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Einleitung

~Man muss die Dinge wirklich tun, denn obwohl man glaubt, man kénnte
es, so hat man doch so lange keine Gewissheit, bis man es selbst versucht
hat.”

Sophokles, 5. Jh. v.Chr.

Die Radioaktivitédt ist ein natiirliches Phénomen unseres Universums und unserer
Erde. In der heutigen Zeit wird Radioaktivitdt unter anderem zur Energiegewin-
nung, in der Nuklearmedizin, sowie in der Materialforschung genutzt. Die Nutzung
von Kernenergie ist ein gesellschaftlich sehr umstrittenes Thema.

Die durch radioaktiven Zerfall entstehende, ionisierende Strahlung stellt eine poten-
tielle Gefahr dar, da sie eine schiddigende biologische Wirkung besitzt. Radioaktive
Strahlung wird in a-, 5- und ~+-Strahlung klassifiziert, wobei diese verschiedenen
Strahlungsarten unterschiedliche biologische Wirkung besitzen, da sie unterschied-
lich stark ionisieren.

Aufgrund der moglichen gesundheitlichen Risiken im Zusammenhang mit radioak-
tiver Strahlung wird die Umweltradioaktivitdt in der Bundesrepublik Deutschland
flachendeckend durch Messungen {iberwacht. Bei den dabei ermittelten Strahlenex-
positionen unterscheidet man zwischen natiirlicher Exposition und zivilisatorischer
Exposition.

Die Einfiihrung in das Themengebiet dieser Arbeit befasst sich mit den Begrifflichkei-
ten der Radioaktivitdt und der natiirlichen und zivilisatorischen Strahlenexposition.
Dabei wird ersichtlich, dass dem radioaktiven Edelgas Radon eine besondere Be-
deutung zukommt. Die Inhalation dieses Gases und seiner beim radioaktiven Zerfall
entstehenden Produkte ist fiir den gréfiten Teil der natiirlichen Strahlenexposition
verantwortlich. Im Mittel kann diese Exposition in Deutschland auf 1,1 mSv/a bei
einem Gesamtwert der natiirlichen Strahlenexposition von 2,1 mSv/a [BMUI(] be-
ziffert werden.

Das radioaktive Radongas wird durch die in der Erdkruste enthaltenen primordialen
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Nuklide 2**U 23U und 232Th, die die Mutternuklide der natiirlichen Zerfallsreihen
sind, ununterbrochen neu gebildet. Unter bestimmten Umsténden kann sich dieses
geruchs- und geschmacklose Gas beispielsweise in Gebduden anreichern. Nur iiber
Messungen kann eine Aussage iiber die Radonaktivitdtskonzentration in Luft ge-
troffen werden, und die damit verbundenen gesundheitlichen Risiken abgeschétzt

werden.

Zu diesem Zweck wurde innerhalb dieser Arbeit ein Messstand aufgebaut, der es
ermoglicht, die Aktivitdt als Mafl der ionisierenden Strahlung verschiedener Pro-
ben und Quellen zu bestimmen. Dieser Messstand dient speziell der Messung von
a-Strahlung und insbesondere dem Nachweis von Radon. Das Ziel dabei ist, diesen
Messstand als Praktikumsversuch zu integrieren, so dass Studenten alle pysikali-
schen Effekte, die bei diesem Versuch von Bedeutung sind, kennenlernen.

Dazu zdhlen die in Kapitel [2| dieser Arbeit diskutierten Themen. Hier wird zunéchst
die mathematische Beschreibung der Aktivitdt und des radioaktiven Zerfalls vor-
genommen. In dem aufgebauten Messstand wird ein Halbleiterdetektor benutzt um
die Strahlung zu messen. Die Funktionsweise dieser Art von Detektoren schlief3t sich
daher in diesem Kapitel an und es werden die Wechselwirkungen der Strahlung mit
dem Detektor beschrieben.

In Kapitel |3] wird die Realisierung des Messstandes beschrieben. Die Herausfor-
derung des Messverfahrens ist es, das gasformige Radon einer Luftprobe so zu
priparieren, dass es in einer diinnen Schicht vorliegt und mittels eines Ober-
flachensperrschichtzahlers detektiert werden kann. Hierzu wurde ein Prinzip ver-
wendet, welches im Rahmen einer Dissertation an der Westfilischen-Wilhelms-
Universitédt in Miinster entwickelt wurde. Abschnitt bezieht sich dabei auf die
Beschreibung des Versuchsaufbaus. Viele Uberlegungen, die die Funktionalitét des
Aufbaus betreffen, fliefen hier ein. Abschnitt bezieht sich auf die Auswertung
der aufgenommenen Daten. Hier werden unterschiedliche Auswertungsmethoden zur
Aktivititsanalyse fester Quellen vorgestellt. Systematische Messungen, die zur In-
betriebnahme des Messstandes notig waren, werden erlautert. Den gréfiten Raum
nimmt die Bestimmung der Effizienz des Radonanreicherungsverfahrens ein, da sie
von zahlreichen Parametern abhéngt. Der Aufbau und das Verfahren wurden auf
systematische Fehler untersucht, die entscheidend dafiir sind, wie genau die Akti-
vitdt gemessener Proben ermittelt werden kann. Kapitel {4] schligt Optimierungen

des Aufbaus vor, die sich aus diesen systematischen Messungen ergeben haben und
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gibt Auskunft dariiber, wie weit der Messstand bereits als Praktikumsversuch inte-
griert werden konnnte.

Die Aktivitdtsmessung eines versteinerten Dinosaurierknochens, die in Kapitel
beschrieben wird, hat sich als zusétzliche Aufgabe wiahrend der Aufbauphase des
Messstandes ergeben. Da die Messung von Radonaktivitdten aus Luftproben eine
Messung der Umweltradioaktivitéit darstellt und es sich bei dem fossilen Knochen
um eine Umweltprobe handelt, sollte hier ein Bezug hergestellt werden. Dabei wurde
die Aktivitédtsbestimmung durch Messung der ~-Strahlung vorgenommen. Ein von
diesem Knochen ausgehendes Gesundheitsrisiko aufgrund erhéhter Radioaktivitét

sollte ermittelt werden.






1. Einfiihrung in das

Themengebiet

1.1. Historischer Uberblick zu Radioaktivitit und
Strahlenschutz

Mit der Entstehung der Elemente durch Nukleosyntheseprozesse wie Kernfusion und
Neutroneneinfang in unserem Universum beginnt auch die Geschichte der Radioak-
tivitit. Die Uranisotope 255U und 235U, das Thoriumisotop %32Th sowie das Kaliu-
misotop j9K, um nur die bedeutendsten zu nennen, wurden vor rund fiinf Milliarden
Jahren gebildet und gehoéren damit zu den primordialen Nukliden. Andere, heute
in der Natur vorkommende, radioaktive Nuklide sind Folgeprodukte der langlebigen
primordialen Nuklide. Zudem werden einige radioaktive Nuklide, wie z.B 13C, YBe
und Tritium (3H) durch kosmische Strahlung in der Erdathmosphére erzeugt.
Entdeckt wurde die Radioaktivitdt im Jahre 1896 durch den franzosischen Physiker
Antoine-Henri Becquerel in einer Versuchsreihe mit Uransalz. Er fand heraus, dass
das Schwirzen von Fotoplatten, welches er durch Fluorenszenz zu erklaren versuch-
te, auch ohne vorherige Bestrahlung des Uransalzkristalls eintrat. Die gefundene
Strahlung sah er als charakteristisch fiir das Element Uran an.

Marie und Pierre Curie untersuchten diese von Becquerel entdeckte Uran-Strahlung.
Dazu erforschten sie unterschiedlichste uranhaltige Verbindungen hinsichtlich ihrer
Aktivitat. Als Ergebnis dieser Untersuchungen stellte sich heraus, dass die Strah-
lung ausschliefllich von der Menge des enthaltenen Urans und nicht von der Art der
Verbindung oder dem Aggregatzustand des Stoffes abhéngig ist. Somit ist sie keine
chemische Eigenschaft, sondern eine Figenschaft der Uranatome.

Experimente mit Pechblende ergaben eine iiberproportional hohe Aktivitéit. Hieraus

schlof} das Ehepaar Curie, dass ein weiteres Element vorhanden sein miisse, welches
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eine hohere Aktivitédt als Uran aufweist. Die Elemente Radium und Polonium wur-
den von ihnen entdeckt und der Begriff der Radioaktivitdt durch sie gepragt. 1903
wurde den drei oben genannten Wissenschaftlern fiir ihre Entdeckungen der Nobel-
preis verliechen. Zudem wurden die alte Einheit der Aktivitét, das Curie (Ci), welches
der Aktivitdt von 1g Radium entspricht, und die heutige SI-Einheit der Aktivitét,
das Becquerel (Bq), nach ihnen benannt.

Ernest Rutherfords Studien zur radioaktiven Strahlung zeigten, dass diese in drei
unterschiedliche Strahlungsarten eingeteilt werden kann und gab ihnen die Namen
a-, B- und v-Strahlung. In den Folgejahren identifizierte man die a-Strahlung als
Heliumatomkerne, die 5-Strahlung als Elektronen und die v-Strahlung als elektro-
magnetische Wellen.

Marie Curies Tochter Irene und ihrem Mann Frédéric Joliot-Curie gelang es im
Jahr 1934 radioaktive Isotope kiinstlich zu erzeugen. Die Halbwertszeiten dieser
kiinstlichen Isotope sind so kurz, dass sie in der Natur nicht existieren. Desweite-
ren entdeckten das Ehepaar 1934, dass es neben dem 3~ - einen 31-Zerfall gibt, bei
dem Positronen statt Elektronen ausgesendet werden. 1938 bestrahlten Otto Hahn
und der Chemiker Fritz Strassmann Uran mit Neutronen und erhielten radioakti-
ve Barium-Isotope. Lise Meitner und Otto Robert Frisch erklédrten dieses Ergebnis
mit der Kernspaltung. Uber die Massenformel von Weizicker und die Beziehung
E = mc? konnte die bei der Reaktion frei werdende Energie berechnet werden.
Weiterhin wurde entdeckt, dass bei der Spaltung von Uran durch Neutronen auch
Neutronen frei gesetzt werden, die wiederum Uranspaltungen verursachen Als Fol-
ge kann es zu einer nuklearen Kettenreaktion kommen. Die Entdeckung der Kern-
spaltung legte den Grundstein fiir die Energiegewinnung aus Atomkernen und die
Entwicklung von Kernreaktoren und Atombomben. Durch die Entdeckung der ra-
dioaktiven Strahlung sind medizinische Anwendungen in der Diagnostik und in der
Strahlentherapie moglich geworden.

An dieser Stelle sind nur die wenige Eckdaten zu den Anfingen der Radioaktivitét
und ihrer Nutzbarmachung genannt. Weiterfithrende Literatur findet sich beispiels-

weise unter [Ruh08].

Mit wachsenden Erkenntnissen zur Radioaktivitédt und der gesundheitsschédigenden
Wirkung der ionisierenden Strahlung entwickelten sich der Strahlenschutz und damit
eine gesetzliche Grundlage, in der dieser verankert ist. Seit Anfang der 50er Jahre

werden in der Bundesrepublik Deutschland Messungen zur Uberwachung der Um-
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weltradioaktivitdt und der daraus resultierenden Strahlenexposition des Menschen
durchgefiihrt. Die Messungen sollten zunéchst iiber Fallout aus oberirdischen Kern-
waffentests Aufschluss geben. Spéter, mit dem Einsatz von Forschungsreaktoren und
Kernenergie ab Anfang der 60er Jahre, sollten sie auch die Umgebung von Kern-
energieanlagen beaufsichtigen, wozu die BRD sowie alle anderen Griindungsstaaten
durch den Vertrag zur Griindung der Européischen Atomgemeinschaft (EURATOM)
von 1957 verpflichtetet war.

Das Atomgesetz, die Strahlenschutz- und Roéntgenverordnung und das, nach dem
Reaktorunfall von Tschernobyl im Jahr 1986 verabschiedete, Strahlenschutzvorsor-
gegesetz regeln heute den Umgang mit radioaktiven Stoffen, sowie die Uberwachung
der Umwelt zum Schutz der Bevolkerung. Der Uberwachung der Umweltradioakti-
tivtét dient das Intgrierte Mess- und Informationssystem (IMIS).

Das Bundesministerium fiir Umwelt, Naturschutz und Reaktorsicherheit (BMU) gibt
jéhrlich Berichte zur Umweltradioaktitivtit und Strahlenexposition heraus. Der Ak-
tuellste findet sich unter [BMUIO0].

1.2. Natiirliche und zivilisatorische

Strahlenexposition

Die natiirliche Strahlenexposition setzt sich zusammen aus duflerer Exposition und
innerer Exposition durch Inkorporation. Die duflere Exposition addiert sich aus kos-
mischer Strahlung, die abhéngig von der Hohe iiber dem Meeresspiegel ist, und
terrestrischer Strahlung, die durch die primordialen Nuklide und deren Zerfalls-
produkte verursacht wird. Diese ist abhéngig von der Bodenbeschaffenheit bzw.
Zusammensetzung. Die innere Exposition geschieht zum grofiten Teil durch Inhala-
tion von Radongas, welches den natiirlichen Zerfallsreihen entstammt, sowie seiner
Zerfallsprodukte die sich an Aerosole anlagern, verursacht. Zudem geschieht innere
Exposition durch Aufnahme natiirlicher radioaktiver Stoffe mit der Nahrung und

mit Trinkwasser (Ingestion).
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Ein weiterer Beitrag zur gesamten Strahlenexposition wird durch die zivilisatori-
sche Strahlenexposition verursacht, mit der ausschliefilich die von der menschlichen
Zivilisation kiinstlich erzeugte Strahlung bezeichnet wird. Dazu z&hlt primér die me-
dizinische Strahlenanwendung. Fallout von Kernwaffenversuchen, berufliche Strah-
lenexposition und die Folgen des Tschernobyl-Unfalls tragen im Mittel pro Kopf
der Gesamtbevolkerung weniger zur Strahlenexposition bei. Auf die zivilisatorische

Strahlenexposition kann durch Schutzmafinahmen Einfluss genommen werden.

Die Tabellen (1.1 und zeigen Daten der Verteilung von unterschiedlichen Quel-
len der Strahlenexposition[l] Eine Definition der hier enthaltenen DosisgréBen er-
folgt am Ende dieses Kapitels in Abschnitt Ein Vergleich der Expositionswerte
fiir die Bundesrepublik Deutschland mit den Werten weltweiter effektiver Dosen
zeigt, bis auf einen iiberdurchschnittlichen Wert im Bereich medizinischer Diagnose,

Ubereinstimmung.

Anhand der Werte der effektiven Dosen erkennt man die Bedeutung, die der Inhala-
tion radioaktiver Isotope zukommt. Die innere Exposition ist zum gréfiten Teil auf

die Aufnahme des Edelgases Radon und seiner Folgeprodukte zuriickzufiihren.

