Inneren verbunden, an dem das Gas kondensiert. Da aufgrund der
Trennung von Gas- und Fliissigphase hier eine erste Destillation stattfindet, entspricht dies einer
einzelnen Trennstufe und wird deshalb als Preseparator bezeichnet. Am Kupferblock kénnen sich
andere, in geringer Konzentration vorhandene, leichter zu verdampfende Edelgase wie z. B. Ar-
gon und Helium ablagern und als Isolierschicht die Kiihlung behindern. Um diesem sogenannten
Blanket-Effekt vorzubeugen, werden mogliche Ablagerungen durch eine Bohrung im Kupferblock
iiber eine Viertelzoll-Leitung (duflerer Rohrdurchmesser = 1/4 Zoll) abgesaugt. Diese Leitung

&
@&
i

Reboiler  Liquid-Feed Preseparator Heat exchanger ~Gas-In
Line Liquid-Out Line
Gas-Feed- and L:ggl u
Anti-Blanket-Effect-Line

Abbildung 3.2.: Fuf§ der Sédule ohne Isolierkessel. Zu sehen sind Reboiler, Preseparator und Warmetau-
scher sowie diverse weitere Leitungen und Verkabelungen.
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3. Die kryogene Destillationssdule

bietet auch die Moglichkeit einer gasformigen Einspeisung des Xenons am Kopf der Saule. Das
am Boden des Preseparator verfliissigte Xenon kann mit Uberdruck in einer weiteren Viertelzoll-
Leitung nach oben gedriickt und in den Mittelteil der Siule eingespeist werden. Der Fufl der

Sdule befindet sich in einem Stahlbecken von 750 mm Durchmesser fiir ein Isoliervakuum.

3.2.2. Mittelteil der Saule: Packungsrohr, Liquid Feed-Ports und Analyse-Ventile

Der Mittelteil besteht aus einem ca. 3 m hohen Rohr, das sich an den Reboiler anschliefft. In ihm
befindet sich das Packungsmaterial vom Typ Ex der Firma Sulzer. Das Geflecht aus Edelstahl
stellt eine grofle Oberfliche zur Verfiigung, an dem das verfliissigte Xenon hinabléduft. Dadurch
wird der Austausch mit entgegenkommenden Teilchen aus dem aufsteigenden Gasstrom begiins-
tigt und somit die Separation weiter verstiarkt. Parallel dazu verlaufen mehrere Leitungen, wie
etwa die schon erwihnte Leitung fiir die Einspeisung von fliissigem Xenon in das Packungsrohr.
Die Einspeisung ist an 6 verschiedenen Stellen - den sogenannten Liquid-Feed-Ports - in unter-
schiedlicher Hohe mithilfe von manuellen Ventilen moglich. Neben dieser Liquid-Feed-Leitung
verlauft eine Analyse-Leitung mit ebenfalls 6 identischen Ventilen an den selben Hohen. Damit
kénnen wihrend der Destillation Proben entnommen werden, um die Zusammensetzung des Ga-
ses zu iiberpriifen. Vor den Analyse-Ventilen ist jeweils eine Blende mit 1 mm Durchmesser und
5 mm Linge installiert. Diese sollen verhindern, dass durch Offnen der Ventile das Gleichgewicht
der Krypton-Konzentration innerhalb der Sdule und somit der Destillationsprozess gestort wird.
In Kapitel 5 wird das Verhalten und die Funktionsweise der Blenden bei Gasdurchfluss unter-
sucht. Abbildung 3.3 zeigt einen Abschnitt des Packungsrohrs inklusive eines Liquid-Feed-Ports

und eines Analyse-Ventils. Die thermisch isolierte Bedienung der Ventile erfolgt von auflen iiber

Capillary tube in

Analysis-Valve Liquid-Feed-Port
AV LF

Abbildung 3.3.: Links: Analyse-Ventil und Liquid-Feed-Port vor Installation des Isolierrohrs. Rechts: Teil
des Packungsrohrs (griin) mit Analyse-Ventil und Analyse-Leitung (blau) sowie Liquid-
Feed-Port und Liquid-Feed-Leitung (rot) inklusive thermisch isoliertem Bedienelement.
Quelle (rechts): Technische Zeichnung von C. Huhmann, IKP Miinster.
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3.2. Aufbau der Sdule

C.oldﬁe.adm
CP140T
Sl

Abbildung 3.4.: Kopf-Teil der Siule vor der Installation ohne Isolierkessel (links) und installiert auf der
Sdule (rechts). Zu sehen sind der Kaltkopf, Top Condenser sowie diverse Leitungen.

speziell angefertigte Edelstahlgabeln. Der Mittelteil befindet sich in einem Stahlrohr von 259 mm

Durchmesser fiir das Isoliervakuum.

3.2.3. Kopf der Sdule: Top Condenser

Das Kopfteil der Séule vor der Installation und ohne Isolierkessel sowie die fertige Installation
sind in Abbildung 3.4 gezeigt. Der Top Condenser (Kondensator) des Kopfteils ist iiber einen
Bellow (Federungskoérper) mit dem Packungsrohr des Mittelteils verbunden. Er &hnelt in der
Bauweise dem Preseparator, ist jedoch grofler. Auch der verwendete Kaltkopf CP140T der Fir-
ma Oerlikon Leybold Vacuum ist gréfler und erreicht laut Hersteller eine groflere Kiihlleistung
von bis zu 260 W bei 178 K [Ley11]. Die Kaltkopfe und ihre Funktionstests werden in Abschnitt
3.5 nidher behandelt. Im Inneren der Séule wird mit dem Kaltkopf wiederum ein Kupferblock mit
Lamellen-Struktur gekiihlt, an dem das aufsteigende Gas kondensieren und zuriickgefiihrt wer-
den kann. Fine spiralformige Kupferleitung verlduft zudem um das Verbindungsstiick zwischen
Kaltkopf und Kupferblock, um im Bedarfsfall eine weitere Kiithlung mit fliissigem Stickstoff zu
ermoglichen. Uber eine Leitung aus dem Top Condenser werden schlieflich ca. 1% des Xenons

als Off-Gas - das Gas mit erhohter Krypton-Konzentration - sowie weitere Edelgase, die den
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3. Die kryogene Destillationssdule

Blanket-Effekt hervorrufen kénnten, abgefiihrt und in einer Gasflasche gelagert. Abbildung 3.5

zeigt ein Foto der kompletten Saule.

3.3. Steuerung der Saule

Die Saule wird mit einer LabView basierten Slowcontrol (Prozesssteuerung) gesteuert. Mithilfe
verschiedener Druck- und Temperatursensoren erfolgt {iber die Heizpatronen in Top Condenser
und Reboiler eine Proportional-Integral-Derivative (PID) Regelung. Die effektive Kiihlleistung
wird durch Heizen reguliert - entweder am Kopf oder am Fufl der Sdule. Dadurch kann das System
auf eine konstante Temperatur oder einen konstanten Druck geregelt werden. Die Regelung
der Fliisse (Flows) erfolgt iiber Flowcontroller (Flussregler) der Firma MKS Instruments vom
Typ 1479B. Der an der Gas-In-Leitung installierte Flowcontroller hat einen Regelbereich bis
maximal 20 slpm (Standardliter pro Minute). An der Off-Gas-Leitung sind zwei Flowcontroller
mit maximal 10slpm bzw. 0,1 slpm angebracht. Ein vierter Flowcontroller befindet sich an der

Liquid-Out-Leitung mit maximal 20 slpm.

3.4. Methoden zur Uberpriifung der Separation von Xenon und
Krypton

Zur Bestimmung der Separations-Effizienz der Destillationssdule sind verschiedene Methoden
entwickelt worden, um Krypton in Xenon nachzuweisen. Bei einer in Miinster entwickelten Me-
thode wird Krypton mit einem Residual-Gas-Analyzer (RGA) und einer zusétzlichen Kéltefalle
detektiert. Damit kénnen Krypton-Konzentrationen in der Gréflenordnung von ppt gemessen
werden [Brol13]. Eine zweite in Miinster entwickelte 83™Kr Tracer Methode nutzt aus einer 83 Rb-
Quelle stammendes radioaktives 33™Kr. Damit wird das Xenon wihrend der Destillation gedopt
und die Separations-Effizienz aus den Zerfallsraten des 33™Kr an Gas-In-, Off-Gas- und Liquid-
Out-Leitung bestimmt [Ros14b]. Weitere Moglichkeiten zur Analyse der entnommenen Proben
bietet an der Columbia University ein Atom Trap Trace Analysis (ATTA) System [Apr13] und
am Max-Planck-Institut fiir Kernphysik in Heidelberg ein gaschromatographisches System mit

Massenspektrometer [Linl4].