1.3. Die besondere Bedeutung von Radon

Radon wird durch den Gehalt an Radium und Thorium in Gesteinen, Boden und
diversen Baumaterialien stédndig nachgebildet. Die Freisetzung des Radons aus ei-
nem Festkorperkristall in ein Porenvolumen nennt man Emanation. 222Rn erscheint
als Emanation des langlebigen Mutternuklids Radium. ?2°Rn emaniert aus Thorium
als langlebiges Mutternuklid - es wird daher auch Thoron genannt - und 2'Rn wird

aus Actinium freigesetzt - es wird entsprechend auch als Actinon bezeichnet. In den
Tabellen [A.2] und im Anhang Teil [A] sind die a-Zerfille der natiirlichen

!Die Folgen des Reaktorungliicks in Fukushima (Japan) vom 11.03.2011 konnten hier noch nicht
beriicksichtigt werden.
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Mittlere effektive Dosis (mSv/a)

Natiirliche Strahlenexposition

durch kosmische Strahlung (in Meereshohe) ca.0,3
durch terrestrische Strahlung von auflen ca.0,4
bei Aufenthalt im Freien (5 Std./Tag) ca.0,1
bei Aufenthalt in Héusern (19 Std./Tag) ca.0,3
durch Inhalation von Radonfolgeprodukten ca. 1,1
bei Aufenthalt im Freien (5 Std./Tag) ca.0,2
bei Aufenthalt im Gebdude (19 Std./Tag) ca.0,9
durch Ingestion von natiirlich radioaktiven Stoffen ca.0,3
Summe der natiirlichen Strahlenexposition ca.2,1
Zivilisatorische Strahlenexposition
durch Fallout von Kernwaffenversuchen <0,01
Strahlenexposition durch den Unfall im Kernkraftwerk | <0,012
Tschernobyl
durch Kerntechnische Anlagen <0,01
durch Anwendung radioaktiver Stoffe und ionisierender | ca.1,8
Strahlen in der Medizin* (ohne Therapie)
davon durch nuklearmedizinische Untersuchungen ca.0,1
Summe der zivilisatorischen Strahlenexposition ca.1,8

Tabelle 1.1.: Mittlere effektive Dosis der Bevolkerung der Bundesrepublik Deutschland im Jahr
2009 nach [BMUI0], *Daten von 2008, Auswertungen von 2010.
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Quellen E (mSv/a)] Spannweite von E fiir Einzel- | Kommentar
natiirlicher personen (mSv/a)
Strahlenexpo-
sition
Inhalation (Ra- | 1.26 0.2-10 in manchen H&usern sehr viel
dongas) grofier
Externe terrest- | 0.48 0.3-1 ortsabhéngig grofier
rische Strahlung
Ingestion 0.29 0.2-1
Kosmische 0.39 0.3-1 Dosis nimmt mit der Hohe
Strahlung iiber NN zu
Gesamt 2.4 1-13 einige Bevolkerungsgruppen
erreichen 10-20mSv/a
Quellen zivi-
lisatorischer
Strahlenexpo-
sition
Medizinische 0.6 0-10x Das Mittel schwankt je
Diagnose (keine nach medizinischem  Ver-
Therapie) sorgungsstandard  zwischen
0.03-2.0mSv/a
Fallout von | 0.005 hohere Dosen nahe der Test- | Das Mittel fillt seit 1963 von
Kernwaffenver- gebiete 0.11mSv/a
suchen
Berufliche 0.005 ~0-20 Der Mittelwert aller beruflich
Strahlenexposi- strahlenexponierten Personen
tion 0.7mSv/a
Tschernobyl- 0.002 1986 lag das Mittel fiir | Der Mittelwert der Nordhalb-
Unfall 300.000 Rettungskrafte bei | kugel sinkt seit 1986 von
nahezu 150mSv/a. 350.000 | 0.04 mSv/a. Organdosen der
Personen erhielten Dosen | Schilddriise waren sehr viel
grofler 10 mSv/a grofler.
Emissionen aus | 0.0002 Dosen kénnen auf 0.02 mSv/a
Kernkraftwer- fiir Bevolkerungsgruppen im
ken Umkreis von 1km von Kern-
kraftwerken steigen
Gesamt 0.6 0-10x Die individuelle Dosis héngt
hauptséchlich von medizini-
scher Behandlung, beruflicher
Exposition und Entfernung
zu Unfall- und Testgebieten
ab.

Tabelle 1.2.: Daten zur Verteilung der weltweiten, mittleren, effektiven Dosis E ionisierender

Strahlungen mit Erliuterungen nach [UNS0S].
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Radonkonzentration
in der Bodenluft

in kBg/m®

I > 100

40 - 100
20-40

<20

Abbildung 1.1.: Radonkarte Deutschlands aus [BfS10]: Bis September 2003 durchgefiihrte Mes-

sungen an 2346 Messorten jeweils einen Meter unter der Erdoberfléche.
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Zerfallsreihen mit Halbwertszeiten angegeben. ?*?Rn kommt aufgrund seiner ver-
gleichsweise langen Halbwertszeit von 3,835 Tagen die gréfite Bedeutung beziiglich
der Strahlenexposition zu. Seine Halbwertszeit reicht aus, um aus den Bodenporen an
die Oberflache zu diffundieren und in die Luft austreten zu kénnen. Die Freisetzung
der Emanationen aus Oberflichen in die Atmosphére wird Exhalation genannt. Die
Radonexhaltionsrate ist die Radonaktivitéit, die aus einer Oberfliche pro Fldchen-
und Zeiteinheit austritt und wird in Bq-m?-h™! angegeben. Eine mathematische
Beschreibung fiir Exhalation und Emanation aus Diffusionsgleichungen (Fick “sches
Gesetz) fiir radioaktive Gase im eindimensionalen Fall findet sich in [Hof04]. Die Frei-
setzung des Radons in den Porenraum erfolgt iiberwiegend iiber die Riickstoflenergie,
die beim Zerfall des Mutternuklids auf das Tochternuklid iibertragen wird. In abge-

schlossenen Volumina stellen sich Séttigungskonzentrationen fiir Radon ein.

Gesundheitliche Aspekte der Radonexposition

Zerfallt Radon als gasférmiges Element in der Luft, werden die Schwermetalle Po-
lonium, Wismut und Blei als Tochternuklide gebildet, die sich an Aerosole anla-
gern. Durch Inhalation von Radon und an Aerosole angelagerte Zerfallsprodukte
des Radons gelangen die Nuklide in die Lunge. Insbesondere die Zerfallsprodukte
mit kurzer Halbwertszeit zerfallen vollstdndig und die dichtionisierende, energie-
reiche Strahlung schiadigt dort die Zellen. Im 16. Jahrhundert wurde zum ersten
mal eine Haufung von Lungenerkrankungen bei Bergarbeitern beobachtet, die als
Schneeberger Krankheit bezeichnet wurde. Anlésslich dieses wiederholt beobachte-
ten Phanomens wurde der Zusammenhang zwischen Lungenkrebs und der Expositi-
on gegeniiber Radon in diversen Studien untersucht. Neben den Untersuchungen mit
beruflich strahlenexponierten Personen wie Bergarbeitern, wurde das Lungenkrebs-
risiko bei langjéhriger Exposition in Wohnungen mit erh6hter Radonkonzentration
erforscht. Laut der Veroffentlichungen [SSKO00], [SSK05] und [WHO09| zeigen sich ein
Anstieg des Lungenkrebsrisikos mit wachsender Radonaktivitét und eine signifikante
Risikoerhthung ab einer Aktivititskonzentration von 100 Bq/m?, sowohl fiir Rau-
cher als auch fiir Nichtraucher. Die Radoninkorporation wird, nach dem Rauchen,

als zweitgrofiter Risikofaktor fiir Lungenkrebs eingestuft.



1.3 Die besondere Bedeutung von Radon 13

Messung von Radon

Exhaliertes Radon kann sich in Gebduden, Hohlen oder Bergwerken anreichern, so
dass dort erheblich groflere Konzentrationen von Radon und seinen Zerfallsproduk-
ten vorliegen als in der Auflenluft. Auch in Quellwasser kann Radon gelost sein und
von dort in die Luft austreten.

Der bundesweite Jahresmittelwert der Radonaktivitdtskonzentration in
Wohnriumen betrigt ungefihr 50 Bq/m?®. Wihrend die Mehrzahl der Mess-
werte unter diesem Wert liegt, kommen auch Hauser mit einigen Tausend Becquerel
pro Kubikmeter vor [BMUI0]. Fiir die Radonkonzentration in Gebduden gibt es
regionale Unterschiede, die durch Geologie und Tektonik des Baugrundes bedingt
sind. Uber regionale Unterschiede der Radonbodenkonzentration gibt Abbildung
Auskunft. Zudem sind die Dichtigkeit des Hauses gegeniiber dem Baugrund,
die Bauweise des Gebédudes (Kamineffekte im Geb#ude), sowie gegebenenfalls die
Verwendung von Baumaterialien mit erhchter Radium- oder Thoriumkonzentration
und das individuelle Liiftungsverhalten der Bewohner fiir die Héhe der Radonkon-

zentration in einem Gebaude entscheidend.

Es gibt zahlreiche Methoden zur Messung der Radonaktivtitédtskonzentration
in der Luft. Eine Ubersicht iiber die derzeitig existierenden Verfahren ist in
[SSK02] gegeben. Die hier genannten Verfahren unterscheiden sich hinsichtlich ihrer
moglichen Nachweisgrenzen. Eine Vieldraht-Ionisationskammer im Impulsbetrieb,
die gleichzeitig zur Spektrometrie, also zur Energiebestimmung der gemessenen
a-Teilchen genutzt werden kann, oder Kammern mit elektrostatischer Abscheidung
und Oberflachensperrschichtzéhlern zeichnen sich durch kleine Nachweisgrenzen
von 5Bq/m® bei Kammervolumina von 11 und Messzeiten von 3h aus. Der
Vorteil von Aktivkohlesammlern liegt darin, dass es sich dabei um ein passives
Messverfahren handelt, was bedeutet, dass am Messort keine Stromversorgung
benotigt wird. Das Aktivkohle-Rohrchen oder die Aktivkohle-Dose wird nach
der Exposition mit einem Fliissigszintillationszidhler oder einem ~-Spektrometer
(meistens ein Germaniumdetektor) ausgewertet. Diffusionskammern mit Kernspur-

oder Elektretdetektor eignen sich fiir Langzeitmessungen, die zur Abschétzung
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mittlerer Dosen herangezogen werden.

Anhand der vorangegangenen Betrachtungen zeigt sich, dass Radonmessungen eine
wichtige Grundlage bei der Bewertung des Strahlenrisikos sind. Fiir die Erstellung
der vorliegenden Arbeit wurde daher eine Nachweisapparatur fiir Radon aufgebaut,
dessen Prinzip am Institut fiir Kernphysik der Westfélischen-Wilhelms-Universitét
im Rahmen einer Dissertation entwickelt wurde und in [Net94] beschrieben ist.
Der Aufbau wurde neu konzipiert mit der Intention, ihn fiir das kernphysikalische
Praktikum des Studiengangs “Scientific Instrumentation® zur Verfiigung zu stel-
len, um hier einen besonders praxisbezogenen Versuch zu integrieren.

Der Nachweis des Radons findet iiber a-Spektrometrie mit Hilfe eines Ober-
flachensperrschichtzéhlers statt. Das Radon wird in einem der Spektrometrie vorge-
schalteten Anreicherungsverfahren fiir die Messung aufbereitet. Bei der Extraktion
des Radons aus der Luft macht man sich verschiedene physikalische Eigenschaften
der Bestandteile der Luft zu Nutze. Eine genaue Beschreibung dieses Verfahrens fin-
det sich in Kapitel [3} Neben dem Radonnachweis ist der Messstand so geplant und

angelegt worden, dass sich auch feste Proben von a- Quellen untersuchen lassen.

In [Wut06] ist der prozentuale Stoffmengenanteil fiir Radon in trockener Luft mit
einem Volumenanteil an Wasserdampf von bis zu 2,3 % mit 7- 107 % , die Dich-
te von Luft im Normzustand mit 1,2924kg/m?® und die mittlere molare Masse mit
28,968 g/mol angegeben. Unter Beriicksichtigung des Isotopenverhéltnisses fiir Ra-
don, welches nach [Rada] zu 90% aus **?Rn besteht, enthiilt dann einm?® Luft bei
Normbedingungen 2,81 - 107*®¥ mol ???Rn, also 1,7 - 10 Atome ??Rn. Dies ent-
spricht, wie man in Abschnitt sehen wird, einer Aktivitatskonzentration von
3,55 Bq/m?. Dieser Wert entspricht dem natiirlichen Untergrund. Das Ziel ist es,
den Aufbau mit einer Nachweisgrenze in diesem Bereich betreiben zu konnen, um

eine leichte Erhohung gegeniiber diesem Wert messen zu konnen.
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1.4. Dosimetrie

In diesem Abschnitt werden die Definitionen der durch Strahlenexposition hervor-
gerufenen Strahlendosen genannt. Man unterscheidet zwischen operativen Groflen,
das sind die physikalisch messbaren Gréflen, und Schutzgroflen. Schutzgréfien wer-
den im Strahlschutz angewendet, um das Strahlenrisiko abzuschétzen. Sie sind nicht

messbar, sondern werden durch Rechnung aus den operativen Gréflen abgeleitet.

1.4.1. Physikalische Dosisgroflien

Die Strahlenwirkung beruht auf der Absorption von Strahlungsenergie. Die wichtigs-
te Dosisgrofe ist damit die Energiedosis D, sie entspricht der pro Masseelement dm

absorbierten Energie dF,p,s und ist proportional zur biologischen Wirkung [Kri09].

dEabs 1 dEabs
D= = —- 1.1
G (1.1)

dm o
Unter der Ionendosis J versteht man die durch ionisiernde Strahlung erzeugte
elektrische Ladung d@ eines Vorzeichens pro Masse eines bestrahlten Gases.

_de _ 1 dQ

J = —
dm o dV

(1.2)

Bei der Wechselwirkung von Photonen kommt es zur Umwandlung von Photonen-
energie in Bewegungsenergie, d. h. zum Energieiibertrag von Photonen auf geladenen
Sekundarteilchen. Dieser Energieiibertrag dFEj,.,s pro Masse dm entspricht der do-

simetrischen Messgroe Kerma K (Kinetic Energy Released per unit Mass).

dE,
K _ trans _ 1 . dEtrans
dm o dV

(1.3)

Ionendosis und Kerma sind aus messtechnischen Griinden leichter zugénglich als
die Energiedosis. Beide sind ein Maf fiir die Energiedosis. Durch differenzieren der
physikalischen Dosisgrofien nach der Zeit erhédlt man die entsprechenden Dosisleis-
tungen. Die Einheiten der Dosen und Dosisleistungen sind in Tabelle aufgefiihrt.
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Dosisgrofie Zeichen SI-Einheit
Energiedosis D J/kg=Gy(Gray)
Ionendosis J C/kg

Kerma K J/kg=Gy(Gray)
Dosisleistungen Zeichen SI-Einheit
Energiedosisleistung Watt /kg
Ionendosisleistung J A/kg=C/(s- kg)
Kermaleistung K Watt/kg

Tabelle 1.3.: Einheiten und Zeichen der physikalischen Dosisgréfen nach [Kri09].