3.5. Funktionstests der Kaltkopfe an Top Condenser und
Preseparator

Der Top Condenser und Preseparator werden wie bereits erwidhnt mit einstufigen Kaltkdpfen

der Firma Oerlikon Leybold Vacuum betrieben. Die Kaltkdpfe CP50 und CP140T arbeiten nach

dem Gifford-McMahon-Verfahren. Dabei wird Helium in einem Kompressor verdichtet und im

Kaltkopf entspannt, was zur Kiihlung fiihrt. Bei den Betriebsbedingungen der Siule von ca.
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3.5. Funktionstests der Kaltkopfe an Top Condenser und Preseparator

Coldhead
CP140T

Flowcontroller
MKS 1479B \

L\ Analysis Valves &
/ Liquid-Feed-Ports

Coldhead
CP50

RGA-Setup

Abbildung 3.5.: Die kryogene Destillationssédule. Im Vordergrund zu sehen ist der RGA-Aufbau zur Ana-
lyse der Krypton-Konzentration. 15



3. Die kryogene Destillationssdule

2 bar und 163 K bis 183 K (-110° bis -90° C) betriigt die maximal benétigte Kiihlleistung 150 W
im Top Condenser zum Kondensieren des aufsteigenden Gases bei einem maximalen Massenfluss
von 5,73 kg/h [Murl4a]. Die Kiihlleistung im Betriebsbereich der Sdule an der Siedetemperatur
von Xenon bei ca. 178 K wurde dort aus Herstellerangaben [Ley11] auf ca. 260 W abgeschitzt.
Zur Regulierung der Temperatur sind in beiden Kaltkopfen Heizpatronen installiert, deren Heiz-
leistung abgelesen werden kann. Die Kiihlleistung lasst sich bestimmen, wenn man die Tempe-
ratur mithilfe der Slowcontrol iiber die Heizpatronen reguliert, welche dabei gegen die Kiihlung
anheizen. Die PID-Regulierung fithrt zu Oszillationen um die eingestellte Temperatur, die nach
ca. 20 min abgeklungen sind. Wenn sich die Temperatur nicht mehr &ndert, entspricht im Iso-
liervakuum von ca. 10~%mbar die effektive Kiihlleistung des Kaltkopfs der Heizleistung der
Heizpatronen.

Die in diesem Kapitel vorgestellten Messungen wurden in Zusammenarbeit mit Michael Murra

durchgefiihrt, der Teile der Ergebnisse fiir eigene Vertffentlichungen verwenden kann.

3.5.1. Kiihlleistung des Kaltkopfs CP140T am Top Condenser

Cooling Power of Coldhead CP140T for the 3m- and 5m-Column
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Abbildung 3.6.: Kiihlleistung des Kaltkopfs CP140T am Top Condenser fiir die 3m-Séule (rot) und 5m-
Séule (blau) - Im relevanten Bereich zwischen 163 und 183 K ist die Kiihlleistung an der
5m-Sdule 4-11 W geringer.

Fiir Temperaturen von -30° C (73,15 K) bis -200° C (243.15K) wurde die Kiihlleistung des
Kaltkopfs CP140T wie im letzten Abschnitt beschrieben bestimmt. Abbildung 3.6 zeigt die Er-

gebnisse der hier durchgefithrten Messung im Vergleich mit Ergebnissen einer Messung nach
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3.5. Funktionstests der Kaltkopfe an Top Condenser und Preseparator

dem selben Prinzip von M. Murra fiir die 3m-Séule [Murl4a]. Die geschétzte Unsicherheit der
Kiihlleistung ergibt sich aus Fluktuationen auf der Anzeige der Heizleistung. Die Schwankungen
der Temperatur um < 1072 K werden vernachliissigt.

Die Kiihlleistung an der 5m-Saule liegt im relevanten Bereich zwischen 163 und 183 K im Be-
reich von 190-200 W. Dies ist zwischen 4 und 11 W niedriger als an der 3m-S&ule. Die benéGtigten
150 W werden aber nicht unterschritten. Die Verringerung der Leistung gegeniiber der 3m-Siule
kann durch die gréflere Masse und grolere Oberfliche des zu kiihlenden Materials erklart wer-
den. Der generelle Leistungsverlust von ca. 60 W gegeniiber dem geschétzten theoretischen Wert

von 260 W wurde in dieser Arbeit nicht weiter untersucht.

3.5.2. Kiihlleistung des Kaltkopfs CP50 am Preseparator

Die Kiihlleistung des Kaltkopfs CP50 am Preseparator wurde analog zu der im letzten Ab-
schnitt beschriebenen Kiihlleistung des Kaltkopfs CP140T am Top Condenser bestimmt. Die
Ergebnisse der Messung zeigt Abbildung 3.7. Die Messunsicherheiten ergeben sich wiederum
aus den Fluktuationen der Anzeige der Heizleistung. Im relevanten Temperaturbereich betrigt
die Kiihlleistung ca. 90 W.

Cooling Power of Coldhead CP50 for the 5m-Column
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Abbildung 3.7.: Kiihlleistung des Kaltkopfs CP50 am Preseparator fiir die 5m-Séule. Bei 178 K betrégt
die Kiihlleistung ca. 89 W.
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3. Die kryogene Destillationssdule

Coolingpower Diagram for Coolpower 50
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Abbildung 3.8.: Kiihlleistung eines anderen Kaltkopfs CP50 an der TPC in Miinster, der einen identischen
Kupferblock zur Kiihlung nutzt [Sch11].

Die Ergebnisse konnen mit Messungen von J. Schulz an einem Kaltkopf vom selben Typ

an einer TPC in Minster in Abbildung 3.8 verglichen werden [Schll]. Die Kiihlleistung liegt
im sich tiberschneidenden Messbereich 1,5-2,5 W oberhalb der Messung am Preseparator. Die
Abweichung der Kiihlleistung nach oben kann durch die unterschiedliche Montage der Kaltkopfe
erklédrt werden.
Aus der noch zur Verfiigung stehenden Kiihlleistung am Preseparator der Séule von P =~ 89 W =
320kJ/h am Siedepunkt des Xenons bei ca. 178 K ldsst sich der maximal zu verfliissigende
Massenfluss 72 bestimmen. Die benttigten Werte wurden [NIST] entnommen. Zunéchst wird
ein Teil der Kiihlleistung Pop zum Herunterkiihlen um AT = 115K von 293K auf 178 K
bendtigt. Aufgrund der geringen Anderung der Wirmekapazitit wird fiir diese ein gemittelter
Wert von ¢, = 0,17kJ/kgK angenommen. AnschlieBend wird der Rest der Kiihlleistung Pr, zum
Verfliissigen des Xenons anhand der Enthalpiedifferenz Ah benétigt. Bei p = 2 bar betrigt die
Entahlpie in der Gasphase hy = 4,4kJ/kg und in der Fliissigphase h; = 96,9 kJ /kg.
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3.6. Argon-Radon-Destillation

Der maximale Massenfluss wird wie folgt berechnet:

Pcp =m - AT und P, =m-Ah

P=PFPep+ PpL
= P =1in- (¢, AT + Ah)
P
T — 1
7T AT+ Ah (3:1)

_ 320kJ/h
©0,17kJ/kgK - 115K + 96,9 kJ /kg — 4,4kJ /kg

= 2,86 kg/h.

Die Kiihlung durch den Kaltkopf CP50 im Preseparator ermdoglicht es also allein, einen Mas-
senfluss von 2, 86 kg/h zu verfliissigen. Durch die schon vorher erfolgte Abkiihlung des Gases im

Wiérmetauscher wird eine Verfliissigung von Massenfliissen > 3 kg/h moglich.

3.6. Argon-Radon-Destillation

Zur Reduktion des Untergrundes im XENON-Experiment muss wie in Abschnitt 2.3 beschrieben
auch die Radon-Konzentration im Xenon gesenkt werden. Das Edelgas Radon ist im Gegensatz
zu Krypton schwerer als Xenon. Wenn Radon und Xenon per kryogener Destillation getrennt
werden koénnen, entspriche dies einem umgekehrten Betrieb der Séule, bei dem die Radonkon-
zentration in der Fliissigphase am Fuf} steigen sollte und gereinigtes Xenon am Kopf der Saule
entnommen werden kénnte. Ob dies mit der Destillationssédule in Miinster moglich ist, wird der-
zeit untersucht.
Am Max-Planck-Institut fiir Kernphysik in Heidelberg wurde eine Mobile Radon-Extraktions-
Anlage (MoREx) entwickelt, mit welcher die Radon-Konzentration gemessen werden kann. Diese
Anlage kann Radon jedoch besser in Argon als in Xenon nachweisen. Deshalb kénnte man die
Trennung von Radon mit Argon simulieren, das wie Xenon leichter als Radon ist.
Fiir eine mogliche Argon-Radon-Destillation ist die Kiihlleistung im Bereich des Siedepunkts
von Argon um eine Temperatur von 94 K bei einem Druck von 2 bar relevant. Am Preseparator
lasst sich die Kiihlleistung anhand von Abbildung 3.7 im Bereich um 94 K auf 60 W=216kJ/h
konservativ nach unten abgeschétzen. Eine analoge Rechnung zu (3.1) fiir den zu verfliissigenden
Massenfluss ergibt fiir die Abkiihlung von 293 K auf 94 K bei 2 bar mit der Enthalpiedifferenz
Ah = 156kJ/K und der sich nur geringfiigig dndernden Wérmekapazitét ¢, = 0, 59 kJ /kgK:

) P

m= m (3.2)

216 kJ/h
= 0,59kJ /kgK - 199K + 156 kJ /kg
=0,79kg/h
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3. Die kryogene Destillationssdule

Die benotigten Werte wurden [NIST]| entnommen.

Es kann also mindestens ein Fluss von 0,79kg/h verfliissigt werden. Dies ist ausreichend fiir
einen moglichen Destillationsbetrieb. Am Kaltkopf des Top Condensers liasst sich die dortige
Kiihlleistung in Abbildung 3.6 auf 100 W konservativ nach unten abschétzen. Daraus ergeben
sich die moglichen Fliisse innerhalb der Sdule widhrend der Destillation. Von technischer Seite

ist eine Argon-Radon-Destillation an der Séule moglich [Murl4b].
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4. Volumenbestimmung und

Flowcontroller-Uberpriifung

Dieses Kapitel umfasst die Bestimmung von Volumina in einem Gassystem sowie die Bestimmung
von Gasmengenstromen an Flowcontrollern. Die Messprinzipien und theoretischen Grundlagen
werden kurz vorgestellt. Anschlieend werden die Messungen und Ergebnisse der Volumenbe-
stimmung préasentiert. Zuletzt werden die Gasmengenstrome am Flowcontroller der Off-Gas-
Leitung (bis 0,1 slpm) sowie am Flowcontroller der Gas-In-Leitung (bis 20 slpm) bestimmt und

mit den eingestellten Werten verglichen.