1.4.2. Dosisgroflen des Strahlenschutzes

Die Dosisgroflen des Strahlenschutzes beriicksichtigen die unterschiedliche Wir-
kung der verschiedenen Strahlungsarten. Man unterscheidet die Strahlungsarten
danach, ob die Strahlungsenergie auf kurzen (dicht ionisierende Strahlung, z. B. a-
Strahlung) oder langeren Wegstrecken (locker ionisierende Strahlung, z.B. Photo-
nen) absorbiert wird. Die Dosisgrofie, die die Art der Strahlung beriicksichtigt, wird

Aquivalentdosis H genannt. Sie wird durch
H=Q-D (1.4)

berechnet?] Der strahlungsabhingige Qualititsfaktor @ ist dimensionslos und
hat fiir ~-Strahlung per Definition den Wert 1. Der Wert des Qualitétsfaktors
(Q wird durch das unbeschriankte lineare Energieiibertragungsvermogen in Was-
ser festgelegt und ist nur fiir die Aquivalentdosis definiert. Thm entspricht der
Strahlungs-Wichtungsfaktor wg in der folgenden Definition der Organdosis. Um die

Aquivalentdosis von der Energiedosis unterscheiden zu kénnen, wurde eine eigenene

Znach §3 der Strahlenschutzverordnung[Str01]: Produkt aus der Energiedosis (absorbierte Do-
sis) im ICRU-Weichteilgewebe und dem Qualitéitsfaktor der Veroffentlichung Nr.51 der
International Commission on Radiation Units and Measurements(ICRU). Das ICRU-
Weichteilgewebe ist gewebeidquivalentes Material der Dichte 1 g/cm? mit der Zusammensetzung:
76,2% Sauerstoff, 11,1% Kohlenstoff, 10,1% Wasserstoff und 2,6% Stickstoff.
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Strahlungsart und Energiebereich WR
Photonen, alle Energien 1
Elektronen und Myonen, alle Energien 1
Neutronen, Energie < 10keV 5

10keV bis 100 keV 10
> 100keV bis 2MeV 20
> 2MeV bis 20MeV 10

>20MeV 5
Protonen, aufler Riicksto3protonen > 2MeV 5
a-Teilchen, Spaltfragmente, schwere Kerne 20

Tabelle 1.4.: Strahlungs-Wichtungsfaktoren wg (nach [Str01])

SI-Einheit mit dem Namen Sievert (Sv) eingefithrt: 1 Sv = 1.J/kg. Bei unterschied-
lichen Strahlungsarten ¢ ist:
ngs = ZHZ = Z(Qz : Dz) (15)
Die Organdosis Hrp ist nach [StrOl] definiert als Produkt aus der mittleren
Energiedosis Dy in einem Organ, Gewebe oder Korperteil und dem Strahlungs-
Wichtungsfaktor, der fiir die unterschiedlichen Strahlungsarten in Tabelle auf-
gefiihrt ist:

Hrr =wr - Drgr (1.6)
Beim Vorliegen mehrerer Strahlungsarten und -energien gilt analog zur
Aquivalentdosis

Hy =) Hrp=)» wg-Drg (1.7)

R R

Da der menschliche Koérper aus verschiedenen Organen und Geweben aufgebaut ist,
ist die Strahlenempfindlichkeit der unterschiedlichen Gewebe bei der Abschétzung
des Strahlenrisikos zu beriicksichtigen. Die effektive Dosis F trigt diesem Rech-
nung. Die Organdosen Ht werden mit zugehorigen Gewebe-Wichtungsfaktoren wr

multipliziert:

E = ZwTHT = ZIUT ZwRDT,R (18)
T T T
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Die Einheiten fiir Organdosis und effektive Dosis sind ebenfalls das Sievert.
Die Gewebe-Wichtungsfaktoren wr sind von der International Commission on
Radiological Protection (ICRP) vorgeschlagen und sind deren Verdffentlichung

Nr. 60 oder der Strahlenschutzverordnung [Str01] zu entnehmen.



2. Theoretische Grundlagen und
Spektrometrie mit
Halbleiterdetektoren

Die Analyse radioaktiver Nuklide im Rahmen dieser Diplomarbeit findet im wesent-
lichen iiber a- und ~-Strahlung statt. Wahrend man bei a-Strahlung tatséchlich von
einem Zerfall des instabilen Atomkerns sprechen kann, bei dem ein Heliumatomkern
ausgesendet wird, tritt v-Strahlung bei der Abregung eines angeregten Kernzustan-
des in einen energetisch giinstigeren oder in den Grundzustand auf. Angeregte Kern-
zustidnde treten haufig im Anschluss an einen radioaktiven a- oder -Zerfall auf. Zum
Nachweis dieser unterschiedlichen Strahlungsarten werden Detektoren genutzt, die
die Wechselwirkungsprozesse der Strahlung mit dem Detektor ausnutzt. In der vor-
liegenden Arbeit wurde mit Halbleiterdetektoren gearbeitet, die wegen ihrer guten
Energieauflosung im Vergleich zu anderen Detektoren fiir spektrometrische Zwecke
besonders geeignet sind. In diesem Kapitel werden daher zunéchst der radioakti-
ve Zerfall und anschlieend die Wechselwirkungen der Strahlung mit dem Detektor

beschrieben.

2.1. Aktivitat

2.1.1. Das Zerfallsgesetz

Die Eigenschaft eines Atomkerns, sich spontan unter Energieabgabe umzuwandeln,

wird Radioaktivitdt genannt. Radioaktive Kerne liegen also in einem instabilen Zu-

19
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stand vor. Die Kerne kénnen sich zum einen im Grundzustand befinden und sich
durch Teilchenemission in andere Kerne umwandeln. Bei diesen Kernumwandlun-
gen unterscheidet man zwischen a- und g-Zerfall. Zum anderen kénnen sich Kerne
in angeregten Zustdnden befinden und durch elektromagnetische Wechselwirkung
unter Aussendung von 7-Strahlung iiber ein oder mehrere Schritte in den Grund-
zustand iibergehen. Geht ein radioaktiver Kern in einen stabilen Tochterkern iiber,
spricht man von mononuklearem Zerfall. Der Tochterkern kann allerdings wiederum
instabil sein. Alle Elemente mit ihren stabilen und instabilen Isotopen konnen in
Nuklidkarten dargestellt werden, bei denen die Protonenzahl auf der Ordinate und
die Neutronenzahl auf der Abzisse eingetragen wird. Die bekannteste dieser Darstel-
lungen ist die Karlsruher Nuklidkarte. Hier finden sich auch Aussagen iiber Art und
Wahrscheinlichkeit eines Zerfalls, Isotopenhaufigkeiten und Halbwertszeiten.

Die genaue Anzahl der Atomkerne einer radioaktiven Substanz ist in den meisten
Fillen nicht messbar. Demnach wird die Umwandlungsrate oder Aktivitit A ermit-
telt. Die Aktivitdt ist proportional zu der Atomanzahl N und gibt die Anzahl der

sich je Zeiteinheit umwandelnden Atomkerne —‘fi—]j eines radioaktiven Nuklids an.
dN

Auch die Aktivitat wird meist iiber einen ihr proportionalen Messeffekt, z.B. ein elek-
trisches oder optisches Signal, das im jeweiligen Detektor erzeugt wird, bestimmt.
Da es bei einer radioaktiven Umwandlung zur Emission mehrerer Teilchen oder
Quanten kommen kann, stimmt die Aktivitat faktisch nicht mit der, von einer ra-
dioaktiven Strahlungsquelle pro Zeiteinheit ausgesandten, Teilchenzahl {iberein. Der
Proportionalitédtsfaktor in Gleichung wird auch Zerfallskonstante A genannt,
nach Separation der Variablen und Integration auf beiden Seiten erhélt man mit
N(t =0) = N, das Zerfallsgesetz

N(t) = Noe™ (2.2)
und mit und A(t = 0) = Ay = AN

A(t) = Age™. (2.3)
Die Einheit der Aktivitdt A ist das Becquerel (1Bq = 1Zerfall/s). Aktivitédten

werden héufig auf eine Masse m oder ein Volumen V' bezogen und man spricht von

der spezifischen Aktivitét

A B
a=— angegeben in -4 (2.4)
m kg
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und der Aktivitatskonzentration

A B
Cy= v angegeben in 52 . (2.5)
Der Zusammenhang zwischen der Zerfallskonstanten A und der haufiger angegebenen

Halbwertszeit £,/, eines radioaktiven Nuklids ist gegeben durch

_1n2

A= —.
l1/2

(2.6)

2.1.2. Emissionswahrscheinlichkeiten

Wie in Abschnitt erwahnt, kann es durch eine radioaktive Umwandlung zur
Aussendung unterschiedlicher Teilchen kommen. Die Energie der emittierten -
Teilchen kann variieren, je nachdem, ob der Tochterkern den Grundzustand oder
einen angeregten Zustand einnimmt. Ebenso kénnen die Energien anschlieBend aus-
gesandter v-Quanten unterschiedliche Werte annehmen. Die Wahrscheinlichkeit, mit
der bei einem radioaktiven Zerfall von allen mdéglichen Teilchen, ein Teilchen mit
einer bestimmten Energie ausgesendet wird, ist in empirischen Datenbanken aufge-
nommen.

Emissionswahrscheinlichkeiten fiir a-, S7-und S~ -Teilchen und Photonen bestimm-
ter Energien beziehen sich auf jeweils einen Zerfall eines Mutternuklids. Kann
ein Nuklid also auf unterschiedliche Arten zerfallen, sind diese unterschiedliche
Moglichkeiten eines Zerfalls schon in den angegebenen Werten beriicksichtigt.

Um von einem «- oder y-Spektrum, bei dem eine Linie einer bestimmten Energie
ausgewertet wird, auf die Aktivitdt schliefen zu konnen, muss also entsprechend
der Emissionswahrscheinlichkeit auf 100 % Gesamtwahrscheinlichkeit hochgerechnet
werden. Die Emissionswahrscheinlichkeiten werden im folgenden mit F, und P, be-
zeichnet und werden in Prozent angegeben.

Samtliche fiir die Auswertung benotigten Werte wurden der Datenbank “Nudat
2.5“des BROOKHAVEN NATIONAL LABORATORY |[NNDC| entnommen.
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Abbildung 2.1.: Darstellungen der Uran-Radium-Zerfallsreihe (links) und der Uran-Actinium-Reihe (rechts).
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2.2. Radioaktive Gleichgewichte

Radioaktive Nuklide kénnen neben dem in Abschnitt beschriebenen mononu-
klearen Zerfall auch wieder in ein instabiles Nuklid zerfallen. Dies ist z.B. bei den
natiirlichen Zerfallsreihen der Fall.

So finden in der Uran-Radium-Reihe nacheinander 14 Zerfiille von **U bis zum sta-
bilen 2°°Pb mit ihren jeweiligen Zerfallskonstanten statt.

Ist ein Kern sowohl a- als auch S-instabil, konnen in einer Zerfallsreihe Verzwei-
gungen auftreten, wie in Abbildung [2.1] der Darstellung der Uran-Zerfallsreihen zu
sehen ist. In der Regel {iberwiegt allerdings eine Art des Zerfalls deutlich.

Sind die Aktivitéiten der einzelnen Zerfallsprodukte zu einer bestimmten Zeit ¢ ge-

sucht, betrachtet man zunachst die Anzahlen N; der instabilen Kerne:

Die zeitliche Anderung von N; ist gegeben durch

an,

pn 1Ni (2.7)

wobei \;_1N;,_; der Zuwachsrate und —\;N; der Zerfallsrate des i-ten Gliedes der
Zerfallskette entspricht. Dieses System von Differentialgleichungen kann durch fol-

genden Ansatz gelost werden [MK94]:
Ny = Cpye™!

N2 = 0216_’\1t + 022€_>\2t

Nk = Ckle_Alt + -+ Ckke_/\kt
(2.8)
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Fiir die Koeffizienten mit ¢ # j findet man die Rekursionsformel

Cij = Cli=1,j) - (2.9)

Die Koeffizienten mit i = j ergeben sich aus den Anfangsbedingungen fiir t = 0

Noi=Ca+Cig+ -+ Cj. (2.10)

Fiir Ny(t) erhélt man eine inhomogene lineare Differentialgleichung 1.0rdnung

dN-
_2 + )\QNQ — >\1N01€_/\1t = O
dt
die durch
Nz(t) = )\1 N01 (6_/\1t — 6_)\2t)
Aa — M\

unter der Annahme, dass Noa = Na(t = 0) = 0 gelost wird. Nach Multiplikation von
Ao erhélt man fir die Aktivitét:

VDY

Ag(t) A()l (e_klt — 6_>\2t) (211)
Fiir Ay = Ay kann diese Gleichung nicht angewendet werden. In diesem Fall erhélt
man nach [SE62]:

t

Ag(t) = A01—€_/\2t . (212)
A2

Durch einsetzen von A;(t) = Age ™ ergibt sich aus Gleichung [2.11}

A2

As(t) =
ST

Ap(t)(1 — e~ Pty (2.13)

Bleiben die Aktivitdten von Mutternuklid und Tochternuklid zeitlich konstant,
spricht man von einem radioaktiven Gleichgewicht. Die Bedingung hierfiir ist
(1 — e~G2=2)t) 1. Ein radioaktives Gleichgewicht kann sich einstellen, wenn
die Zerfallskonstante des Ausgangsnuklids kleiner ist als die Zerfallskonstante des

Folgeproduktes.
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Sdkulares Gleichgewicht

Man spricht von einem sédkularen Gleichgewicht, wenn fiir die Halbwertszeiten gilt:

i o > 2 /oo Wenn also Ay < Ag. Fiir hinreichend grofie Zeiten wird aus Gleichung

2.13]

A
Ap(t) = A(t)  mit —C2 222Ny (2.14)
X — A\

Die Aktivitéiten von Mutter und Tochter im sikularen Gleichgewicht sind gleich und
die Atomzahlen von Mutter- und Tochtersubstanz verhalten sich wie die Halbwerts-
zeiten, da aus Gleichung mit Gleichung und Gleichung [2.6}

Not) _ M _ g

— - 2.15
G (2.15)

folgt.
Eine graphische Darstellung des Zerfalls

226Ra i 222Rn i> 218PO

ist in Abbildung [2.2] gezeigt. 22°Ra zerfillt nach Gleichung [2.3|und es wird von einer
Anfangsaktivitit Ay von 100 Bq ausgegangen. Der Verlauf der Kurve fiir ?*?Rn ent-
spricht der Gleichung [2.13] Ebenfalls ist der Verlauf der Aktivitit einer Radonquelle
mit der Anfangsaktivitdt 100 Bq -wie sie entstehen wiirde, wenn man das gesamte
Radon aus dem vorliegenden Gleichgewicht abtrennte- die also nicht mit Radium im
radioaktiven Gleichgewicht steht, sowie die Summe der Aktivititen von ??°Ra und
222Rn im Gleichgewicht gezeigt. Dieses Gleichgewicht ist fiir die Bestimmung der Ak-
tivitdt der Kalibrationsquelle, die in Abschnitt beschrieben werden wird, von
entscheidender Bedeutung und wurde daher als Beispiel fiir das sdkulare Gleichge-
wicht angegeben. Das Gleichgewicht stellt sich innerhalb von 30 Tagen ein. Hier wird
deutlich, dass die Aktivitdt von Radium als quasi konstant angesehen werden kann,
demnach eine gleichméfige Nacherzeugung fiir Radon vorliegt. Die Radonaktivitét

nimmt exponentiell mit der Zeit zu.

Diese Art des radioaktiven Gleichgewichtes ist besonders wichtig, da solche Gleichge-

wichte in den natiirlichen Zerfallsreihen vorliegen. Gehen aus einem sehr langlebigen
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Abbildung 2.2.: Zeitlicher Verlauf der Aktivitéiten bei Einstellung eines sikularen Gleichgewich-
tes zwischen Radium und Radon im Zeitraum eines Monats. Durch die grole Halbwertszeit des
Radiums kann die Aktivitdt des Radiums und die Aktivitdt des Radons im Gleichgewicht als

konstant angesehen werden, dabei sind die Aktivitdten sind gleich gleich grof.
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Mutternuklid nacheinander mehrere vergleichsweise kurzlebige Nuklide hervor, wie
es in den natiirlichen Zerfallsreihen der Fall ist, bildet sich ein mehrfaches sdkulares
Gleichgewicht aus und die Geschwindigkeit, mit der sich das Gleichgewicht fiir die
ganze Reihe einstellt, wird durch das Nuklid mit der langsten Halbwertszeit be-
stimmt [Sto05].

Bei Aktivitdtsbestimmungen von Umweltproben, die auf der Einstellung eines sol-
chen Gleichgewichtes beruhen, miissen Uberlegungen beziiglich der Stérung des
Gleichgewichtes durch biologische oder chemische Prozesse angestellt werden. Eben-
so muss beriicksichtigt werden, dass Radon als Edelgas unter Normalbedingun-
gen gasformig vorliegt. Es kommt also, wie schon in Abschnitt erwahnt,
zu Emanation von Radon, so dass in den natiirlichen Zerfallsreihen aus diesem
Grund die Aktivitdten je nach Emanationsrate trotz sikularem Gleichgewicht nicht
{ibereinstimmen. Genauere Uberlegungen hierzu werden ebenfalls in Abschnitt
bei der Berechnung der Radonaktivitit der Kalibrierungsquelle angestellt.