4.1. Messprinzipien und theoretische Grundlagen
Bei idealen Gasen gilt die Zustandsgleichung
pV =NkpT. (4.1)

Dabei bezeichnet p den Druck, V' das Volumen, N die Teilchenzahl, kg die Boltzmann-Konstante
und 7" die Temperatur. Die Messprinzipien und theoretischen Grundlagen werden ausgehend von

dieser Gleichung im Folgenden erléutert.

4.1.1. Naherung als Ideales Gas und Gasmengenstrom

Einatomige Gase wie Xenon kénnen im Allgemeinen als ideales Gas betrachtet werden, weil ihre
Ausdehnung klein gegeniiber der mittleren freien Weglinge ist. Dariiber hinaus ist die ideale
Naherung eines Gases zuléssig, wenn die Temperatur 7' grofl gegeniiber der kritischen Tempera-
tur T, oder der Druck p klein gegeniiber dem kritischen Druck p. ist [Jou06]. Der kritische Punkt
bezeichnet den Zustand, oberhalb dessen sich die Dichte von Fliissig- und Gasphase gleichen und
eine Unterscheidung derselben verhindern. Fiir Xenon betrégt der kritische Druck p. = 58,4 bar
[NIST]. Fiir alle vorkommenden Messbereiche von 0-2,5 bar ist die Ndherung somit zuléssig.

Der Gas-Fluss (Flow) durch ein Rohr kann als Gasmengenstrom @),y angegeben werden. Im
Gegensatz zum reinen Volumenstrom V = %/ beriicksichtigt der auch als pV-Durchfluss be-

zeichnete Strom Qpy = p %—‘; den vorherrschenden Druck und somit die stromende Gasmenge.
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4. Volumenbestimmung und Flowcontroller-Uberpriifung

Die gebrauchliche Einheit von @,y ist Standardliter-pro-Minute (slpm):

_1013,25 mbar - 11

1slpm -
1 min

bei T =273,15K. (4.2)

1 slpm bezeichnet somit den Gasmengenstrom, der unter Normbedingungen dem Volumenstrom
von 11/min entspricht.

Ist der Gasmengenstrom nicht isobar, sondern isochor, indem z. B. Gas in ein konstantes Vo-
lumen einstromt, lésst sich in idealer Néherung @1 bei konstanter Temperatur auch {iber die

Druckénderung angeben:

9p
ot

Anhand dieses Zusammenhangs kann in Abschnitt 4.3 der Gas-Fluss berechnet und somit die

QpV =V (43)

Regelung durch den Flowcontroller iiberpriift werden.

4.1.2. Volumenbestimmung nach pV=const

In Gassystemen ist es im Allgemeinen hilfreich die auftretenden Volumina zu kennen, weil diese
in vielen GréoBen und Berechnungen eine Rolle spielen. Fiir diese Arbeit werden bestimmte
Volumina zur Uberpriifung der Regelung eines Flowcontrollers in Abschnitt 4.3 sowie fiir die
Leitwertbestimmung der Analyse-Ventile in Kapitel 5 bendtigt.
Aufgrund von komplizierten Konstruktionen ist es nicht immer einfach, Volumina geometrisch
zu bestimmen. Im vorliegenden Fall kénnen Volumina ausgehend von der idealen Gasgleichung
bestimmt werden. Das Messprinzip geht nun von einem abgeschlossenen System mit konstanter
Teilchenzahl N aus, sowie davon, dass die Temperatur vor und nach der Messung identisch mit
der Temperatur im Labor ist. Dann gilt in idealer Ndherung bei einer Zustandsdnderung von a
nach b:

PaVa = ppVp = const. (4.4)

Bei einem bekannten, gefiillten Ausgangsvolumen V, lésst sich aus der Messung der Driicke vor

und nach Verédnderung des Volumens, das neue Volumen V; bestimmen.

4.2. Bestimmung der Volumina

Im Folgenden werden die Messungen und Auswertungen zur Bestimmung der Volumina einer
Messpipette und des Gesamtvolumens des Systems beschrieben, welche in Abschnitt 4.3 und
Kapitel 5 fiir weitere Messungen benttigt werden. Die in diesem Kapitel vorgestellten Messungen
wurden in Zusammenarbeit mit Alexander Fieguth und Michael Murra durchgefiihrt, die Teile

der Ergebnisse fiir ihre Veroffentlichungen verwenden kénnen.
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4.2. Bestimmung der Volumina

4.2.1. Das Volumen des Metallzylinders (15)

Als Ausgangsvolumen wurde ein Metallzylinder von (25,0 4 0, 1) cm duflerer Hohe und einem
duBeren Grundflichendurchmesser von (10,0 + 0,2) cm verwendet. An dessen Boden sind zwei
Swagelok VCR®-Ha1bzoll—Fittinge angeschweifit, die mit Blindflanschen verschlossen wurden.
An der Oberseite ist ein Halbzoll-Fitting angeschweifit, iiber den der Zylinder an das Gassystem

angeschlossen werden kann. Abbildung 4.1 zeigt ein Foto des Zylinders vor der Installation.

Abbildung 4.1.: Metallzylinder (V3) inklusive eines manuellen Ventils an einem der zwei am Boden ange-
schweifiten Fittinge.

Das Volumen des Metallzylinders inklusive Fittinge wurde per Wéagung bestimmt. Mit ei-
ner Waage wurde zunéchst die Masse des leeren Zylinders und danach die Masse des mit
deionisiertem Wasser gefiillten Zylinders gemessen. Die Einzelmessungen wurden je drei mal
durchgefiihrt. Die Wassertemperatur betrug (22 4+ 1)° C. Daraus folgt eine Wasserdichte von
PH,0, 220¢ = 0,9974 g/ml [Junll]. Aus dem Mittelwert der Wassermasse berechnet sich das Vo-
lumen des Metallzylinders iiber V= m/p zu V3, = (1815+3) ml. Die Unsicherheit ergibt sich aus
der Standardabweichung (10) der dreimaligen Messung der Wassermasse. Der Fehler der Dichte
PH,0, 220 sowie die Messgenauigkeit der Waage £0,1g wurde vernachlédssigt. Als Gegenprobe
wurde das Volumen des Zylinders per Fiillung mit Wasser aus Standzylindern iiberpriift. Diese
Einzelmessung ergab V3, = (1816 = 7) ml, wobei die Abweichung aus der Messgenauigkeit der
Standzylinder resultiert. Fiir die spéiteren Auswertungen wurde der Wert der Wigungsmessung

verwendet.

4.2.2. Volumen der Messpipette (17) und Gesamtvolumen (V23)

Den Messaufbau zur Bestimmung der Volumina mit dem oben beschriebenen Prinzip aus der
Annahme pV = const. zeigt Abbildung 4.2. Das Ziel der Messungen war die Bestimmung des
Volumens einer Messpipette (V1) und des Gesamtvolumens V; + Va + V3 = Via3. Die Messpipette
hat eine Lénge von (70£1) cm und besteht aus einer Halbzoll-Leitung und vier darin integrierten

manuellen Ventilen. Das Volumen (V2) besteht aus den verbindenden Rohrleitungen. Der Druck
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4. Volumenbestimmung und Flowcontroller-Uberpriifung

Vac. Pump py2  Flow Control

N @ Off-Gas

V2
MV1 MV3

V1
V3

Pressure sensor

Abbildung 4.2.: Messaufbau zur Bestimmung der Volumina V; und Vi3, sowie zur Uberpriifung des
Flowcontrollers der Off-Gas-Leitung (bis 0,1slpm). Der Druck wurde jeweils mit dem
Sensor an V; gemessen. MV bezeichnet manuelle Ventile.

wurde mit einem Sensor des Typs Baratron® 121A der Firma MKS Instruments gemessen, der
an V] angebracht ist. Dabei handelt es sich um einen Absolutdrucksensor mit einem Messbereich
bis 10000 mbar, der den Druck in ein lineares Gleichspannungssignal von 0-10 V umwandelt. Die
Genauigkeit betrégt 1 mbar (0,01% vom Endwert). Der Druck wurde am PC alle 5 Sekunden
aufgezeichnet und muss vor der Messung im Vakuum auf Null eingestellt werden. Weil dies nicht
exakt erfolgt ist, muss vor der Auswertung ein Offset abgezogen werden, der bei jeder Messung
verschieden war. Die Lage des Sensors an V7 ergibt, dass nur Messungen vorgenommen werden
konnen, die dieses Volumen beinhalten. Das Messverfahren wird nun an einem Beispiel erlautert:
Das Gesamtvolumen V23 wurde durch eine Vorpumpe und eine Turbo-Molekular-Pumpe (TMP)
evakuiert. Dabei war das Vakuum am Turbopumpen-Eingang in der Gré8enordnung von 10~% mbar.
Aus diesem Grund werden die Vakuumdriicke in der Auswertung gleich Null gesetzt.
Anschliefend wurden die Volumina Vi, V5 und V3 iiber den Flowcontroller (bis 0,1 slpm) durch
die Off-Gas-Leitung bis zu einem Druck von (1995 + 2) mbar gefiillt. Danach entsprach der ge-