Transientes Gleichgewicht

Von einem transienten Gleichgewicht spricht man im Fall von ¢! o > 2 /2 bzw. Ay <
A1. Die Abnahme der Aktivitdat des Mutternuklides kann in diesem Fall nicht mehr
vernachléssigt werden. Ist die Gleichgewichtsbedingung in Gleichung erfiillt, ist
also die verstrichene Zeit geniigend gro8, so dass (1 — e~ G2ty 5 1 gilt:

A2
DYDY
Im transienten Gleichgewicht ist das Verhéltnis der Aktivitdten von Mutter- und

Ay(t)

Ai(t) (2.16)

Tochternuklid zwar konstant aber die Aktivitdt des Tochternuklids ist grofler als

die Aktivitat des Mutternuklids. Das Verhéltnis ifgg wird durch den Faktor A;‘_Q/\l

bestimmt. Mit Gleichung 2.1 und Gleichung [2.6] wird aus Gleichung [2.16}
No(t) A t%/z

Ni(t) A=Aty =13,

(2.17)

Als Beispiel dient der Zerfall

14013, 5__> 1407 o 5__> 1401
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Zerfallende Nuklide
S 14°Ba,tm:12.75d

— " at =1.68d
1/2

140
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Abbildung 2.3.: Zeitlicher Verlauf der Aktivitdten bei Einstellung eines transienten Gleichge-
wichtes zwischen Barium und Lanthan. Die Einstellung des Gleichgewichts ist nach ca.17 Tagen
erfolgt, danach zerféllt Lanthan im Gleichgewicht mit der Halbwertszeit des Bariums. Die Aktivitét

von Lanthan ist grofler als die des Bariums.

, welcher in Abbildung dargestellt ist. Fiir die Aktivitat, bei der wiederum von
einer Anfangsaktivitit Ay von 100 Bq ausgegangen wird ist, die logarithmische Dar-
stellung gewéhlt. Die Nacherzeugung von Lanthan erfolgt durch das exponentiell
abklingende Barium. Die Lanthan-Aktivitdt durchlauft ein Maximum und klingt
dann mit der Halbwertszeit des Bariums ab. Die Gleichgewichtseinstellung erfolgt
nach 10 Halbwertszeiten des Tochternuklids. Analog zu Abbildung ist der zeit-

liche Verlauf fiir reines Lanthan mit einer Anfangsaktivitit von 100 Bq gezeigt.

Umwandlung ohne Gleichgewichtseinstellung

Ist t],, <1}y, baw. A3 > Ay, so stellt sich kein Gleichgewicht ein. Nach Gleichung
kann das Verhéltnis der Aktivitdten nicht konstant werden, da der Exponenti-
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Abbildung 2.4.: Keine Gleichgewichtseinstellung zwischen Polonium und Blei: die Aktivitéit von
Polonium sinkt innerhalb kurzer Zeit auf Null, d.h. das Polonium ist schnell in Blei umgewandelt.
Durch die grofere Halbwertszeit (also kleinere Zerfallskonstante) nimmt die Aktivitdt von Blei
nur einen Bruchteil des Wertes der Aktivitéit von Polonium an und sinkt dann mit seiner eigenen

Halbwertszeit.

alterm in diesem Fall nicht konvergiert. Dieser Fall ist in Abbildung gezeigt. Es
ist der zeitliche Verlauf des Zerfalls

216p,, 2 212p}, ﬁ_’> 21235

als Teil der Thorium-Reihe gezeigt.

2.3. Funktionsweise und Kenngréfien von
Halbleiterdetektoren

Aufgrund der besonders guten Energieauflosung - begriindet durch die Dichte des
Festkorpermaterials und den kleinen Energieaufwand zur Erzeugung eines Elektron-

Loch-Paares - wird bei der Spektrometrie mit Halbleiterdetektoren gearbeitet.
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Grundlegend muf} unterschieden werden zwischen dem Nachweis geladener Teilchen,
wie bei der a-Strahlung und dem Nachweis ungeladener Teilchen wie Photonen. Sie
werden indirekt iiber sekundére Teilchen nachgewiesen werden, da sie iiber Photoef-
fekt, Comptoneffekt und Paarbildung freie Elektronen bzw. Elektron-Positron-Paare
erzeugen [Pov09).

In dem aufgebauten Messstand zur a-Spektrometrie wird ein Silizium-
Oberflachensperrschichtzahler verwendet, bei der y-Spektrometrie des Dinosaurier-

knochens wird ein High Purity Germanium-Detektor (HPGe-Detektor) eingesetzt.

2.3.1. Halbleiterdetektoren

Im Folgenden wird das Funktionsprinzip und die wichtigsten Eigenschaften von
Halbleiterdetektoren erklirt. Eine detailliertere Beschreibung findet sich in |[Leo87].
Halbleiterdetektoren arbeiten nach dem Prinzip einer Festkorperionisationskammer,
d.h. ionisierende Strahlung fillt ein, erzeugt Elektron-Loch-Paare und die so entste-
henden Ladungen miissen vor der Rekombination an den Feldgrenzen des d&ufleren
elektrischen Feldes gesammelt werden.

Um die Eigenschaften des Halbleiters zu optimieren nutzt man dotierte Halbleiter.
n-Halbleiter sind mit Atomen mit fiinf Valenzelektronen dotiert, verfiigen also iiber
zusitzliche Elektronen, wiahrend p-Halbleiter, die mit Atomen mit drei Valenzelek-
tronen dotiert sind, zusétzliche, Locher aufweisen. Insgesamt bleibt der Halbleiter
bei der Dotierung neutral, da neutrale Atome hinzugefiigt werden.

Im Energieschema des Halbleiters erhélt man bei der n-Dotierung besetzte Zustande
unter dem Leitungsband und bei der p-Dotierung unbesetzte Zusténde iiber dem Va-
lenzband. In einem Bereich zwischen p-und n-dotiertem Halbleiter, dem sogenannten
pn-Ubergang, findet durch die Differenz der Konzentrationen von Elektronen und
Léchern zunéchst eine Diffusion der Locher in das n-Gebiet und eine Diffussion der
Elektronen in das p-Gebiet statt. Elektronen kombinieren auf beiden Seiten mit
den Lochern, so dass beide Gebiete, die eingangs neutral waren, zusétzliche Ladun-
gen erhalten. Dabei erhélt das p-Gebiet die negative Ladung durch die zusétzlichen
Elektronen und das n-Gebiet die positive Ladung durch die zusétzlichen Locher.

Die Diffusion setzt sich so lange fort, bis sich die Potentialdifferenz und das, durch



2.3 Funktionsweise und Kenngréflen von Halbleiterdetektoren 31

die Raumladungen entstehende, elektrische Feld ausgleichen. In der Grenzschicht
beider Raumladungen erhélt man eine Verarmungszone, die quasi frei von bewegli-
chen Ladungstréigern ist. Die Leitfahigkeit ist hier kleiner als in den angrenzenden
Schichten. Diese Verarmungszone wird auch Sperrschicht genannt.

Ein solcher pn-Ubergang zeigt Eigenschaften von Dioden. Beim Anlegen einer
aufferen Spannung in Sperrrichtung, d.h. negative Spannung an die p-Seite, posi-
tive Spannung an die n-Seite, vergréfert sich die Sperrschicht.

Werden durch ionisierende Strahlung Elektron-Loch-Paaren in dieser Sperrschicht
erzeugt, werden diese Ladungen im elektrischen Feld zu den Elektroden hin beschleu-
nigt und der Spannungsabfall der Sperrspannung ist ein messbares Signal. Die Grofie
der Sperrschicht legt damit das aktive Volumen zur Strahlungsmessung fest, denn
nur hier ist das anliegende elektrische Feld aufgrund der geringen Leitfahigkeit grof3
genug, um die entstehenden Ladungstriger zu trennen, bevor diese rekombinieren
konnen.

Da in beiden Versuchsteilen zur a-Strahlung ein Oberflichensperrschichtzéhler aus
Silizium und im Versuchsteil zur y-Spektroskopie ein Germaniumdetektor genutzt
wird, sind die Eigenschaften von Silizium und Germanium, die fiir ihren Ein-
satz in Detektoren ausschlaggebend sind, in Tabelle aufgefithrt. Die Bandliicke
bzw. Breite der verbotenen Zone ist kleiner als die mittlere Energie zur Erzeu-
gung eines Ladungstriagerpaares. Der Teil der deponierten Energie, der nicht fiir die
Uberwindung der Bandliicke benétigt wird, verwandelt sich in Anregung der Pho-
nonen, also Wérme, des Halbleiters.

pn-Ubergéinge in Halbleiterdetektoren sind meist unsymmetrisch, d.h. die Dotie-
rungen sind unterschiedlich stark. Gilt die Relation N4 > Np fiir die Akzeptor-
und Donor-Verunreinigungskonzentrationen, so liegt die Verarmungszone nahezu
vollstéindig auf der n-dotierten Seite. Mit der Kontakt- oder Diffusionspannung Up,
die fiir Silizium bei Zimmertemperatur bei ~ 0,6V [Sto05] liegt, der von auflen
angelegten Spannung Uy und den in Tabelle [2.1] angegebenen Groflen, 1d8t sich die
Dicke der Sperrschicht iiber [Kle05]

d ~ /206, pp(Up + Uy) (2.18)

abschétzen. Bei planarer Geometrie kann man die fiir die Kapazitiat C' des Detektors

(2.19)

A
C= egerg
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Si Ge
Ordnungszahl Z 14 32
Dichte ¢ in kg/m? 2300 5320
Dielektrizitétszahl e, 12 16,3
Breite der verbotenen Zone in eV (bei 300 K) 1,11 0,66

Mittlere Energie W; je Ladungstrigerpaar in eV 3,66 2,95

Elektronenebeweglichkeit z1,, in m? - V=1 .7}

bei 300 K 0,135 0,380
bei 77K 4 3,6

Defektelektronenbeweglichkeit p1,, in m? - V=1 .s71

bei 300 K 0,048 0,180
bei 77K 1,8 4,2
Ladungstrigerlebensdauer 7 in s 103 1073

spezifischer Widerstand p bei Eigenleitung in Q-m 2300 0,47
Fano-Faktor 0,1 0,1

Tabelle 2.1.: Eigenschaften von Silizium und Germanium nach [Sto05].
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annehmen. Fine durch eine duflere Spannung angelegte verbreiterte Sperrschicht
verringert die Kapazitdt des Detektors, was sich positiv auf des Rauschverhalten
auswirkt [Leo87]. Ist das aktive Detektorvolumen grofi genug, so dass die Teilchen
hier vollstandig gestoppt werden, ist die Anzahl der produzierten Ladungen propor-
tional und damit der gemessene Spannungsimpuls proportional zu der Energie des

Teilchens.

Oberflichensperrschichtzihler

Die Sperrschicht entsteht hier durch den Kontakt zwischen Metall und Halbleiter
(Schottky-Kontakt), der die gleichen Eigenschaften wie der pn-Ubergang besitzt.
Das lonisierungsvolumen besteht aus einem n-dotierten Silizium-Einkristall, dessen
Oberflache zunéchst gedtzt wird, anschlieSend oxidiert und auf den die Elektroden
beidseitig aufgedampft werden. Frontkontakt und Eintrittsfenster ist eine diinne
Goldschicht, als Riickkontakt dient meist eine Aluminiumschicht. Bei angelegter
Sperrspannung bildet sich auch hier eine Sperrschicht aus, die mit wachsender Span-
nung breiter wird. Ab einer bestimmten Sperrspannung breitet sich die Sperrschicht
iiber die gesamte Siliziumschicht aus, so dass die Detektorschicht vollstéandig verarmt
ist. Dann konnen auch Teilchen mit geringer kinetischer Energie in diesem Detektor
nachgewiesen werden und es wird tatséchlich die gesamte Energie des Teilchens im
Detektor deponiert und gemessen.

Die Bandliicke eines solchen Detektors liegt im Bereich der Photonenenergie sichtba-
ren Lichts (1,6-3,3e¢V). Das diinne Eintrittsfenster wird von Umgebungslicht leicht
durchdrungen und die Photonen wechselwirken im aktiven Volumen des Detektors.
Daher ist es essentiell, den Detektor in einer lichtdichten Messkammer zu betreiben
um kein Storsignal zu erhalten.

Die Lebensdauer eines derartigen Detektors ist begrenzt. Nach einer bestimmten
Dosis einfallender Teilchen wird das Kristallgitter zerstort und der Zéhler wird nach

etwa 10" nachgewiesenen schweren Teilchen unbrauchbar [Bet0§].
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HPGe-Detektoren

Wegen ihrer geringen Dicke sind Oberflachensperrschichtzéhler zum Nachweis von ~-
Quanten nicht geeignet. Um hierfiir geeignete Detektorvolumina zu erhalten, nutzt
man hochreine Germaniumkristalle, die als Detektor verwendet werden. Die Ver-
unreinigungskonzentration bei diesen Detektoren ist kleiner als 10'° Atome/cm?
[CANO3]. Die Dicke der Sperrschicht hingt nach Gleichung vom spezifischen
Widerstand des Ausgangsmaterials und der Sperrspannung ab, welche begrenzt ist
durch die Durchbruchspannung. Im Betrieb ist es daher unerlisslich, einen HPGe-

Detektor auf die Temperatur fliissigen Stickstoffs abzukiihlen.

2.3.2. Kenngrofien von Detektoren

Im Allgemeinen hiangt das Ansprechvermogen eines Detektors von der Art der ioni-
sierenden Strahlung, dem Wirkungsquerschnitt fiir eine ionisierende Reaktion, dem
Detektor und dessen Design, d.h. dem Material und Mafle des Detektors, sowie dem
Material, welches das aktive Volumen des Detektors umgibt, ab. Zudem bedingt das
Eigenrauschen des Detektors, welches durch Leckstrom verursacht wird, das An-
sprechvermogen.

Ist der Detektor dermafien dimensioniert, dass Strahlungsteilchen gegebener Energie
vollstdndig im aktiven Volumen gestoppt werden, erhilt man pro Teilchen eine zur
urspriinglichen Teilchenenergie proportionale Ladung in einer Sammelzeit ;.
Dabei ist die mittlere Ionisierungsenergie W; gréfitenteils unabhingig vom Ener-
giebetrag und der Art der Strahlung®] aber abhiingig von der Temperatuf! Die

gesammelten Ladungen werden durch nachgeschaltete Elektronik in einem Im-

3Die Strahlungsunabhingigkeit der mittleren Ionisierungsenergie ist nur bedingt gegeben. Daher
ist es besser einen Detektor mit der Strahlung zu kalibrieren, die anschliefend auch gemes-
sen werden soll, fiir unterschiedliche Strahlungsarten kann es zum Impulshéhendefekt kommen
[Kno0qQ].

4Bei Silizium variiert der Wert zur Erzeugung eines Elektron-Loch-Paares zwischen 3.62eV bei
300K und 3.76 eV bei 77K [Kno00].
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pulshohenspektrum ausgegeben. Die verwendete Elektronik tréagt zum Rauschen des

Signals und damit zum Auflésungsvermégen des gesamten Versuchsaufbaus bei.