)/

Abbildung 4.3.: Messpipette (V) mit vier manuellen Ventilen und rechts angebrachtem Druck-Sensor.
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4.2. Bestimmung der Volumina

schlossene Flowcontroller ohne Fluss einem geschlossenen Ventil. Nach Schlieen von MV 3 blieb
der Druck in V3 identisch mit dem gemessenen Anfangsdruck des Gesamtsystems (P3 = (199542)
mbar), wihrend in Vi + V5 = Vj2 Vakuum erzeugt wurde(Pj2 = 0). Das Gas wurde danach (bei
geschlossenem MV2) durch Offnen von MV3 in das Vakuum in Vj5 expandiert, sodass sich in
Vigs der neue Druck Pja3 ~ (1615 £ 2) mbar einstellte. Daraus ldsst sich das Volumen Vi, wie

folgt bestimmen:

pV = const und pi2 =0

= p3V3 = p123 - (Viz2 + V3)
= Vip = (22 — 1) V3 = (427 £ 2) ml. (4.5)
P123
Die Messungen fiir Vo wurden mit verschiedenen Driicken drei mal durchgefiihrt. Mithilfe dieses
Volumens kann man Vj fiir eine analoge Messung von p; und pi12 bei geschlossenem MV3 bestim-
men. Der Restdruck in Vi betrug (nach einer anderen Einzelmessung) pj2 = (1612 & 2) mbar.
Nach Schliefen von MV1 wurde Vo abgepumpt und anschlieend das Gas von Vi mit p; =

(1612 + 2) mbar in V5 expandiert, sodass sich p12 = (262 + 2) mbar einstellte.

pV = const und pa =0

= p1V1 = p12V12

:>V1:%-V12=(69,0:|:0,5)m1. (4.6)
Fiir V; erfolgten zwei Einzelmessungen. Die Druckwerte fiir die Auswertung ergeben sich aus
der Mittelung von Werten iiber einen Zeitraum konstanten Drucks minus dem jeweiligen Off-
set, wobei als Fehler die Standardabweichung (10) angenommen wird. Die Fehler der Volumina
wurden nach Gaufi’scher Fehlerfortpflanzung bestimmt. Dabei wurde der systematische Fehler
von 1 mbar zunéchst vernachlassigt. Der letztliche Wert folgt aus einem konstanten, gewichteten
Fit iiber die 3 bzw. 2 Einzel-Messwerte mit Gnuplot nach der Methode der kleinsten Quadra-
te (least-squares). Die Unsicherheit folgt aus dem asymtotischen Standard-Fehler des Fits plus
einer Abschiitzung des im Allgemeinen in die selbe Richtung zeigenden systematischen Fehlers
des Drucksensors. Dazu wurde die Zentralwert-Rechnung mit +1 mbar bzw. -1 mbar auf alle
Druckwerte wiederholt und die Abweichung auf die statistische Unsicherheit addiert.
Die Ergebnisse der Volumenbestimmung zeigt Tabelle 4.1. Mit dem Ergebnis des Gesamtvolu-
mens Viog wird im n#chsten Abschnitt die Regelung des Flowcontrollers iiberpriift. Die Mess-

pipette V7 dient in Kapitel 5 als neues Ausgangsvolumen fiir eine weitere Volumenbestimmung.
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4. Volumenbestimmung und Flowcontroller-Uberpriifung

Tabelle 4.1.: Ergebnisse der Volumenbestimmung.
Messpipette Vi (69+1)ml
Rohrvolumen Vo (355 £ 3) ml

Vie (424 +3)ml
Metallzylinder V3 (1815 £+ 3) ml
Gesamtvolumen Vigs (2239 +5) ml

4.3. Uberpriifung der Flowcontroller

Bei den verwendeten Flowcontrollern handelt es sich um Massenflussregler vom Typ MKS 1479B
mit einem Maximalfluss von 0,1 slpm bzw. 20 slpm. Das Funktionsprinzip wird im Folgenden kurz
erlautert:

In einem Messteil des Flowcontrollers wird zunéchst der Massenfluss des einstromenden Gases
bestimmt. Dazu flieit das Gas durch ein Sensorréhrchen, in dem mithilfe von Widerstandsheiz-
elementen ein konstantes Temperaturprofil aufrechterhalten wird. Die dazu benétigte Energie ist
abhéngig von der Massenflussrate. Anschlieflend folgt eine PID-Regelung iiber ein Regelventil,
das im ausgeschalteten Fall geschlossen (normally closed) ist. Die Messgenauigkeit betriagt 0,5%
vom Messwert zuziiglich 0,2% vom Endwert. [MKS03]

Die Flowcontroller wurden vom Hersteller bei einer Temperatur von 296 K fiir die Verwendung

mit Xenon-Gas kalibriert.

Abbildung 4.4.: Flowcontroller vom Typ MKS 1479B an der Off-Gas-Leitung.
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4.3. Uberpriifung der Flowcontroller

4.3.1. Der Flowcontroller der Off-Gas-Leitung (bis 0,1 slpm)

Die Uberpriifung des Massenflusses an dem Flowcontroller der Off-Gas-Leitung erfolgte am
selben Messaufbau wie zur Volumenbestimmung in Abbildung 4.2.

Der Eingangsdruck auf der Gegenseite des Flowcontrollers lag bei (2,04+0, 02) bar. Das Volumen
V123 wurde fiir eingestellte Fliisse von 0,05 slpm und 0,1 slpm jeweils einmal von Vakuumdruck
bis 2 bar gefiillt. Die Druckmessung erfolgte am Sensor an V;. Den Druckanstieg in Abhéngigkeit
der Zeit zeigt Abbildung 4.5 fiir 0,1 slpm und Abbildung 4.6 fiir 0,05 slpm.

Pressure vs Time with Set Flow=0.1 slpm
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Abbildung 4.5.: Druckanstieg bei eingestelltem Fluss von 0,1slpm - Der lineare Fit erfolgte im Bereich
0-25 min.

Nach Herstellerangaben wird der Maximalfluss der Regelung fiir einen Uberdruck von 0,7
bis 2,8 bar am Flowcontroller-Eingang, bei 1 bar am Ausgang erreicht [MKSO03]. In den beiden
Messungen entspricht das dem Bereich um 1 bar (Ausgangsdruck 1 bar, Uberdruck am Eingang
ca. 1 bar). Die Herstellerangaben beziehen sich jedoch auf Stickstoff und nicht auf Xenon. Fiir
niedrigere Druckdifferenzen werden lediglich geringere Fliisse erreicht bis keine Regelung mehr
erfolgt, weil der Gegendruck bei maximaler Offnung des Regelventils zu stark ist, um den Fluss
aufrecht zu erhalten. Deutlich zu sehen ist dies in Abbildung 4.5 ab ca. 1,7bar anhand der
Verringerung der Druckédnderung und somit des Flusses nach Formel (4.3). Der Druckanstieg
zeigt auch schon fiir kleinere Driicke in geringem Mafle Abweichungen vom linearen Anstieg.
Ab ca. 0,1 bar beginnt der Fluss abzunehmen. Die Anderung ist jedoch iiber weite Strecken so

klein, dass der Druck im Intervall von 0-25 min mit Gnuplot linear gefittet wurde. Als Fehler
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4. Volumenbestimmung und Flowcontroller-Uberpriifung

des Drucks wurde die Standardabweichung (10) von Nullpunktsschwankungen vor Beginn der
Messung gewéhlt. Der Zeitfehler wurde vernachlissigt, ebenso der systematische Fehler, weil
nur Druckinderungen betrachtet werden. Fiir den Fehler der Steigung wurde der ausgegebene
asymptotische Standard-Fehler des Fits gewihlt. Daraus ergibt sich eine Druckidnderung von
9151 = (62,00 = 0,02) mbar/min.

Pressure vs Time with Set Flow=0.05 slpm
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Abbildung 4.6.: Druckanstieg bei eingestelltem Fluss von 0,05 slpm - Der lineare Fit erfolgte im Bereich
0-70 min.

Bei einem eingestellten Fluss von 0,05 slpm zeigt sich in Abbildung 4.6 qualitativ ein d&hnlicher
Verlauf wie zuvor - jedoch weniger stark ausgepréigt. Weil das Regelventil nicht maximal getffnet
wird, bricht der Druckanstieg nicht fiir niedrige Druckdifferenzen ein. Die Steigung wurde inklu-
sive Unsicherheit wie zuvor beschrieben aus einem Fit {iber das Intervall 0-70 min bestimmt. Es
ergibt sich eine Druckédnderung von %]0705 = (26,248 + 0,003) mbar /min.

Die Umrechnung in den Gasmengenstrom in slpm ergibt sich aus den Formeln (4.2) und (4.3)
mit dem Volumen Vo3 = (2,239 £ 0,005) I unter Beriicksichtigung der Temperatur des Gases,
die von der Normtemperatur abweicht und aufgrund von Messungen an zwei unterschiedlichen
Tagen verschieden ist (Tp; = (297 £ 5) K und Tp 05 = (300 & 5) K):

Op (mbar)  273,15K
9t (min)  1013,25 - T (K)’

Qpv (slpm) = V(1)
Die Unsicherheit des Flusses wurde per Gaufi’scher Fehlerfortpflanzung aus den Unsicherheiten
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4.3. Uberpriifung der Flowcontroller

des Volumens V93, der Temperaturen 1" sowie der Druckénderungen % bestimmt. Die Ergeb-

nisse sind in Tabelle 4.2 gezeigt.

Tabelle 4.2.: Ergebnisse der Flowcontroller-Uberpriifung an der Off-Gas-Leitung (bis 0,1 slpm).