Energieauflosung des Detektors

Zwischen der mittleren Anzahl der lonisierungen I, der Strahlungsenergie F und
der mittleren Energie pro Elektron-Loch-Paar W; besteht der Zusammenhang
1 =— 2.20
i (2.20)
In der Poisson-Statistik ist das Auflosungsvermogen R einer statistischen Variable
Z gegeben durch
FWHM 7 Oy Oz \/2
=——==2v2In2—= =~ 2,35— =2,35—— 2.21
7 n2-— , 35 7 , 3D 7 ( )
Fiir den Fall der mittleren Anzahl der Ionisierungen weicht die beobachtete sta-

Ry

tistische Varianz von der durch die Poisson-Statistik vorhergesagten statistischen
Varianz ab und man definert einen Korrekturfaktor, den Fano-Faktor, um diesen

Effekt zu korrigieren:

_ O-?,beobachtet
F = et (2.22)

Damit erhélt man fiir die Energieauflosung R eines Detektors, die begrenzt ist durch
die statistischen Schwankungen der erzeugten Ladungstréiger:
FW;

=2
R , 3 7

(2.23)

Fiir F' von Silizium und Germanium gibt es in der Literatur unterschiedliche Werte,
gerundete Werte beider sind in Tabelle gegeben.

Nimmt man an, dass der Beitrag des elektronischen Rauschens (Leckstrom des De-
tektors, Rauschen der signalverarbeitenden Elektronik) unabhéngig von der Energie
der gemessenen Strahlung ist, ldsst sich die Standardabweichung der gemessenen
Energie schreiben als [WeilOb]

AE = \/FWzE + (AE1E1431<t’,rorlik)2 . (224)
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Totzeit

Detektorsysteme bendtigen eine bestimmte Zeit, um einzelne Impulse zu verarbeiten.
Diese Zeit wird Totzeit 7 genannt. Die Totzeit des gesamten Systems entspricht der
Totzeit des Elements mit der grofiten Totzeit. Die Totzeit des Detektors selbst ist
begrenzt durch die Sammelzeit ¢, wahrend die Totzeit des Mehrkanalanalysators in
der Datenspeicherungszeit begriindet liegt.

Fiir die Behandlung der Totzeit gibt es zwei Modelle, nach denen zwischen wahrer
Zahlrate n und gemessener Zahlrate m folgende Zusammenhénge formuliert werden
kénnen [Kno00]:

1. nicht-paralysierbar, d.h. nach jedem Impuls werden fiir eine feste Zeit 7 keine

neuen Ereignisse registriert

m

(2.25)

n= :
1—mr

2. paralysierbar, d.h. die Totzeit eines Impulses wird auf die Totzeit eines vor-

hergehenden Impulses addiert

m=mne " . (2.26)

welche fiir kleine Zahlraten mit (n < 1/7) tibereinstimmt

m = n(l—nr) (2.27)

Fiir eine Sperrschichtdicke von d = 250 um und eine angelegte Spannung von 65V,
wie es den Werten bei der a- Spektrometrie entspricht, ergibt sich eine angelegte
Feldstirke von 2,6-10° Vm~!. Mit der in Tabelle[2.1]gegebenen Elektronenbeweglich-
keit in Silizium bei 300 K 148t sich die Sammelzeit ¢ abschétzen zu ~ 7ns und liegt
damit deutlich unter der in [ORTO0S8] angegebenen Totzeit der benutzten Messkarte
von 8 us. Der Effekt der Totzeit wird durch die Software der Messkarte korrigiert
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[ORT06]. Es werden die Zeiten t,eqr, tiive - beides in Sekunden- und tpeqq - in Pro-
zent - angegeben, so dass der Zeit ;. der totzeitkorrigierten, effektiven Messzeit

entspricht.

Nachweiswahrscheinlichkeit eines Detektors

Um aus einer gemessenen Impulsrate die Aktivitét einer radioaktiven Quelle bestim-
men zu koénnen, ist die Nachweiswahrscheinlichkeit oder auch Effizienz eine weitere
wichtige Kenngrofle eines Detektors.

Zum einen definiert man die absolute Nachweiswahrscheinlichkeit e,

B Zahl der gezéhlten Ereignisse
~ Zahl der durch die Quelle emittierten Strahlungsteilchen

€

zum anderen die interne Nachweiswahrscheinlichkeit ¢;,

B Zahl der gezéhlten Ereignisse
~ Zahl der auf den Detektor einfallenden Strahlungsteilchen

€

die fiir isotrope Quellen iiber die geometrische Akzeptanz zusammenhéngen:

)
= —¢;. 2.2
€ 47T61 (2.28)

Der Raumwinkel 2 hangt von der geometrischen Konfiguration des Experiments ab.
Fiir eine punktformige Quelle kann er leicht berechnet werden. Ist die empfindliche
Detektorfliche ein Kreis mit Radius » im Abstand R von der Quelle, die auf der
Detektorachse liegt, dann ist der kanonische Raumwinkel [Kle05] gegeben durch

R
N

Kann die Ausdehnung der Quelle nicht vernachléssigt werden, kann der Raumwin-

Q=27r(1—-cosa)=2n(1— ). (2.29)

kel iiber eine Monte-Carlo-Simulation ermittelt werden. Hierzu wird innerhalb dieser
Arbeit ein Programm genutzt, welches in [Whi02] beschrieben ist. Neben den Maflen
von Quelle und Detektor, die sowohl rechteckig als auch kreisférmig sein kénnen,
wird fiir die Simulation der Abstand zwischen Quelle und Detektor eingegeben.
Zudem konnen Verschiebungen der Achsen von Quelle und Detektor beriicksichtigt

werden. Die Anzahl der Emissionen der Quelle kann ebenfalls so vorgegeben werden,
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dass sie groflenordnungsméflig der Anzahl im Experiment entspricht. Der Fehler, der
in diesem Simulationsprogramm innerhalb des Konfidenzintervalles von 99,9 % ab-
geschiitzt und angeben wird, liegt bei 1-10® simulierten Emissionen bei unter 0,1 %.
Bei kleinerer Anzahl an simulierten Emissionen wird dieser Fehler des Raumwinkels
grofler.

Die interne Nachweiswahrscheinlichkeit ist abhéngig von der Wahrscheinlichkeit ei-
ner Wechselwirkung des einfallenden Teilchens mit dem Detektormaterial und der
Anzahl der dabei freigesetzten Ladungen. Fiir geladene Teilchen bedeutet das eine
interne Nachweiswahrscheinlichkeit von nahezu 1. Da die Wechselwirkungen von -
Strahlung mit dem Detektor anders geartet sind, wie in Abschnitt beschrieben
wird, erhélt man fiir y-Strahlung eine Energieabhéngigkeit der internen Nachweis-

wahrscheinlichkeit.

2.4. Energiespektren

Die Reaktionsenergie () einer a-Umwandlung eines Kerns X ergibt sich aus den

Massendefekten und zugehorigen Bindungsenergien Ep der beteiligten Kerne:
!
Q = Es(373Y) + Ep(3He) — E(3X) > 0

Wird kein angeregter Zustand des Tochterkerns Y gebildet, verteilt sich die frei
gewordene Umwandlungsenergie unter Energie-und Impulserhaltung als kinetische
Energie auf a-Teilchen und Tochterkern. Aufgrund der kleinen Masse des a-Teilchens
erhélt das a-Teilchen den iiberwiegenden Anteil der kinetischen Energie, so dass die
a-Energie nur knapp unter dem Q-Wert liegt.

Die Spanne der Halbwertszeiten von a-Zerfillen reicht von ns bis hin zu 107 Jahren
[Bet0§]. Sie kénnen quantenmechanisch berechnet werden, indem man die Tunnel-
wahrscheinlichkeit bestimmt. Nach der Theorie von Gamow und der daraus resultie-
renden Regel von Geiger und Nutal wéchst die mittlere Lebensdauer 7 = % expo-

nentiell mit abnehmender Wurzel der kinetischen Energie des a-Teilchens. Ein klei-

5Die Regel von Geiger-Nutall gab es als empirische Beziehung schon vor der Theorie von Gamow.
Gamow lieferte allerdings die theoretische Erklérung und daher resultiert die Regel von Geiger-

Nutall aus der Theorie.
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ner Anstieg in der a-Energie &uflert sich daher in einem starken Abfall der Halbwerts-
zeit. Daraus resuliert ebenfalls, dass die Zerfallskonstanten mit der Ubergangsenergie
wachsen und bei verschiedenen moglichen Ubergéingen eines Kerns die a-Emission
mit der groften Ubergangsenergie iiberwiegt [Ams07]. Diese Bezichungen werden
auch in den Tabellen der a-Zerfélle im Anhang TeilA] deutlich.

Nach radioaktiver Umwandlung verbleibt ein Kern héufig in einem Zustand hoherer
Energie. Diese Anregungszustinde liegen meist 10* bis 107 eV [Sto05] iiber dem
Grundzustand des Atomkerns. Diese angeregten Kerne unterscheiden sich im Kern-
spin und in der Gréfle des magnetischen und elektrischen Moments. Die Abregung
in den Grundzustand kann durch y-Ubergénge entweder direkt oder iiber mehrere
Stufen erfolgen. Die Energien der y-Quanten lassen sich aus den Energiedifferenzen
der Niveaus, zwischen denen sie stattfinden, berechnen. Ein 4-Ubergang findet unter
Drehimpuls- und Paritatserhaltung statt. Fiir die Quantenzahlen wurden Auswahl-
regeln fiir mogliche 4-Ubergéinge formuliert, die die Erhaltung von Drehimpuls und

Paritit gewihrleisten [MK94]. Fiir einen Ubergang J; — .J, muss
|Ji = Ll KIS Ji+ J,

gelten. Der Drehimpuls [ des Photons legt die Multipolordnung der elektrischen
oder magnetischen Multipolstrahlung fest. Fiir die Paritdten beider Kernzustdnde

vor und nach einem v-Ubergang ist

P = (-1)'P, fiir Fl-Strahlung

P = (—1)"'p fiir MI-Strahlung

Die Lebensdauer des angeregten Zustandes und die Ubergangswahrscheinlichkeit
héngen von der Multipolordnung des ~-Ubergangs ab. Die
Ubergangswahrscheinlichkeit ist groBer bei kleinerer Multipolordnung.

Aus vorangegangenen Betrachtungen folgt, dass sowohl a- als auch ~-Spektren
diskrete Energiespektren sind. Die Kenntnis der Zerfallsschemata hilft, die auftre-
tenden Linien in den Spektren zu deuten und eindeutig Zerfillen zuzuordnen. Diese
und die fiir die Auswertung der gemessenen Spektren benotigten Werte fiir a- und

~v-Energien werden ebenfalls aus [NNDC| entnommen.



40 Kapitel 2: Theoretische Grundlagen und Spektrometrie mit Halbleiterdetektoren

2.4.1. Merkmale von Alphaspektren

Der typische Energiebereich von Alphastrahlung liegt zwischen 3und 9 MeV (s. An-
hang TeifA)). Diese Energie wird beim Durchgang eines a-Teilchens durch das De-
tektormaterial in Form von Anregung und lonisation abgegeben. Die Wechselwir-
kungen, die grofitenteils mit den Hiillenatomen des Detektormaterials stattfinden,
fithren zu Ionisation. Der darauf beruhende Energieverlust wird durch die Bethe-
Bloch-Formel beschrieben [Pov(09]

dE Ar n2? [ e \° | 2m.c? 32
- = n—m—m——

dz mec? 2 \4dmeg I-(1-p5?)
und ist in den Abbildungen und graphisch dargestellt. Dabei sind ze und v
Ladung und Geschwindigkeit des Teilchens und I das mittlere Anregungspotential
der Atome (typischerweise 16eV-Z%9 fiir Kernladungszahlen Z > 1 [Pov09[f). Der

Faktor n steht fiir die Elektronendichte des bremsenden Materials und wird nach

— 32| mit 8= % (2.30)

Z N0
n =
A

berechnet, wobei Z und A Ordnungs- und Massezahl, ¢ die Dichte des Absorber-
materials und N4 die Avogadro-Konstante ist. Energieverlust findet, aufler im De-
tektor selbst, beim Durchdringen des Eintrittsfensters des Detektors statt. Zudem
werden «-Teilchen, die aus tieferen Schichten der Probe emittiert werden, in den
dariiber liegenden Schichten abgebremst und vom Detektor mit geringerer Energie
registriert. Beides fiihrt zu einer Linienverbreiterung an der linken Flanke im Spek-
trum einer monoenergetischen a-Strahlung (low energy tailing). Die Aufbereitung
der Proben in ausreichend diinnen Schichten ist daher von besonderer Bedeutung
und findet meist auf chemischem Wege statt. In Abbildung ist der Energiever-
lust von a-Teilchen infolge von Sté8en mit Gasmolekiilen unter Normalbedingungen
aufgetragen. Um Energieverlust der a-Teilchen auf dem Weg zwischen Quelle und
Detektor zu vermeiden, wird a-Spektroskopie in Messkammern im Hochvakuumbe-
reich, d.h. in einem Druckbereich zwische 10~ und 10~7 hPa, durchgefiihrt.

Neben der Wechselwirkung der a-Teilchen mit den Hiillenelektronen, die elektro-

nisch genannt wird, kann es zur sogenannten nuklearen Wechselwirkung mit den

SHier variieren die empirischen Formeln in der Literatur, es ist beispielsweise é =12+ %eV fir
Z <13 und £ =9.76 + 58.8Z 119 eV fiir Z < 13 in [Leo8T] gegeben
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Abbildung 2.5.: Graphische Darstellung der Bethe-Bloch-Formel in unterschiedlichen Elemen-
ten. Aus Gold besteht das Eintrittsfenster, aus Silizium besteht das aktive Volumgen des in den
Versuchen zur a-Strahlung verwendeten Detektors. Eine 2?Ra-Quelle, aus der Radon als Ema-
nation austritt, wird zu Kalibrierungszwecken des Radonmessstandes verwendet. Ein a-Teilchen
der Energie 9 MeV verliert danach seine Energie in einer 90 um dicken Siliziumschicht. Die zum
erstellen dieser Graphik bendtigten Dichten, Ordnungs- und Massezahlen wurden [Gol], [Sil] und

Radb| entnommen.
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Abbildung 2.6.: Graphische Darstellung der Bethe-Bloch-Formel fiir unterschiedliche Gase unter
Normalbedingungen. Die Reichweite eines a-Teilchens der Energie 5 MeV in Luft als Gemisch aus
~ 78%Stickstoff und ~ 78% Sauerstoff liegt demnach bei ca. 5 cm. Die zum erstellen dieser Graphik
bendtigten Dichten, Ordnungs- und Massezahlen wurden [Sti],[Sau] und [Rada] entnommen.
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Ladungen der Atomkerne kommen [BetO§|. Dieser Wechselwirkungsprozess domi-
niert bei kleineren Geschwindigkeiten der a-Teilchen, die, je mehr sie abgebremst
werden, zunehmend elastische Stofe mit den abstoflenden Coulomb-Potentialen der

Kerne erfahren. Der Gesamtenergieverlust (dF /dx ). €ines Ions in Materie ist also:

(%), (). (). 231

Die Reichweite eines Teilchens erhélt man durch Integration
0

dx
R_/ﬁdE. (2.32)
E

Der Energieverlust und damit auch die Reichweite sind statistische Groflen.

2.4.2. Merkmale von Gammaspektren

Die Wechselwirkung von Photonen mit Materie ist im Gegensatz zur Wechselwir-
kung geladener Teilchen («,) mit Materie von anderer Natur. Durch die elektrische
Neutralitdt wird die Wahrscheinlichkeit einer Wechselwirkung geringer.

Photonen konnen an den Atomhiillen, den elektrischen Feldern der Atomkerne oder
den Atomkernen der durchdrungenen Materie streuen oder Energie abgeben. Durch

das Absorptionsgesetz fiir einen Photonenstrahl der Intensitat [y [Kle05]
I(z) = Ipe” WX = [pe™r* (2.33)

kann die Intensitdt nach Durchqueren einer Materieschicht der Dicke x mit der Mas-
senbelegung X = px quantitativ beschrieben werden. p ist der Absorptionskoeffizi-
ent. Der Massenabsorptionskoeffizient 1/p hingt mit den Wirkungsquerschnitten o;

der unterschiedlichen Wechselwirkungen ¢ iiber

p - Na

— ; 2.34
. AZ.UZ (2.34)

zusammen [Bet0§].

Zu den Wechselwirkungen mit der Atombhiille gehoren [Kri09]:



2.4 Energiespektren 43

e Die kohérente Streuung, die im Bereich der niederenergetischen ionisieren-
den Strahlung auch Thomsonstreuung genannt wird. Die Photonen werden
ohne Energieverlust gestreut, die Atombhiille bleibt dabei unveréndert.

Der Wirkungsquerschnitt pro Elektron fiir die elastische Streuung ist [Kle05],

8
- %r? — 6.65 - 107 cm? = 0.665 barn , (2.35)
wobei r, = 47360 me(; = 2.8 fm der klassische Atomradius ist.

e Der Comptoneffekt, bei dem die inkohérent gestreuten Photonen einen Teil
ihrer Energie verlieren und ihre Richtung um den Streuwinkal 8 &ndern. Eines
der dufleren, quasifreien Hiillenelektronen wird dabei aus der Hiille gestofien.

Die Energie des Photons nach der Streuung ist [Ams07]:

E

/ v

= 2.

T 1T+4€(1—cosb) (2:36)

mit der reduzierten Photonenenergie € = E. /(m.c?).

Die kinetische Energie des Elektrons ergibt sich aus der Differenz der Energie
des Photons vor und nach dem Stof, unter Vernachlissigung der (geringen)
Bindungsenergie des Elektrons. Der Energieiibertrag auf das Elektron wird ma-
ximal, wenn das Photon um 6 = 7 gestreut wird. Dieser Energie entspricht im
Impulshohenspektrum der sogenannten Compton-Kante. Der variable Ener-
gieiibertrag spiegelt sich im Compton-Kontinuum wieder. Treten schon Streu-

prozesse auflerhalb des Detektors auf, erscheint im Spektrum der so genannte

Riickstreupeak bei einer Energie £ = E, — E, 1_2:26‘

Dem Wirkungsquerschnitt des Compton-Effektes liegen die Berechnungen von
O.Klein und Y.Nishina zugrunde [Bet08]. Er wird pro Elektron angeben:

IT+e) [2(1+¢€) 1 1 1+ 3¢
= 2mr? — ~In(1+2 —In(1 +2€) — ——
90 = °nTe {( €2 ) [ 1+2 ¢ n(l+2¢)) + 2¢ n(l+2¢) (1 —|—26)2}

(2.37)

Der Wirkungsquerschnitt eines Atoms mit Z Elektronen ergibt sich durch
Multiplikation mit Z. Der Wirkungsquerschnitt des Comptoneffekts o¢ setzt
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| Compton-Wirkungsquerschnitte |

’§ Wirkungsquerschnitt
S 1
2 = Gesamt
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AO [ g Pon
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Abbildung 2.7.: Wirkungsquerschnitt des Compton-Effekts oc = o + ¢ mit den Anteilen des

Absorptionsquerschnitts o und des Streuquerschnitts og,

sich aus Absorptionsquerschnitt o8 und Streuquerschnitt o, zusammen. Die
Verhéltnisse hierfiir sind in Abbildung wiedergegeben. Der Wirkungsquer-
schnitt eines Atoms mit Z Elektronen ergibt sich durch Multiplikation mit
Z.

e Der Photoeffekt geht mit vollstdndiger Absorption des Photons einher. Es
wird ein Elektron aus einer inneren Elektronenschale herausgelost. Wird das
Defektelektron in der Hiille durch ein Elektron aus einer dufleren Schale be-
setzt, kann es zu Emmission von Auger-Elektronen oder charakteristischer
Rontgenstrahlung kommen. Fiir den Photoeffekt muss die Energie des Pho-
tons grofler als die Bindungsenergie Eg des herausgeschlagenen Elektrons sein.

Die Bewegungsenergie dieses Elektrons ist dann
Ewn=E, — Eg(K,L, M, ...). (2.38)

Geht von einer Quelle v-Strahlung unterschiedlicher Energie aus, kann es bei
der Signalverarbeitung passieren, dass die durch zwei y-Quanten gebildete La-
dung so addiert wird, das im Impulshohenspektrum ein Summationspeak ge-
bildet wird.
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Der Wirkungsquerschnitt des Photoeffekts, wiederum als Funktion der redu-
zierten Photonenenergie €, hat im Energiebereich der K-Absorptionskante fol-
gende Naherung [Kle05]

32w 5 4 1 o
Oph — T\@Z « 6777"6 . (239)

Fiir hohe Energien € > 1 nimmt der Wirkungsquerschnitt langsamer mit der
Energie ab und es gilt die Ndherung[Kle05]
5 4l o
Oph — dn 70" —r s (240)

€ e

« ist in beiden Naherungsformeln die Feinstrukturkonstante.

Kommt es zu einer Wechselwirkung zwischen Coulomb-Feld des Atomkerns und

einem Photon, kann

e cs zur Paarbildung kommen. Das Photon wird dabei in ein Elektron-
Positron-Paar verwandelt. Dieser Vorgang kann natiirlich erst stattfinden,
wenn die Photonenenergie dem Energie-Masse-Aquivalent zweier Elektronen
iibersteigt. Die so gebildeteten Teilchen erhalten die Gesamtbewegungsenergie

[Kri09], wobei der Riickstofl des Kerns vernachléssigt wurde
BEyn = E, —2m.c* = E, — 1022keV . (2.41)

Diese Teilchen konnen weitere Atome ionisieren. Das Positron zerstrahlt mit
einem anderen Elektron unter Bildung von Vernichtungsstrahlung. Verlassen
diese aus der Annihilation stammenden y-Quanten den Detektor ohne Wech-
selwirkung, werden Energien von E, — m.c* oder E., — 2m.c* vom Detektor
registriert. Die bei diesen Energien auftretenden Linien werden single escape
peak und double escape peak genannt.

Der Wirkungsquerschnitt der Paarerzeugung hingt von der Ionisierung des

Atoms ab. Fiir vollstdndig ionisierte Atome ist

7 109
=dar}Z? (—In2c— — | . 2.42
op = 4dar? (9 n 2e 54) (2.42)
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or

I pr
1,022 MeV hew
Abbildung 2.8.: Wirkungsquerschnitte o (logarithmische Skala) der verschiedenen Wechselwir-
kungsarten von - Strahlung mit Materie in Abhéngigkeit von der Photonenenergie fiw [WeilOa].

Bei vollstéandiger Abschirmung der Kernladung gilt [Bet08]

7. 183 1) (2.43)

_ 2r72
op —40&7“62 (glnﬁ_f)_ll

Der fiir Gammastrahlung primordialer und kosmogener Nuklide typische Energiebe-
reich liegt zwischen 100 und 2000 keV. Effektiv gemessen wird bei v-Spektrometrie
der Photoeffekt. Die Wahl des Halbleiterdektormaterials ergibt sich aus dem Wir-
kungsquerschnitt dieses Effektes. Man nutzt Germaniumdetektoren wegen der
groBeren Atomzahl. Der Wirkungsquerschnitt fiir den Photoeffekt ist dort im Ver-
gleich mit Silizium als Detektormaterial sehr viel grofler (Zg; = 14, Zg. = 32, (%)5 ~
62). Bei kleinem 7 ist der Wirkungsquerschnitt fiir Compton-Streuung grof, im Im-

pulshohenspektrum dominiert das Compton- Kontinuum.
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2.4.3. Detektorantwort und Responsefunktion

Die Detektorantwort ist linear, wenn ein gemessenes Impulshohenspektrum, also die
Verteilung der gemessenenen Impulshohen, die proportional zu den im Detektor ent-
stehenden Spannungsimpulsen sind, durch einen linearen Zusammenhang aus dem
Energiespektrum der einfallenden Strahlung hervorgeht. Die Responsefunktion eines
Detektors ist das Impulshohenspektrum monoenergetischer Strahlung. Im Idealfall
ist das Impulshohenspktrum monoenergetischer Strahlung gauférmig. Ohne endli-

che Breite dieser Verteilung entspricht dies einer 0-Distribution [WeilOb]:

1 _ (=72
exp 2?2

O(t—7)=lim
0—=0 \/21m0

,d.h. fiir eine feste einfallende Energie hat das Output-Signal eine einzige feste
Amplitude. Ein Impulshohenspektrum zeigt alle unterschiedlichen Wechselwirkun-
gen, die die Strahlung erfahrt. Daher sind gaufiférmige Antwortspektren nicht im-
mer realisiert. Im Falle von «-Strahlung erzeugt der Photoeffekt eine gausstormige
Verteilung, die anderen in Abschnitt genannten Wechselwirkungen treten
zusitzlich auf. Die beobachtete Impulshéhenverteilung entspricht der Faltung ei-
nes y-Spektrums mit der Responsefunktion des Detektors.

Auch im Falle von a-Strahlung ist die Impulshohenverteilung nicht gau3férmig, son-
dern eine asymmtrische Verteilung, bei der die linke Flanke bei kleineren Energien
schwécher ansteigt als die rechte Flanke abfillt. Eine analytische Funktion zur Be-
schreibung eines a-Peaks ist durch die Faltung einer normierten Gaufifunktion G(u)

mit einer Exponentialfunktion F(u) nach [L’H84] und [Bor87|] gegeben:
fu) = G(u) x E(u)H(—u) (2.44)

Dabei ist u die Energievariable und H(—u) die Heaviside-Funktion mit H(—u) =1
fir —oo <2 <0 und H(—u) = 0 sonst.

Der Nachweis eines a-Teilchens kann durch zwei unabhingige Variablen z und y
beschrieben werden, von denen die eine durch eine symmetrische Wahrscheinlich-
keitsdichtefunktion und die andere durch eine asymmetrische Wahrscheinlichkeits-
dichtefunktion charakterisiert wird. Elektronisches Rauschen und Energiestreuung

werden durch die symmetrische Verteilung, was der Responsefunktion des Detektors
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entspricht, die unvollstédndige Sammlung der Ladung durch wird durch die asymme-

trische Verteilung beschrieben.

1 x?
_ _ _ 2.4
pa(x) o exp ( 502) 00 < & < +00 (2.45)
1 Y
py) = —exp (2) H(=y) — 00 <y < +00 (2.46)

o ist die Standardabweichung der GauBfunktion und 7 ist der tailing-Parameter.
Fiir u = x + y ergibt sich die Wahrscheinlichkeitsdichtefunktion

pu(us) = / Py (y)pau — )y (2.47)

—0o0

Durch Integration erhilt man die normierte Funktion

2
pulu) = % exp (g + ;—72) erfc [% <§ + g)} : (2.48)
Fiir Peaks eines a-Spektrums ist diese Funktion nicht normiert, so dass die Funktion
2.48 mit dem Fldacheninhalt A multipliziert wird und die Peakposition sich durch
Ersetzen von u durch (u — p) ergibt.
Der Verlauf dieser Funktion ist in Abbildung [2.9/im Vergleich mit der einfachen Nor-
malverteilung dargestellt und in Abbildung wird die Funktion angewendet auf
den 2“Po-Peak einer Radonmessung. Eine Verbesserung der Beschreibung erhilt
man nach [Bor87], in dem man eine Summe von Exponentialfunktionen nutzt. Fir
zwei Exponentialfunktionen mit den Tailing-Parametern 7, und 7 und dem Wich-
tungsfaktor n, der die beiden Exponentialfunktionen gewichtet, erhédlt man folgende

Fitfunktion fiir ein Spektrum mit ¢ Peaks:
LA 1—n w— b 02) [1 (u—,uz- O'):|
u) = — ex + — | erfec | —= + —
J(w) ; 2 {( T ) p( T 272 V2 o T
2
n u—f; O L fu—p o
s Z Verfe |— =z
+T2exp( 72 +2722>erc[\/§< a +Tz)]}

Die vier Parameter o,7,7 und 7, die die Form der Peaks beschreiben sind fiir alle

. (2.49)

Peaks gleich. Die Parameter A; fiir den Fldcheninhalt und p;, fiir die Peakpositi-
on, sind fiir den jeweiligen Peak spezifisch. In Abbildung wurde die Funktion

2.49|angewendet auf ein gemessenes Radonspektrum. Um innerhalb der Auswertung
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Abbildung 2.9.: Fitfunktion fiir monoenergetische a-Spektren nach [Bor87] im Vergleich mit der

Normalverteilung. Beide Funktionen sind normiert.
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Abbildung 2.10.: Fitfunktion fiir monoenergetische a-Spektren nach [Bor87] angewendet auf
den 2'Po-Peak einer Radonmessung im Vergleich mit einer Normalverteilung des gleichen

Fldcheninhalts.
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Abbildung 2.11.: Fitfunktion fiir a-Spektren mit mehreren Peaks nach [Bor87| angewendet auf
eine Radonmessung. Links der 222Rn-Peak bei 5489 keV, in der Mitte der 2'8Po-Peak bei 6002keV
und rechts der 24Po-Peak bei 7687 keV. Betrachtet man nocheinmal die Uran-Radium-Zerfallsrei-
he und ihre Halbwertszeiten wird deutlich, dass ???Rn und 2'4Po im sikularen Gleichgewicht
stehen, die Aktivitdt und damit auch die mit den Fitparametern p4 und p6 im Zusammenhang
stehenden Impulsraten, gleich sind. 2!4Po steht nicht im Gleichgewicht, weist demnach eine differie-
rende Aktivitit und Impulsanzahl (Fliche des 2'*Po-Peaks als Fitparameter p8) auf. Der nichste
a-Zerfall wire der Zerfall von 2'9Po. Er ist hier nicht zu sehen, da in der Reihe der Zerfall von

210Ph mit einer Halbwertszeit von 22,2 Jahren dazwischen liegt.

Verwechslungen zwischen der Aktivitdt A und dem Fitparamter der Flacheninhalte
der Peaks A(=Area) zu vermeiden, wird dort die Variable F/(=Flédche) genutzt.
Auch in den neueren Verdffentlichungen [Ste94], [Bla98], |Gar06] und [Ferl0] wird

auf diese Beschreibung von [Bor87| der a-Peaks zuriickgegriffen.



3. Alphaspektrometrie

Der Schwerpunkt dieser Arbeit ist der Aufbau und die Inbetriebnahme eines Mess-
standes zur Analyse von a-Strahlung, speziell zum Nachweis von Radon. Dieser
Messstand wird im Praktikum des Moduls “Anwendungen physikalischer Messme-
thoden* des Studiengangs “Scientific Instrumentation“ genutzt.

In diesem Kapitel sind zunéchst der Aufbau der Versuchsapparatur und anschlieend
die Datenauswertung der aufgenommenen Spektren beschrieben. Die Beschreibung
des Messstandes ist, da er mit Entstehung dieser Arbeit neu konzipiert und aufge-
baut wurde, ausfiihrlich gestaltet worden.