Eingestellter Fluss [slpm]

Bestimmter Fluss [slpm]

Abweichung [%]

0,1
0,05

0,126 £ 0,003
0,053 = 0, 001

+26%
+6%

Der gemessene Fluss weicht in beiden Féllen deutlich gegeniiber dem eingestellten Fluss nach
oben ab. Fiir 0,1 slpm betrigt die Abweichung +26%, fiir 0,05 slpm +6%. Die unterschiedliche
Abweichung bei verschiedenen Fliissen legt einen Fehler der Regelung nahe und nicht einen un-
bekannten konstanten systematischen Fehler. Ein kleiner Teil der Abweichung kann aus dem
Temperaturunterschied zur Kalibrierungstemperatur des Flowcontrollers von 296 K erklart wer-
den [MKSO03]. Dies fiithrt bei den Unterschieden von wenigen Kelvin mit dem Faktor T'/Tja
jedoch zu einer maximalen Abweichung von +2%. Die Messgenauigkeit laut Herstellerangaben
von 0,7% fiir 0,1 slpm und 0,9% fiir 0,05 slpm gilt allerdings nur fiir das Kalibrierungsgas Stick-
stoff bei Normbedingungen von p = 1013, 25 mbar und 7" = 273,15 K.

Eine mogliche Ursache fiir die Abweichung ist demnach, dass die Regelung des Flowcontrollers
fiir Fliisse dieser Groflenordnung stérker von den Messbedingungen wie Temperatur oder ver-
wendetem Gas abhéngt und auch die Position und Einbaulage eine Rolle spielt, was bei der

Benutzung dieses Flowcontrollers zu beriicksichtigen ist.

4.3.2. Der Flowcontroller der Gas-In-Leitung (bis 20 slpm)

Der Flowcontroller an der Gas-In-Leitung ist vom selben Typ wie der an der Off-Gas-Leitung,
ist jedoch fiir einen maximalen Fluss von 20 slpm ausgelegt. Die Regelung kann bei konstant
eingestelltem Fluss anhand der in die Sdule gefiillten Xenon-Masse aus einer Lager-Flasche
iiberpriift werden. Dazu wurde mit einer Waage an der Lagerflasche die Massendifferenz vor
und nach dem Fiillvorgang gemessen. Die Messungen wurden fiir zwei verschiedene Fliisse von
8,0 slpm und 12,0 slpm durchgefiihrt. Die Messdaten und Ergebnisse zeigt Tabelle 4.3.

Tabelle 4.3.: Messdaten und Ergebnisse zur Flowcontroller-Uberpriifung an der Gas-In-Leitung.

Eingestellter Fluss 8,0 slpm 12,0 slpm
gemittelter Druck p 2,31 bar 2,34 bar
Massendifferenz Am 10,426 kg 1,945 kg
Fiilldauer At 240 min 30 min
Temperatur T 293 K 293 K

Dichte p von Xe [NIST]

0,01256 g/ml  0,01278 g/ml

Bestimmter Fluss

Abweichung

7,34 slpm
-8%

10,93 slpm

-9%
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4. Volumenbestimmung und Flowcontroller-Uberpriifung

Aus der Dauer des Fiillvorgangs kann der tatsidchliche Massenfluss bestimmt werden. Mit der

Dichte des Xenons folgt der Volumenstrom:

. Am . m
: 10,426 kg - 1 1
= ~ 3,46 —
- Vs 0,01256kg - 240 min "7 min
. 1,945kg -1 1
V12 = 01978k - 30mm 7 min”

Die Umrechnung in slpm erfolgt unter Beriicksichtigung der Temperatur 1" und des Drucks p:

o1 p(bar) - 273,15 K
@pv (stpm) = V() - = 01395 - 203 K

1 2,31bar-273,15K
min  1,01325- 293K
1 2,34bar-273,15K

= Qi =5 0T 01325 993 K

— Qs = 3,46 ~ 7,34 slpm

~ 10,93 slpm.

Der aus der Massendiffernez bestimmte Fluss weicht fiir einen eingestellten Fluss von 8,0 slpm
um 8% nach unten ab, fiir 12,0 slpm um 9% nach unten. Dies ist deutlich aulerhalb der angege-
benen Messgenauigkeit des Flowcontrollers von (8,0 +0, 1) slpm sowie (12,0 0, 1) slpm, welche
jedoch analog zum Flowcontroller der Off-Gas-Leitung fiir das Kalibrierungsgas Stickstoff bei
Normbedingungen gilt. Ursachen fiir die Abweichungen kénnten auch hier die Verwendung von

Xenon sowie die Montage des Geréts sein.

30



5. Leitwerte der Analyse-Ventile

Im stabilen Destillationsbetrieb stellt sich in der S&ule ein zeitlich konstantes Gefille der Krypton-
Konzentration ein. In diesem Kapitel wird untersucht, ob die an den Analyse-Ventilen instal-
lierten Blenden dazu geeignet sind, den Fluss bei Offnen der Ventile klein genug zu halten,
sodass dieser Konzentrations-Gradient nicht gestort wird. Zwar fithrt auch ein vorsichtiges, nur
teilweises Offnen der Ventile zu einem kleinen Fluss, jedoch ist die exakte Bedienung iiber
die Edelstahlgabeln zur thermischen Isolierung, welche in Abschnitt 3.2.2 beschrieben wurden,
schwierig. Die Leitwerte der Blenden geben Riickschliisse iiber deren Funktionsweise sowie iiber
eventuell zu beachtende Unterschiede an den einzelnen sechs Ventilen.

Zunichst werden die Theorie des Stromungsleitwerts und die verschiedenen Arten von Rohr-
stromungen vorgestellt. Anschliefend wird die Bestimmung der Leitwerte présentiert und die

Funktion der Blenden im Hinblick auf ihr Anwendungsziel diskutiert.

5.1. Stromungslehre

Bei der Stromung von Fluiden durch ein Rohr stellt sich aufgrund von Reibung ein Druckabfall
zwischen Eingang und Ausgang der Leitung ein. Der Leitwert C bezeichnet dabei den Kehrwert

dieses Stromungswiderstands und ist mit dem pV-Durchfluss wie folgt definiert [Jou06]:

QpV

C = .
Pe — Pa

(5.1)
Der Leitwert ist demnach umso grofler, je grofler der Durchfluss bei einer bestimmten Druckdiffe-
renz von Eingangsdruck p. und Ausgangsdruck p, ist und ldsst sich durch gleichzeitige Messung
dieser drei Groflen bestimmen. Er ist im Allgemeinen druckabhéngig und héngt insbesondere
von der Art der Rohrstromung ab.

Die Stromung eines Fluids durch ein langes Rohr mit kreisférmigem Querschnitt ldsst sich
in drei verschiedene charakteristische Arten aufteilen: molekulare, viskose und gasdynamische
Stromung. Diese werden im Hinblick auf die Messungen zur Bestimmung der Leitwerte der
Analyse-Ventile vorgestellt.

Molekulare Stromung tritt bei sehr niedrigen Driicken auf, wenn die mittlere freie Wegldnge
der Teilchen grofl gegen den Rohrdurchmesser ist. Die Teilchenwechselwirkung kann dann ver-
nachlissigt werden. Diese Stromung kommt bei den Messungen an den Analyse-Ventilen mit

einem Eingangsdruck von mindestens 2 bar nicht vor.
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5. Leitwerte der Analyse-Ventile

Viskose Stromung tritt bei grofleren Driicken auf, wenn die Teilchenwechselwirkung zu innerer
Reibung fiihrt. Bei viskosen Stréomungen unterscheidet man zusétzlich laminares und turbulen-
tes Verhalten.

Bei der laminaren Stréomung in einem Rohr gleiten die Teilchen in geordneten, parallelen Schich-
ten aneinander vorbei. Nach der Bernoulli-Gleichung sorgen durch Stérungen verursachte Ge-
schwindigkeitsunterschiede in der Stromung, wie sie durch Reibung der duflersten Schicht an
der Rohrwand gegeben sind, fiir einen Druckunterschied und somit zu einer Kraft orthogonal
zur Stromung. Bei laminarer Stromung ist die innere Reibung mit den benachbarten Teilchen
jedoch so grofl, dass die Teilchen ihre Schicht nicht verlassen. Ist die Druckkraft aufgrund des
Geschwindigkeitunterschieds grofier als die Reibungskraft, kénnen die Teilchen ihre geordne-
te Anordnung verlassen und die Strémung kann durchgewirbelt werden. Dies wird turbulente
Stromung genannt und beeintrichtigt den Leitwert. [Junll]

Die dynamische Viskositéit 7 ist eine Materialeigenschaft, die die Zahigkeit eines Fluids und so-
mit die Stérke der inneren Reibung beschreibt. Die Viskositédt von Gasen héngt besonders von
der mittleren thermischen Geschwindigkeit ab und wichst mit steigender Temperatur [Sch13].
Oberhalb eines kritischen Druckunterschieds erreicht die Stromungsgeschwindigkeit die Schall-
geschwindigkeit des Mediums und kann nicht weiter zunehmen. Dies ist ein gasdynamischer
Prozess, der auch als verblockte Stromung bezeichnet wird [Jou06].

Ein Unterscheidungskriterium, ob laminare oder turbulente Stromung vorliegt, bietet die Reynolds-
zahl anhand der Dichte p und der Viskositét 1 des Fluids, der mittleren Strémungsgeschwindig-
keit v sowie des Rohrdurchmessers d [Jou06]:

4 4

n mnd  wndp’

Hierbei wurde v aus dem Volumenstrom @y iiber die Querschnittsfliche %dz bestimmt, welcher
durch den pV-Durchfluss bei Beriicksichtigung des Drucks gegeben ist [Jou06]. Die Reynoldszahl
ist eine dimensionslose Grofle, deren Wert bei Stromungen durch ein kreisrundes Rohr folgende

empirischen Charakterisierungen zulésst [Jou06]:

< 2300 laminare Stromung

e (5.3)

> 4000 turbulente Strémung.

Der Leitwert eines langen, geraden Rohres mit kreisférmigem Querschnitt und der Lénge I

lésst sich fiir laminare Stromung ausgehend vom Gesetz von Hagen-Poiseuille exakt berechnen

[Jou06]:
T d*
am — Hrn 0 7 We a)- 4
Cram = 526" 1] (Pe + Pa) (5:4)

Der Leitwert eines ebensolchen Rohres im Fall turbulenter Stréomung kann semi-empirisch
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5.2. Bestimmung der Leitwerte

nach folgender Formel berechnet werden [Jou06:

1 4
1w (N7 +pa\7 _
Crarb = 1,015 - d7 <g> <]%> - (pe — pa)~ 7.

~lw

(5.5)

Dabei bezeichnet ¢ die mittlere thermische Geschwindigkeit, die von der Temperatur T', der

universellen Gaskonstante R und der molaren Masse M abhéingt [Jou06]:

S8RT

. (5.6)

Cc =

5.2. Bestimmung der Leitwerte

Zunéichst werden der Messaufbau und die Durchfithrung zur Bestimmung der Leitwerte be-
schrieben. Anschliefend wird die Auswertung erldutert und die Ergebnisse werden diskutiert.
Die in diesem Kapitel vorgestellten Messungen wurden in Zusammenarbeit mit Michael Murra

durchgefiihrt, der Teile der Ergebnisse fiir eigene Vertffentlichungen verwenden kann.

Abbildung 5.1.: Die Blende mit Durchmesser 1 mm und Lénge 5 mm ist in die Dichtung des Fittings
(Viertelzoll-Leitung) integriert, welcher die Verbindung zum Analyse-Ventil herstellt.
Quelle: Technische Zeichnung von C. Huhmann, IKP Miinster.

5.2.1. Messaufbau und Durchfiihrung

Bei den Analyse-Ventilen handelt es sich um manuelle Faltenbalgventile der Firma Swagelok. Vor
jedem Ventil befindet sich eine Blende mit einem Durchmesser von 1 mm und einer Lénge von
5mm. Diese Blende ist in die Dichtscheibe geschweifit, die zwischen dem Fitting des Analyse-
Ventils und dem Fitting der Viertelzoll-Leitung in Richtung des Packungsrohrs liegt. Eine tech-
nische Zeichnung ist in Abbildung 5.1 gezeigt.

Der Messaufbau zur Bestimmung der Leitwerte ist in Abbildung 5.2 zu sehen. Den Druck
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5. Leitwerte der Analyse-Ventile
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Abbildung 5.2.: Messaufbau zur Bestimmung der Leitwerte von AV1-AV6. MV bezeichnet manuelle Ven-
tile.

in der S&ule bezeichnet p., der mit einem Sensor vom Typ MKS Baratron® 121A mit ei-
nem Messbereich bis 10000 mbar und einer Messgenauigkeit von 1 mbar (vgl. Abschnitt 4.2.2)
gemessen wurde. Mit einem Sensor vom selben Typ wurde der Druck py, gemessen, der zur
Bestimmung des Volumens V) benttigt wird. Dieses umfasst innerhalb des Isoliervakuums die
Analyse-Leitung - eine Viertelzoll-Leitung von (3,54 0,5) m Lénge -, woran sich auflerhalb des
Isolierbereichs Halbzoll-Leitungen von insgesamt (5,0 & 0,5) m Linge anschliefen'. Der Druck
Pa1 im Volumen V,; wurde mit einem Swagelok UHP Pressure Transducer mit einem Messbe-
reich von ebenfalls bis 10000 mbar gemessen, welcher jedoch eine schlechtere Messgenauigkeit
von 50 mbar hat.

Es wurden Messungen fiir jedes Ventil jeweils einmal mit warmem Gas in der Saule bei Raum-
temperatur von 293 K und einmal bei laufenden Kaltkopfen mit kaltem Gas bei einer Tem-
peratur von 183 K durchgefithrt. Um Leitwerte nach Formel (5.1) berechnen zu kénnen, wird
der pV-Durchfluss und die Druckdifferenz Ap = p. — pa1 vor und hinter den Ventilen bendtigt.
Der pV-Durchfluss wurde wie in Abschnitt 4.2.2 nach Formel (4.3) bestimmt. In diesem Fall
ist die Annahme, dass der Druck p, bei Raumtemperatur T, = 293 K gemessen wurde. Bei
der Messung mit kaltem Gas in der Séule ist deshalb ausgehend von der idealen Gasgleichung
(4.1) der zusitzliche Druckanstieg aufgrund der Temperaturerhbhung bei der Bestimmung des

pV-Durchflusses zu beriicksichtigen:

apal . &
ot T.

vaal = Var- (57)

Dabei ist T, die Temperatur des Gases in der Séule.

'Eine genauere Angabe ist fiir die hier angestellten Untersuchungen nicht relevant.
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5.2. Bestimmung der Leitwerte

Zunichst wurde dafiir das Volumen V,; nach dem in Abschnitt 4.2.2 beschriebenen Verfahren
bestimmt. Dazu waren alle Analyse-Ventile geschlossen und das Volumen V,; wurde mit einer
Vorpumpe und einer TMP hinter MV2 auf ca. 1075 mbar - gemessen am TMP-Eingang - eva-
kuiert. Die Messpipette V7 wurde an der in Abschnitt 4.2.2 beschriebenen Apparatur bis 2 bar
gefiillt und so am Messaufbau zur Leitwertbestimmung installiert. Anschliefend wurde das Gas
aus Vj ins evakuierte Volumen V,; expandiert und die Driicke vorher und nachher an py, gemes-
sen.

Die Druckédnderung 85;“ wurde darauthin wie folgt bestimmt:

Der Druck in der Séule p. lag zu Messbeginn zwischen 2 und 2,5 bar. Nach erneutem Abpum-
pen von V,; und bei geschlossenen Ventilen MV1 und MV2 wurde ein Analyse-Ventil komplett
geoffnet, sodass Gas von der Séule in V) stromte. Der Druckanstieg von p, wurde mithilfe eines
LabView Programms in Zeitabsténden von 0,1 s gemessen. Diesen Zusammenhang zeigt beispiel-
haft Abbildung 5.3 bei Offnen von AV5. Der Druck p, in Vi stieg ca. 10 Sekunden lang an, bis
der Druckausgleich mit dem Saulendruck p. erreicht wurde. Nach Schlieflen des Analyse-Ventils
wurde V,; abgepumpt, bevor das néchste Ventil vermessen wurde.

Das Vorgehen verlief bei den anderen Ventilen analog. Bei der Messung mit warmem Gas lag
pe zu Beginn der Messung bei unterschiedlichen Werten zwischen 2,2 bar und 2,5 bar und nahm
wéhrend jeder Messung um maximal 80 mbar ab. Bei kaltem Gas war p, aufgrund der Regelung
der Saule konstant bei (2,04 £ 0,02) bar.

AV 5 Pressure P, in Analysis line (warm gas)
2.5 T T T T [ T T T T [ T T T T

Pressurep —— |

Fit f(x)=p-(x+1)M*a*e DO+’ ——
1 +c(x+1)krgrd(x+1) 7
a= 4.40096 b= 0.00012 c= 2.19190
d= 0.00010 k= 0.45533 I= 3.90863
0.5 m= 0.15484 n= 3.83459 p= 2.20777 .
variance of residuals (reduced chisquare): 1.00823

Pressure (bar)

0 1 1 1 1 | 1 1 1 1 | 1 1 1 1
0 5 10 15

Time (s)

Abbildung 5.3.: Druck pa gegen die Zeit nach Offnen von AV5 fiir die Messung mit warmem Gas. Die
Fehlerbalken der statistischen Schwankungen des Drucks sind kleiner als die Symbole.
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5. Leitwerte der Analyse-Ventile

5.2.2. Auswertung und Diskussion der Ergebnisse

Der Leitwert der Blenden ist unter der Annahme, dass die Leitwerte der anschlieBenden Lei-
tungen aufgrund des gréfieren Durchmessers vernachléssigt werden kénnen, nach Formel (5.1)

gegeben durch:
vaal
Dc — Dal

Fiir die Volumenbestimmung von V) ergab der Fit-Wert eines konstanten Fits mit Gnuplot {iber

C= (5.8)

zwei Einzelmessungen V,; = 661 £+ 7 ml.