Bei der Uberwachung der Umweltradioaktivitét im Bereich von a-Strahlung sind
zum einen natiirliche Radionuklide der Zerfallsreihen, aber auch kiinstlich erzeugte
Isotope der Elemente Plutonium, Americium, Neptunium und Curium entscheidend
[BMU92]. Auf die besondere Bedeutung von Radon ist bereits in Abschnitt hin-
gewiesen worden. Auch geringe Aktivitdten, wie z. B. die Radonaktivitit in Luft,
tragen in hohem Mafle zur natiirlichen Strahlenexposition bei. Daher benotigt man
eine Messmethode mit hoher Nachweiswahrscheinlichkeit und geringem Untergrund.
Aufgrund der Reichweite von a-Strahlung, die in Abschnitt bereits erldautert
wurde, ist es wichtig, dass zu messende Proben keine zu grofie Dicke aufweisen. Daher
werden Proben héufig auf radiochemischem Weg vorbehandelt. Dies ist auflerdem
sinnvoll, da bei unterschiedlichen Nukliden héufig dhnliche a-Energien vorliegen, die
durch mangelndes Auflosungsvermogen der Nachweisapparaturen nicht voneinein-
ander getrennt werden konnen. Die verschiedenen Elemente werden daher zunéchst
chemisch getrennt um anschliefend Aktivitdtsbestimmungen vorzunehmen. Anlei-
tungen zur chemischen Aufbereitung werden in [Net94] gegeben und sind auch in
[BMU92] beschrieben. Da der a-Zerfall hdufig mit der Emission von ~-Strahlung
einhergeht, wurde in dieser Arbeit fiir die Analyse des Dinosaurierknochens auf die
~v-spektrometrische Aktivitdtsbestimmung zuriickgegriffen, die sich in Kapitel |5 an-
schlieft und auf die radiochemische Trennung von Proben verzichtet.

o1
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Abbildung 3.1.: Hier ist der gesamte Versuchsaufbau zu sehen. DSP=Drehschieberpumpe. Die
Komponenten zur a-Spektrometrie werden in beiden Versuchsteilen genutzt. Die Komponenten des
Gassystems einschliellich der blau dargestellten Kiihlfallen werden erst im Radonversuch verwen-
det. Unter der Tischplatte ist eine Stromverteilung fiir alle Komponenten des Aufbaus angebracht,

so dass nur ein Strom- und ein Netzwerkkabel nach auflen fithren.

3.1. Versuchsaufbau

Mit der im Rahmen dieser Diplomarbeit aufgebauten Versuchsapparatur kénnen
zwei unterschiedliche Experimente durchgefithrt werden. Einerseits konnen feste
Proben von a-Quellen qualitativ und quantitativ analysiert werden. Andererseits
kann die in Luftproben vorliegende Radonaktivitit ermittelt werden.

Wiéhrend die Vermessung der festen Proben direkt in einer evakuierten Probenkam-
mer stattfinden kann, muss das gasformige Radon zum Nachweis aus Luftproben

zundchst angereichert und anschliefend vor den Detektor gebracht werden, um es
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dort in gleicher Art a-spektrometrisch untersuchen zu koénnen.

Die Grundidee des Anreicherungsverfahrens besteht darin, dass eine genommene
Luftprobe, die sich in einem Probenbeutel befindet, zunéchst in einer Kiihlfalle von
Wasser befreit wird. Radon besitzt einen geringeren Schmelzpunkt als Wasserdampf,
so dass durch geeignete Wahl der Temperatur der Wasserfalle kein Radon fiir die
Messung verloren gehen kann. Im néchsten Schritt wird in der Probe enthaltenes
Radon in einer weiteren Kiihlfalle, die auf die Temperatur fliissigen Stickstoffs ab-
gekiihlt wird, kryosorbiert, d.h. die einzelnen Radonatome lagern sich an die Wand
der Gasleitung an. Die Hauptbestandteile der Luftprobe (Stickstoff und Sauerstoff)
bleiben von beiden Kiihlfallen unberiihrt, da sie bei Normaldruck Schmelzpunkte
unter -210°C [Sau| [Sti] aufweisen. Ist der gesamte Probenbeutel leer gepumpt, wird
die Radonfalle, in der sich das angereicherte Radon befindet, wieder auf Zimmer-
temperatur erwarmt, mit Stickstoffgas gespiilt und in eine evakuierte Messkammer
geleitet. In dieser Messkammer befindet sich ein Kaltkopf, dessen minimale Tem-
peratur bei -206°C liegt. Auf diesem Kaltkopf wird das Radon erneut kryosorbiert
und anschliefend samt seiner neu entstehenden Zerfallsprodukte a-spektrometrisch
untersucht.

In diesem Abschnitt werden daher zunédchst der Aufbau zur a-Spektrometrie und

anschliefend das Verfahren zur Anreicherung des Radons genauer vorgestellt.

3.1.1. Aufbau zur Spektrometrie

Fiir die a-Spektrometrie werden ein Oberflachensperrschichtzahler in einer evaku-
ierten Probenkammer, ein Vorverstiarker, ein Hauptverstérker, ein Analog-Digital-
Konverter inklusive Mehrkanal-Analysator und ein PC mit Bildschirm genutzt. Das
Vakuum in der Probenkammer wird durch eine Drehschieberpumpe als Vorpumpe
und eine Turbomolekularpumpe erzeugt. Es wird mit einem Vakuummeter gemes-
sen und von einem dazugehorigem Betriebsgerat angezeigt. Der Gesamtaufbau ist in
Abbildung 3.1 dargestellt. Die jeweiligen Bauteile werden anschlieend im Einzelnen

besprochen.
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Vakuumerzeugung in der Probenkammer

Damit die zu messenden a-Teilchen ihre Energie nicht auf dem Weg zwischen Quel-
le und Detektor an Luftmolekiile abgeben, wie es bereits in Abschnitt und
Abbildung dargestellt wurde, benotigt man aufgrund der Dimensionen dieses
Versuchsaufbaus eine mittlere freie Wegliange von max. 100 mm E] Dies entspricht
nach [Wut06] fiir Luft bei 20°C einem Druck von 1073 mbar. Um diesen Druck
im Versuchsaufbau zu realisieren, werden zwei Pumpen genutzt. Das Grobvakuum
wird {iber eine Drehschieberpumpe der Firma AEG Typ AD 71 Nj erzeugt. Sie
dient als Vorpumpe fiir eine Turbomolekularpumpe, die in einem Druckbereich von
0,1-0,01 mbar beim Ubergang von laminarer zu molekularer Stromung zugeschaltet
wird. Die Turbomolekularpumpe TURBOVAC SL 300 der Firma Oerlikon Leybold
Vacuum wird durch den Frequenzwandler TURBO.DRIVE TD 400 angetrieben.
Die technischen Daten beider finden sich im Anhang Teil [G]in den Bildern und
[G.2| Ein PENNINGVAC PTR 90 Transmitter, der ebenfalls von der Firma Oerlikon
Leybold Vacuum stammt, dient der Vakuummessung in der Probenkammer. In dieser
Messrohre sind ein Warmeleitungs- und ein Ionisationsvakuummeter mit kalter Ka-
thode (Penning-Vakuummeter) eingebaut. Im Feinvakuumbereich basiert die Funkti-
onsweise auf der Temperaturabhéngigkeit der Warmeleitung (Pirani-Vakuummeter),
im Hochvakuum beruht das Messprinzip auf der Ionisation der Gasmolekiile im elek-
trischen Feld, welche proportional zur Teilchenzahldichte ist, die wiederum ein Maf}
fiir den Druck ist. Eine genaue Beschreibung verschiedener Vakuummeter und ihrer
Messprinzipien, sowie eine genaue Erklarung der Funktionsweisen von Drehschieber-
und Turbomolekularpumpe, finden sich in [Vak97] und [Wut06].

Der mit dem PENNINGVAC PTR 90 in der Probenkammer gemessene Druck wird
in Kanal 1 des Betriebsgerdtes CENTER THREE ausgegeben. Mit der Kombination
der beiden oben genannten Pumpen erhélt man innerhalb von einigen Minuten einen
Druck von 10~ bis 107° mbar, was dem Hochvakuumbereich entspricht und fiir die
a- Spektrometrie ausreichend ist. Alle Flanschverbindungen sowie Durchfithrungen
wurden beim Zusammenbau der Probenkammer mittels Heliumlecktester iiberpriift

und so lange optimiert, bis der Aufbau als leckfrei angesehen werden konnte.

"Dieser Wert ist nach oben abgeschiitzt, der maximale Abstand zwischen Probe und Detektor im
Versuch betragt 37,4 mm.
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Detektor und Spannungsversorgung

Der Detektor, ein Silizium-Oberflichensperrschichtzéhler der Firma Schlumberger,
der durch Ionenimplantationstechnik hergestellt wurde, wurde bereits bei der Ent-
wicklung des Radonmessprinzips genutzt. In [Net94] sind die typischen Daten des
Detektors laut Datenblatt angegeben mit:

Typ: IPE 24x24-100-35

aktive Fliche: 576 mm? (24 mmx24 mm)

aktive Schichtdicke: 200-300 pm

anzulegende Spannung: 60-70V

Ruhestrom: 40-150nA  (Messwert im Betrieb:100-200nA)
Halbwertsbreite: 30keV fiir 5 MeV a-Teilchen

Der Detektor ist in eine Fassung eingebaut, die an eine Durchfithrung montiert
ist, welche auf der rechten Seite der Probenkammer iiber eine Flanschverbindungen
angebracht ist. Mittels der Durchfithrung kann der Detektor weit in die Kammer
rein oder wieder heraus gefahren werden. In Abbildung ist der Probentisch zu
sehen, der mittels Flanschverbindung an die Probenkammer angebracht wird. Auf
den Probentisch wird die zu untersuchende feste Quelle positioniert. Von oben ragt
der Kaltkopf in die Kammer, der auf -206°C abgekiihlt wird, und auf dem Radon ab-
geschieden wird. Der Weg des Radons auf den Kaltkopf wird im folgendem Abschitt
erklart. Der Detektor ist um 180° drehbar, so dass fiir beide Messungen definierte
Messpositionen zur Verfiigung stehen. In Messposition 1 zeigt die Detektorfliche
nach unten und es konnen feste a-Quellen untersucht werden. In Messposition 2
zeigt die Detektorflache nach oben und die a-Strahlung des am Kaltkopf abgeschie-
denen Radons aus Luftproben kann bestimmt werden.

Der Probentisch wurde hohenverstellbar gewihlt, um bei Proben mit hoher Aktivitét
durch VergroBerung des Abstandes zum Detektor mogliche Totzeiten zu verringern.
Fiir diesen Aufbau wurde der Probentisch nach Konstruktionsplinen von Daniel
Bonaventura in der Feinmechanikwerkstatt des Instituts gefertigt und ist im An-
hang Teil [E] in Abbildung gezeigt. Auf der Vorderseite der Hohenverstelleinheit
befindet sich eine Skala von 0-35 mm, auf der der Abstand zwischen der Probe (ge-

nauer der Probenunterseite) und der Unterseite der Detektorfassung abzulesen ist.
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Dewar-Gefat

Probentisch
oder
Diisenvorrichtung

Abbildung 3.2.: Die Probenkammer in der Front- und in der Seitenansicht: In der Frontansicht
sind die Detektoreinheit, die von rechts in die Probenkammer hinein ragt, der hohenverstellbare
Probentisch, der von unten in die Probenkammer fithrt und der Kaltkopf, der samt Heizvorrichtung
(Mitte) und Dewar-Gefdf oben angebracht ist, zu schen. Fiir den Versuchsteil mit festen Quellen
wird der Detektor nach unten, zum Radonnachweis nach oben gewendet. Auf der Vorderseite
der Kammer befindet sich der lichtdicht verschlieSbare Sichtflansch (s. Abbildung [E.5), der zum
Wechsel der a-Quellen abmontiert werden muss. In der Seitenansicht erkennt man die auf der
Riickseite der Kammer angebrachte Turbomolekularpumpe sowie das Vakuummeter neben der

Heizvorrichtung (Kupferblock mit Heizpatrone).
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Dieser Abstand wird im folgenden mit Probentischposition a bezeichnet und wird in
mm angegebenf} Der Abstand des Detektors von der Unterseite der Detektorfassung
betrigt 2,4 mm. Unter Beriicksichtigung der Probenhthe h ergibt sich der Abstand

zwischen Quelle und Detektor, im folgenden Detektorposition d benannt, zu
d=(a—h+24)mm. (3.1)

Dieses Mafl wird deshalb so genau erldutert, da es zur Bestimmung der geome-
trischen Akzeptanz innerhalb der Auswertung wichtig ist. In die Bestimmung des
Raumwinkels des Radonnachweises gehen weitere Uberlegungen ein, so dass diese
erst in Abschnitt und der Abstand d in Gleichung genannt werden.

Zur Spannungsversorgung des Detektors steht das Gerdt ORTEC Detector Control
Unit Model 210 zur Verfiigung. Die Spannung wird iiber den Vorverstédrker an den
Detektor angelegt. Da die im Detektor vorliegende Dicke der Verarmungszone von
der angelegten Spannung nach Gleichung abhéngt, kann sicher gestellt wer-
den, dass das aktive Volumen grof§ genug ist, um die nachzuweisenden a-Teilchen
vollstdndig im Detektor zu stoppen. Der oben angegebene Wert von 70V sollte da-
bei nicht iiberschritten werden, da sonst die Durchbruchspannung erreicht wird und
es zu einer irreversiblen Schédigung des Detektors kommen kann. Eine langsame
Anderung der Spannung ist wichtig, da bei den iiblicherweise diinnen Detektoren
schon kleine Spannungsinderungen zu groBen Anderungen des elektrischen Feldes
fithren.

Da Oberflachensperrschichtzahler empfindlich gegeniiber Umgebungslicht sind, ist
die Probenkammer vorne mit einem Flansch LF-100 verschlossen, der iiber ein Fens-
ter aus Plexiglas verfiigt, welches mit einem Deckel aus schwarzem Plastik (POM)
iiber einen Bajonettverschluss lichtdicht verschlossen werden kann. Genauer gezeigt
ist dieser Flansch im Anhang Teil [E] in Abbildung [E.5 Zum Wechsel von Proben

wird der Flansch abgenommen.

Vorverstirker und Hauptverstirker

Der Vorverstérker ist von der Firma CANBERRA, Modell 970D. Es handelt sich
hierbei um einen ladungsempfindlichen Vorverstirker, da die Kapazitit des Detek-

tors von der Temperatur abhéngt. Ladungsempfindliche Vorverstirker sind nicht

8Es gibt die Moglichkeit dieses Maf zu dndern, da die Detektorfassung so montiert ist, dass die
Detektorposition gegeniiber dem Kaltkopf auf insgesamt 6,5 mm erweitert werden kann.
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Abbildung 3.3.: Signale nach dem Vorverstirker (orange in Kanal 1) und nach dem

Haupverstérker (violett in Kanal 3) mit einem Oszilloskop aufgenommen.

beeintrichtigt gegeniiber Kapazitdtsinderungen und die Ausgangsspannung des
Verstérkers ist proportional zur Ladung am Eingang. Um Stabilitét sicher zu stellen,
muss die Kapazitdt des Vorverstiarkers grofler sein, als die Kapazitdten von Kabel
und Detektor am Eingang. Die Kapazitiat des Detektors ldsst sich mit der rel. Per-
mittivitit e, = 12 fiir Silizium, d = 250 yum und A = 576 mm? nach Gleichung [2.19
abschétzen zu 245 pF. Die Kapazitét des Kabels hingt nach [WeilOb] von der Lénge
ab und l&sst sich abschétzen mit 100 pF/m. Um die Kapazitit des Kabels gering zu
halten, wurde ein Kabel der Lénge 65 cm gewéhlt und der Vorverstéarker direkt unter
dem Detektor an der Halterung der Probenkammer angebracht. Nach [Leo87] liegt
die Kapazitét eines solchen Vorverstéirkers im Bereich von 10-100nF. Die genauen
Kenndaten des Verstérkers stehen leider nicht zur Verfiigung.

Der ausgehende Spannungsimpuls ist negativ, sinkt innerhalb sehr kurzer Zeit auf
den Minimalwert und steigt dann exponentiell wieder an, wie in Abbildung [3.3] in

Kanal 1 des Oszilloskops zu sehen.

Der Hauptverstarker der Firma CANBERRA, Modell 2010 entstammt der allge-
meinen Sammlung des Instituts. Im Hauptverstiarker wird das Signal, zu sehen in

Abbildung |3.3|in Kanal 3 des Oszilloskops, invertiert und weiter verstérkt. Es findet
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Impulsformung statt. Der Spannungsimpuls wird somit in eine digitalisierbare Form

gebracht.