Vor der Auswertung der Druckmessung wurde bei p, der im Vakuum bestimmte Offset abgezo-
gen. Der Siulendruck p, war bereits genullt. AnschlieBend wurde der Verlauf von p,; nach Offnen
eines Ventils ebenfalls mit Gnuplot gefittet - vgl. Abbildung 5.3. Fiir den Fehler des Drucks wurde
die Standardabweichung (1o = 7mbar) von statistischen Schwankungen im Vakuum vor Beginn
der Messung angenommen. Der systematische Fehler von 50 mbar des Sensors an p, wurde fiir
die Auswertung nicht beriicksichtigt, weil nach Druckausgleich mit dem genaueren p. (+1 mbar)
keine grofleren Abweichungen als in der Gréflenordnung von 1o beobachtet wurden. Aus der
Ableitung der Fit-Funktion f(z) wurde die Druckédnderung % = f’(x) bestimmt:

f@)=p—a-(@+1)™ exp(=b-(x+1)") +c- (x4 1)* exp(—d- (z + 1))

") =c- ke (z+ DR —dl - (x4 1)FHT .. m-(z+1)""1t —bn- (z+ 1)t
flx)=c exp(d - (z + 1)} exp(b- (z + 1)) . (5.9)

In diesem Fall bezeichnen a,b,c,d, k,l,m,n und p die Fit-Parameter. Aus Multiplikation mit
dem Volumen V,; und (bei kaltem Gas) mit dem Korrekturfaktor fiir die Temperatur erhélt
man den sich zeitlich &ndernden Fluss @Qpy,, nach Formel (5.7). Der Fehler des Fits wurde dabei
vernachléssigt und der Fehler der Temperaturkorrektur nicht beriicksichtigt.

Schliefilich erhélt man die Leitwerte in Abhéngigkeit der Druckdifferenz nach Formel (5.8). Da-
bei wurden Druckdifferenzen < 0, 03 bar aufgrund der statistischen Schwankungen beider Driicke
nicht beriicksichtigt. Abbildung 5.4 zeigt die bei Messung mit warmem Gas erhaltenen Leitwer-
te der Analyse-Ventile im Vergleich und Abbildung 5.5 zeigt die Ergebnisse fiir kaltes Gas. Die
Leitwerte liegen zwischen 0,051/s fiir sehr hohe und 1,21/s fiir kleine Druckunterschiede. Einen
Ausschnitt fiir Druckdifferenzen zwischen 0,25-0,75 bar zeigen die Abbildungen 5.6 und 5.7. In
beiden Fillen sind die Leitwerte von AV2, AV3 und AV4 fiir kleine Druckdifferenzen deutlich
grofer als die von AV1, AV5 und AV6. Die Abweichung betrigt bis zu 20% und nimmt fiir gréfie-
re Druckdifferenzen ab. Da dies auch bei der Messung mit kaltem Gas so ist, kann es nicht nur
an unterschiedlichen Eingangsdriicken p. liegen. Eine Erkldrung konnte die Maschinentoleranz
bei der Fertigung der Blenden sein, die zu kleinen Unterschieden in den Abmessungen fiihrt.
Desweiteren koénnte eine leicht unterschiedliche Ausrichtung der Blenden zu verschiedenem Ein-
stromungsverhalten fithren. Ein Vergleich der Abbildungen zeigt, dass die Leitwerte fiir warmes

Gas grofler sind als fiir kaltes Gas. Dies wird weiter unten am Beispiel von AV5 diskutiert.
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5.2. Bestimmung der Leitwerte

Conductances for warm gas

Conductance (l/s)
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Abbildung 5.4.: Leitwerte C' der verschiedenen Analyse-Ventile fiir warmes Gas. Die Fehlerbalken stam-
men aus statistischen Schwankungen des Drucks. Der systematische Fehler wurde nicht
beriicksichtigt.

Conductances for cold gas

0.8
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1.2 1.4 1.6 1.8 2

Pressure difference (bar)

Abbildung 5.5.: Leitwerte C' der verschiedenen Analyse-Ventile fiir kaltes Gas. Fehlerbalken wie in Ab-

bildung 5.4.
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5. Leitwerte der Analyse-Ventile

Conductances for warm gas - Zoom-In
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Abbildung 5.6.: Leitwerte C' der verschiedenen Analyse-Ventile fiir warmes Gas und Druckdifferenzen

zwischen 0,25-0,75 bar. Fehlerbalken wie in Abbildung 5.4.

Conductances for cold gas - Zoom-In
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Abbildung 5.7.: Leitwerte C der verschiedenen Analyse-Ventile fiir kaltes Gas und Druckdifferenzen zwi-

schen 0,25-0,75 bar. Fehlerbalken wie in Abbildung 5.4.
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5.2. Bestimmung der Leitwerte

Reynolds number
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Abbildung 5.8.: Reynoldszahlen an AV5 fiir warmes Gas (rot) und kaltes Gas (blau).

N

Die Berechnung der Reynoldszahl anhand des pV-Durchflusses nach Formel (5.2) ergibt fiir

kaltes und warmes Gas Werte von > 7000 fiir den gesamten ausgewerteten Bereich, sodass nach

(5.3) turbulente Stromung vorliegt?. Die Reynoldszahlen an AV5 im Vergleich fiir kaltes und

warmes Gas zeigt Abbildung 5.8. Aufgrund der héheren Dichte und niedrigeren Viskositéit sind
die Reynoldszahlen fiir kaltes Gas hoher.

Fiir turbulente Stromung lasst sich der Leitwert eines geraden Rohres mit Durchmesser d = 1 mm

und Linge [ = 5 mm nach Formel (5.5) berechnen. Hierbei ist p. = p. und p, = pa1. Abbildung 5.9

zeigt den Vergleich der berechneten mit den gemessenen Leitwerten fiir warmes und kaltes Gas an

AV5. Die benttigten Eigenschaften des Xenon-Gases zur Berechnung der Reynoldszahl sowie des

theoretischen Leitwerts fiir die beiden Messungen mit kaltem und warmem Gas sind in Tabelle 5.1

aufgelistet. Aufgrund der hoheren mittleren thermischen Geschwindigkeit sind die berechneten

Tabelle 5.1.: Thermodynamische Eigenschaften von Xenon [NIST]

Temperatur T 293 K 183 K
Druck p 2,2 bar 2 bar
Dichte p 12kg/m? 18 kg/m>
Viskositét n 2,3-10%kg/sm 1,5-107°kg/sm
mittl. therm. Geschwindigkeit ¢ 2174m/s 171,8 m/s

20b fiir sehr hohe Druckdifferenzen eventuell verblockte Strémung auftritt, wurde nicht weiter untersucht.
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5. Leitwerte der Analyse-Ventile

AV 5 conductances
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Abbildung 5.9.: Gemessene Leitwerte C' von AV5 fiir kaltes und warmes Gas (blau und rot) sowie die
theoretisch berechneten Leitwerte nach Formel (5.5) (cyan und magenta). Fehlerbalken
wie in Abbildung 5.4.

Leitwerte fiir warmes Gas hoher. Die theoretische Kurve zeigt qualitativ einen dhnlichen Verlauf
wie die Messwerte und auch der Unterschied zwischen warmem und kalten Gas ist qualitativ
gleich. Die theoretischen Werte sind jedoch bis zu 5 mal so grofl. Eine mogliche Ursache dafiir
konnte sein, dass der Leitwert der sich anschlieSenden Leitungen nicht vernachlissigt werden
kann. Die Analyse-Leitung hat einen Innendurchmesser von 4,57 mm und eine Lénge von (3,5 +
0,5) m mit einigen Kriimmungen und 90° Knicken. Der theoretische Leitwert fiir turbulente
Stromung liegt bei diesen Werten in der gleichen Grélenordnung wie der theoretische Leitwert
der Blende. Die Berechnungen gelten jedoch nur fiir gerade Rohre, fiir scharfe Kurven und Knicke
sind die Leitwerte kleiner [Jou06], wodurch die Messwerte eventuell erklidrt werden konnen. Eine

hypothetische Messung an Ventilen ohne Blenden kénnte dies bestétigen oder widerlegen.

5.2.3. Funktion der Blenden fiir die Messung der Krypton-Konzentration

Die gemessenen Leitwerte der Blenden vor den Analyse-Ventilen sind wahrscheinlich zu hoch,
um Proben zu entnehmen ohne das Gleichgewicht der Krypton-Konzentration in der Saule zu
storen. Einen Hinweis darauf liefert die GroSenordnung der Leitwerte von 10711/s sowie der
messbare Druckabfall von einigen 10 mbar innerhalb weniger Sekunden im Inneren der Siule

bei Messungen mit warmem Gas und ausgeschalteter Regelung. Es stromt also vermutlich auch
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5.2. Bestimmung der Leitwerte

Gas aus hoheren und tieferen Lagen in Richtung des gedffneten Ventils, sodass die installierten

Blenden wahrscheinlich nicht den gewiinschten Zweck erfiillen.
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6. Zusammenfassung und Ausblick

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der Arbeit zusammengefasst und es wird ein Ausblick
auf das daraus resultierende, mogliche, weitere Vorgehen gegeben.

Die gemessene Kiihlleistung der Kaltkopfe ist wie in Abschnitt 3.5 dargelegt ausreichend, um
die Designvorgaben der Saule zu erfiillen. Der Kaltkopf CP50 ermdoglicht es, Massenfliisse von
2,86 kg/h zu verfliissigen, wobei mit der zuséitzlichen Kiithlung durch den Wirmetauscher die
geforderten 3 kg/h iiberschritten werden kénnen. Der Kaltkopf CP140T erreicht bei Betrieb der
Séule eine Kiihlleistung von 190-200 W, wovon maximal 150 W benétigt werden.

Weil die Kiihlleistungen der beiden Kaltkopfe ebenfalls eine Argon-Radon-Destillation ermdgli-
chen, soll eine Test-Destillation dieser beiden Gase an der Sdule vorgenommen werden.

Die Bestimmung des Gesamtvolumens Vio3 des in Abschnitt 4.2.2 beschriebenen Messaufbaus
ermoglichte die in Abschnitt 4.3 erliuterte Uberpriifung der Gasmengenstréome durch den Flow-
controller der Off-Gas-Leitung (bis 0,1 slpm) bei eingestellter Regelung auf 0,1 slpm und 0,05 slpm.
Im ersten Fall wich der gemessene Fluss um +26% gegeniiber dem eingestellten und im zweiten
Fall um +6% nach oben ab. Die Uberpriifung der Gasmengenstréme des Flowcontrollers an der
Gas-In-Leitung (bis 20 slpm) ergab Abweichungen des gemessenen Flusses um -8% fiir einen ein-
gestellten Fluss von 8 slpm und -9% fiir 12 slpm. Mogliche Ursachen fiir die Abweichung wurden
fiir beide Flowcontroller diskutiert und mogliche Mafinahmen, wie die Abweichungen eventuell
reduziert werden konnten, werden derzeit untersucht.

Mithilfe des Volumens der Messpipette Vi - vgl. Abschnitt 4.2.2 - konnten in Kapitel 5 die
Leitwerte der Blenden an den sechs Analyse-Ventilen bestimmt werden. Es ergibt sich, dass die
Leitwerte in der GréSenordnung von 107! 1/s vermutlich zu grof sind, als dass die gewiinsch-
te gezielte Entnahme von Gasproben moglich ist, weil der sich einstellende Gleichgewichts-
Konzentrationsgradient durch den hohen Gasstrom gestort wird. Eine Moglichkeit dies zu testen
bote die Analyse der Proben am RGA-Aufbau. Die gemessene Krypton-Konzentration bei vor-
sichtigem, teilweisen Offnen der Ventile und somit bei geringerem Fluss sollte sich dann von der
gemessenen Konzentration nach komplettem Offnen der Ventile unterscheiden.

Schlussendlich soll die Destillationssdule nach Abschluss der Tests des Destillationsbetriebs und
der Separations-Effizienz sowie der erwéhnten probeweisen Argon-Radion-Destillation im Herbst
2014 ihre Arbeit im LNGS Untergrundlabor fiir das XENON1T-Experiment aufnehmen.

43






Literaturverzeichnis

[Apr09] E. Aprile et al., Liquid Xenon Detectors for Particle Physics and Astrophysics,

Rev.Mod.Phys.82:2053-2097, 2010, arXiv:0910.4956v1, 2009

[Apr10] E. Aprile (XENONI1T), XENONIT at LNGS, Technical Design Report, Oktober 2010

[Aprl2a] E. Aprile et al., The XENON100 Dark Matter Experiment, Astropart. Phys. 35 (2012),

573-590, arXiv:1107.2155v2, 2012

[Apr12b] E. Aprile et al. (XENON100), Dark Matter Results from 225 Live Days of XENON100

Data, Phys. Rev. Lett. 109, 181301 (2012), arXiv: 1207.5988, 2012

[Apr13] E. Aprile et al., An atom trap trace analysis system for measuring krypton conta-

[Beg91]

[Brol3]

[Fre06]

[Jou06]

[Jun11]

[Jun96]
[Leyll]

[Lin14]

mination in xenon dark matter detectors, Rev. Sci. Instrum. 84, 093105 (2013), ar-
Xiv:1305.6510v2, 2013

K. G. Begeman et al., Extended rotation curves of spiral galaxies - Dark haloes and
modified dynamics, Monthly Notices of the Royal Astronomical Society 249, 1991: 523-
537

E. Brown et al., In situ measurements of Krypton in Xenon gas with a quadrupo-
le mass spectrometer following a cold-trap at a temporarily reduced pumping speed,
arXiv:1212.5136, 2013

K. Freese, The dark side of the universe, Nuclear Instruments and Methods in Physics
Research A 559 (2006) 337-340, 2006

K. Jousten (Hrsg.), Wutz Handbuch Vakuumtechnik, Wiesbaden: Vieweg, 2006

G. Junge, Einfithrung in die Technische Strémungslehre, Carl Hanser Verlag, Miinchen,
2011

G. Jungman et al., Supersymmetric Dark Matter, Phys. Rept., 267 (1996) 195-373
Oerlikon Leybold Vakuum, Coolpower 140T, 50 Einbau- und Gebrauchsanleitung, 2011

S. Lindemann et al., Krypton assay in xenon at the ppq level using a gas chromatogra-
phic system and mass spectrometer, Eur. Phys. J. C (2014) 74:2746, arXiv:1308.4806v2,
2014

45



Literaturverzeichnis

[LUX13] LUX Collaboration, First results from the LUX dark matter experiment at the Sanford
Underground Research Facility, arXiv:1310.8214, 2013

[MKS03] MKS Instruments Deutschland GmbH, Digitaler Massenflussregler Typ 1479B - Be-
nutzerhandbuch, 2003

[Murl4a] M. Murra, Set up and test of a cryogenic distillation column for the XENONIT
experiment, Masterarbeit, WWU Miinster, 2014

[Murl4b] M. Murra, Argon distillation with phase IT distillation column from Muenster, Internal
Note, Xenon Collaboration, 2014

[NIST] National Institute of Standards and Technology, homepage: www.nist.gov

[Plal3] Planck Collaboration, Planck 2013 results. XV. CMB power spectra and likelihood,
arXiv:1303.5075v2, 2013

[Rosl4a] S. Rosendahl, zu erscheinende Dissertation, WWU Miinster, 2014

[Ros14b] S. Rosendahl et al., A novel ®™Kr tracer method for characterizing xenon gas and
cryogenic distillation systems, arXiv:1407.3981, 2014

[Sch13] H. Schade et al., Stromungslehre, 4. Auflage, de Gruyter, Berlin/Boston, 2013

[Sch11] J. Schulz, Design of a 2-Phase Xenon Time Projection Chamber for Electron Drift
Length Measurements, diploma thesis, WWU Miinster, 2011

46



A. Anhang

Plots der Messungen zur Leitwertbestimmung in Kapitel 5

AV 1 Pressure P, in Analysis line (warm gas)
2_5 T T T T T T T T T

1.5 -

Pressurep ——
Fit f(x)=p-(x+1)M*a*edXx+1)"
+o(x+1)kkerd0x+1) 7
a= 4.47123 b= 0.00001 c= 2.31322

d= 0.00001 k= 0.48794 |= 4.79430
m= 0.19076 n= 4.85174 p= 2.14533
variance of residuals (reduced chisquare): 0.930167

Pressure (bar)
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Abbildung A.1.: Druck pa gegen die Zeit nach Offnen von AV1 fiir die Messung mit warmem Gas.
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A. Anhang

AV 2 Pressure P, in Analysis line (warm gas)
2.5 T T T T N T T T T N T T T T
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+o(x+1)kxe d0+1) 7
a= 4.59375 b= 0.00005 c= 2.19600

d= 0.00006 k= 0.45484 |= 4.82257

m= 0.13585 n= 4.87840 p= 2.37973 -

variance of residuals (reduced chisquare): 1.06121
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Abbildung A.2.: Druck p, gegen die Zeit nach Offnen von AV2 fiir die Messung mit warmem Gas.

AV 3 Pressure P, in Analysis line (warm gas)
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2 - —
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o | Pressurep —— |
2 Fit f(x)=p-(x+1)M*a*e DO+1)"
o 1 +c(x+1)kred0+1) 7
e i a= 4.52920 b= 0.00004 c= 2.20036
d= 0.00004 k= 0.45531 I= 4.70944
0.5 m= 0.14305 n= 4.67943 p= 2.31438 .
I variance of residuals (reduced chisquare): 1.11323 |
0 1 1 1 1 | 1 1 1 1 | 1 1 1 1
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Abbildung A.3.: Druck p. gegen die Zeit nach Offnen von AV3 fiir die Messung mit warmem Gas.
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AV 4 Pressure P, in Analysis line (warm gas)
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Abbildung A.4.: Druck p, gegen die Zeit nach Offnen von AV4 fiir die Messung mit warmem Gas.

AV 6 Pressure P, in Analysis line (warm gas)
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Abbildung A.5.: Druck p. gegen die Zeit nach Offnen von AV6 fiir die Messung mit warmem Gas.
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A. Anhang

AV 1 Pressure P, in Analysis line (cold gas)
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(=W
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variance of residuals (reduced chisquare): 1.18601
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Abbildung A.6.: Druck p, gegen die Zeit nach Offnen von AV1 fiir die Messung mit kaltem Gas.

AV 2 Pressure P, in Analysis line (cold gas)
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I variance of residuals (reduced chisquare): 1.26662 |
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Abbildung A.7.: Druck p. gegen die Zeit nach Offnen von AV?2 fiir die Messung mit kaltem Gas.
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AV 3 Pressure P, in Analysis line (cold gas)
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Abbildung A.8.: Druck p, gegen die Zeit nach Offnen von AV3 fiir die Messung mit kaltem Gas.

AV 4 Pressure P, in Analysis line (cold gas)

2.5 , , , , I , , , , I , , , ,
2 - 1
8 15 |
o | Pressurep —— |
2 Fit f(x)=p-(x+1)M*a*ebOx+1)"
o 1 +c(x+1)kred0+1) 7
e i a= 3.28406 b= 0.00002 c= 1.20345
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I variance of residuals (reduced chisquare): 1.16979 |
0 | 1 1 1 1 | 1 1 1 1
0 5 10 15
Time (s)

Abbildung A.9.: Druck p. gegen die Zeit nach Offnen von AV4 fiir die Messung mit kaltem Gas.
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AV 5 Pressure P, in Analysis line (cold gas)
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Abbildung A.10.: Druck p,; gegen die Zeit nach Offnen von AV5 fiir die Messung mit kaltem Gas.

AV 6 Pressure P, in Analysis line (cold gas)
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Abbildung A.11.: Druck p.; gegen die Zeit nach Offnen von AV6 fiir die Messung mit kaltem Gas.
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