ADC-Karte

Fiir jedes nachgewiesene Teilchen liefern der Detektor und die nachgeschaltete Elek-
tronik einen zur freigesetzten Ladung proportionalen Spannungsimpuls. Der Analog-
Digital-Converter (ADC) erzeugt aus diesem Spannungsimpuls eine zum Maximal-
wert der Spannung proportionale digitalisierte Zahl, die Impulshéhe P. Die differen-
tielle Verteilung der bei einem Experiment anfallenden Impulshéhen, dN /dP, d.h.
die Anzahl der Impulse pro Intervall von P wird das Impulshchenspektrum genannt
[KIe05].

Im vorliegenden Versuch wird die Messkarte ORTEC ADCAM MCB Model 926

verwendet. Die Impulshohen werden hier in 8192 Kanélen gespeichert.

3.1.2. Spezifikationen zur Radonmessung

Wie eingangs dieses Kapitels erwahnt, verlduft die a-spektrometrische Untersuchung
von Radon nach dem gleichen Prinzip, das im vorangegangenen Abschnitt be-
schrieben wurde. Der Unterschied besteht darin, dass die Probe nicht auf dem Pro-
bentisch liegt, sondern dass sich das kryosorbierte Radon auf dem Kaltkopf befindet.
Der Probentisch wird fiir den Nachweis von Radon durch die, auch eigens fiir den
Versuchsaufbau konstruierte und gefertigte, Diisenvorrichtung ersetzt. Eine Abbil-
dung findet sich im Anhang Teil [E]in AbbJE.4] Bei der Diise handelt es sich um eine
Lavaldiise mit @ 0,67 mm an der engsten Stelld’| und @ 2,5 mm am Diisenausgang}
Der Abstand zwischen engster Stelle und Diisen6ffnung wird mit Hilfe eines 0,7 mm
dicken Drahtes abgeschétzt, der sich (8,540,5) mm in der Diise versenken ldsst. Der
halbe Offnungswinkel ergibt sich damit nach

(1,250 — 0, 335)
(8,5+0,5)

arctan =6, 144° £ 0,006° . (3.2)

9gemessen mit dem Leuchttisch der Feinmechanikwerkstatt
0gemessen mit digitaler Schieblehre
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Abbildung 3.4.: Schematische Darstellung des Gassystems zur Anreicherung von Radon aus einer

Luftprobe. Die Symbole der Vakuumtechnik sind aus [Vak97] entnommen.

Der Weg des Radons aus dem Plastigas®-Probenbeutel an den Kaltkopf wird im
Folgenden beschrieben. Eine schematische Darstellung des Gassystems zur Anrei-
cherung des Radons aus Luftproben findet sich in Abbildung [3.4]

Gassystem und Kiihlfallen

Die zu analysierende Luftprobe wird mit Hilfe einer mit einem KF-10-Flansch mo-
difizierten Luftpumpe genommen, die mit einem Plastigas®-Beutel mit dazwischen-
geschaltetem Ventil verbunden ist. Der Probenbeutel wird samt Ventil an das Gas-
system geflanscht.

Das Gassystem besteht aus zwei Kiihlfallen, die jeweils mit fliissigem Stickstoff
gekiihlt werden, einer Zuleitung fiir Stickstoffgas, die iiber einen Druckminderer
(max. Arbeitsdruck 1,5bar) der Firma Vulkan eingestellt wird, einer Drehschieber-
pumpe der Firma Alcatel, die das Gassystem evakuiert und einem Transmitter Mo-
dell THERMOVAC TTR 91 zur Vakuummessung. Bevor das Ventil der Luftprobe
geoffnet wird, wird das Gassystem mit Stickstoff gespiilt und evakuiert um maogliche

Verunreinigungen zu beseitigen. Die einzelnen Bauteile des Gassystems wurden iiber
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Swagelok-Verbindungen aneinander gefiigt.

Im Bereich der Kiihlfallen besteht die Gasleitung nicht aus Swagelok-Rohren, son-
dern aus 2 mm starkem, um die Oberfliche zu vergréfiern zu Spiralen aufgedrehtem
Kupferrohr. Die Luftprobe wird zunéchst in der HyO-Falle von Wasser befreit. Das
Kupferrohr taucht hier nicht direkt in den fliissigen Stickstoff ein. Es herrscht an
dieser Stelle eine Temperatur zwischen -40°C und -55°C, bei der zwar das Wasser
gefriert, aber Radon mit einem Siedepunkt von -61,8°C [Rada] nicht abgeschie-
den wird. Die Anreicherung des Radons findet in der Rn-Falle statt. Diese wird
bis zum Rand mit fliissigem Stickstoff befiillt, so dass die Kupferspirale vollstéandig
eintaucht und eine Temperatur von -190°C bis -195°C vorliegt. Es ist eine Tem-
peratur unterhalb des Siede- und Schmelzpunktes von Radon nétig, da die Anrei-
cherung aufgrund der geringen Stoffmenge nicht durch Kondensation des Radons,
sondern durch Kryosorption stattfindet, bei der die Radonatome an der Oberfliche
des Kupferrohrs adsorbiert werden. Diese Kryosorption von Radon im Kupferrohr
aus stromender Luft bei Normaldruck beginnt nach [Net94] bei einer Temperatur
zwischen -147°C und -153°C. Um die Effizienzen der HyO-Falle und der Rn-Falle,
die von der Stromungsgeschwindigkeit abhédngen, optimieren zu konnen, ist beiden
Kiihlfallen jeweils ein Dosierventil (DS1 und DS2) nachgeschaltet. Der optimale
Durchfluss ist in [Net94] mit max. 2,5 ml/s angegeben.

Das DS2 ist mit der Diisenvorrichtung verbunden, die am unteren Eingang der Pro-
benkammer eingebaut ist. Der Probenbeutel wird iiber die Probenkammer leer ge-
pumpt und der Durchfluss kann {iber den Kammerdruck px genau ermittelt werden.

Nach [Wut06] hingen Durchfluss ¢, und Saugvermogen S einer Pumpe iiber
dpv = PK * S (33)

miteinander zusammen. Der Durchfluss 2,5 ml/s gilt fiir Normbedingungen und kann

uber

293,15 ml |
0 — 2,72 - 4
273,15 5 mbar = 2, 72 mbar . (3.4)

2,5-1013,25-

in den Durchfluss bei 20°C umgerechnet werden. Fiir einen max. Durchfluss von
2,5ml/s darf der Druck in der Probenkammer bei einem Saugvermogen der Turbo-
molekularpumpe fiir Ny von 2701/s (s. Anhang Teil , Abbildung 10~2 mbar
nicht iiberschreiten. Nachdem der richtige Durchfluss in die Probenkammer iiber
DS2 eingestellt ist, wird die Turbomolekularpumpe ausgeschaltet, da die Pumpe
iiber keine Kiihlung verfiigt und diese Gaslast nach [Oer08] zum Uberhitzten der
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Abbildung 3.5.: Dieses Foto zeigt das Gassystem zur Radonanreicherung. Man sieht die
H50O-Falle, die kleine Pumpe, die zum Abpumpen des Dewar-Gefifles dient, sowie das Heiflluftge-

blise, mit der die Rn-Falle auf Raumtemperatur gebracht wird.

Pumpe fiihrt.

Der Probenbeutel mit einem Volumen von V' = (10 £ 0,5) | wird mit diesem Ver-
fahren innerhalb von 1-2h geleert. Das in der Rn-Falle kryosorbierte Radon muf
erwarmt werden, um es als néchstes mit Stickstoff als Trégergas auf den Kaltkopf in
der Probenkammer transportieren zu kénnen. Daher wird, wenn der Beutel leer ist,
das Gassystem, in dem bei Leeren des Beutels ein Druck von 1000 mbar herrscht,
erneut evakuiert, um es vor Uberdruck beim anschlieBenden Erwirmen des Rad-
ons und Spiilen mit Stickstoffgas zu schiitzen. Sowohl das Vakuummessgerét als
auch die Flanschverbindungen sind nicht fiir einen Anstieg des Druckes iiber Atmo-
sphéarendruck geeignet.

Der néchste Schritt besteht darin, das angereicherte Radon auf der Kaltflache in
der Probenkammer zu kryosorbieren, um anschlieBend mit der a-spektrometrischen
Analyse beginnen zu kénnen. Wihrend sich das Radon im Gassytem erwirmt (s.u.
unter Erwéarmen von Kupferspirale und Kaltkopf), wird der Kaltkopf in der Proben-
kammer abgekiihlt. Dazu wird die Probenkammer durch hinzuschalten der Turbo-
molekularpumpe erneut evakuiert. Liegt hier ein Druck im Hochvakuumbereich vor,
wird das Dewar-Gefafl mit fliissigem Stickstoff befiillt. Die Temperatur, bei der die
Kryosorption auf der Kaltfliche bei einem Druck von 1,33-107% mbar in der Proben-
kammer effizient ist, liegt nach [Net94] bei max. -193°C. Die fiir die Kryosorption

auf dem Kaltkopf notige Temperatur ist geringer als bei der Anreicherung in der Rn-
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Falle, da in diesem Fall der umgebende Druck geringer ist. Durch Abpumpen des
Dewar-Geféfles erreicht man Verfestigung des Stickstoffes und eine Temperatur am
Kaltkopf von -206°C. Hierzu dient die Pumpe LEYBOLD-HERAEUS MINNI A, die
auf dem Tisch steht. Hat der Kaltkopf entsprechende Temperatur erreicht und ist
die Kupferspirale der Rn-Falle auf Zimmertemperatur erwarmt, wird die beweglich
installierte Diise 5 mm vor den Kaltkopf gefahren und die Stickstoffzufuhr des Gas-
systems und DS2 werden geoffnet. An DS2 wird ein Durchfluss von max. 0,25 ml/s
[Net94] eingestellt. Dies entspricht analog zu oben nach Gleichung einem Pro-
benkammerdruck von max. 1073 mbar. Der Durchfluss ist durch die Kiihlleistung
des Kaltkopfes begriindet und wird drei Minuten [Net94] aufrecht erhalten, um eine
vollsténdige Spiilung der Anreicherungsspirale zu erreichen. Anschliefend wird die

Diise nach unten und der Detektor in Messposition 2 gefahren.

Temperaturmessungen

Fiir die Radonextraktion aus der Luftprobe und fiir die Kryosorption auf dem Kalt-
kopf ist die Kenntnis der Temperaturen in den Kiihlfallen und auf dem Kaltkopf
wichtig. Der Temperaturmessung dienen vier Pt100-Sensoren. Das Messprinzip die-
ses Temperaturfiihlers beruht auf der Widerstandsénderung des enthaltenen Platin-
drahtes (Pt) in Abhéngigkeit von der Temperatur. Bei 0°C verfiigt ein Pt100 iiber
einen Nennwiderstand Ry von 100 €2. Ein Pt100 ist in der HoO-Falle auf dem gleichen
Kupferblech montiert, auf dem auch die Kupferspirale befestigt ist. In der Rn-Falle
ist ein Kupferblock an der Spirale befestigt, in den ein Pt100 mit Keramikzylinder
eingelassen ist. Zur besseren Verbindung von Kupfer und Keramikzylinder wurde
hier mit Warmeleitpaste gearbeitet. Der Pt100, der die Temperatur des Kaltkopfes
angibt, befindet sich zwischen dem Kupferrohr, welches Dewar-Gefifl und Kaltkopf
miteinander verbindet, und Kaltkopf. Der vierte Pt100 ist in der Heizpatrone inte-
griert, die dem Aufheizen des Kaltkopfes dient (s.u. unter Erwérmen von Kupferspi-
rale und Kaltkopf) und wird lediglich zur Uberpriifung der Funktion der Heizpatrone
genutzt. Der Zusammenhang zwischen Widerstand und Temperatur varriert in den
Bereichen iiber und unter 0°C. Nach DIN EN 60751 ist laut [Pt1]

R(T) = Ro(1+ AT + BT?) swenn T >0 (3.5)

R(T) = Ry(1+ AT + BT* + C(T — 100°C)T?) ,2wenn T <0, (3.6)



64 Kapitel 3: Alphaspektrometrie

mit den Koeffizienten
A=39083-102°C!

B =—5,775-10""°C2
B = —4,183-10712°C73.

Fiir den Betrieb der Pt100-Temperaturfiithler wurde in der Elektronikwerkstatt des
Instituts ein Messverstérker gebaut, der in das NIM-crate eingebaut wurde. Schalt-
pline und Dokumentation zu diesem Messverstérker finden sich im Anhang Teil [F]
Uber die Widersténde flieBt ein Strom von 1mA. Die iiber den jeweiligen Wider-
stand abfallende Spannung wird um einen Faktor von 83,5 verstirkt und von einem
Datenerfassungsmodul NI USB-6009 der Firma National Instruments, welches in
den Messverstérker eingebaut ist, ausgelesen. Ein LabVIEW -Programm berechnet
die von der Datenerfassungskarte ausgegebenen Spannungen unter Beriicksichtigung

der Leitungswiderstédnde und der unterschiedlichen Formeln aus [Pt1] und [Pt2]

_ —ARy + \/(AR,)? — 4BRo(Ry — R)

T
2BR,

wenn T >0 (3.7)

T = —5,67-107% R*+0,0024984- R*+2, 22764- R—242, 078 wenn T <0 (3.8)

in Temperaturen um.

Erwirmen von Kupferspirale und Kaltkopf

Die Rn-Falle ist so konstruiert, dass der Behélter, in dem sich der fliissige Stickstoff
befindet, nach unten abgesenkt werden kann und die Kupferspirale sich immer in
der gleichen Position befindet, wie in Bild zu sehen ist. Die Kupferspirale wird
zunéchst einfach dadurch erwérmt, dass der Stickstoffbehélter nach unten gefahren
wird. Um tatséchlich in der gesamten Spirale eine gleichméflige Temperatur, die
der Zimmertemperatur entspricht zu erhalten, ist iiber der Kuferspirale ein Heif3-
luftgeblédse angebracht. Dieses HeifSluftgebldase der Firma Steinel Modell HL 1610
S transportiert {iber ein Heizrohr warme Luft an die Leitungen der Kupferspirale.
Eine Konstruktionszeichnung des Heizrohrs ist im Anhang Teil [E] Abbildung
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Abbildung 3.6.: Dieses Foto zeigt die Kupferspirale der Rn-Falle, mit dem Stickstoffgefafl, welches

sich nach unten absenken lédsst. Heizrohr und Heilluftgeblése sind iiber dem Tisch angebracht.

beigefiigt. Die Leistung des Gebléses ist mit 1600 W angegeben. Es ist in zwei Stu-
fen auf entweder 300°C mit 2401/min oder 500°C mit 4501/min regelbar.

Nach einer erfolgreichen Messung mufl das Radon von dem Kaltkopf beseitigt wer-
den. Dazu wird der Kaltkopf erwédrmt. Das Erwarmen des Kaltkopfes geschieht iiber
eine Heizpatrone, die fiir diesen Aufbau von der Firma WEMA speziell angefertigt
wurde. Sie verfiigt iiber ein integriertes Pt100, eine Leistung von 150 W und benétigt
eine Versorgungspannung von max. 50 V. Sie ist in einem Kupferblock eingelassen,
der an dem Kupferrohr zwischen Dewar-Gefafi und Kaltkopf angebracht ist. Auf
gute Verbindung von Kupferrohr und Kupferblock wurde geachtet, um geniigenden
Wirmeiibertrag im Vakuum zu gewéhrleisten. Die Position des Kupferblocks ist Ab-
bildung zu entnehmen. Die Spannungsversorgung der Heizpatrone iibernimmt
das Gerat DELTA ELEKTRONIKA Power Supply SM 7020-D.
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3.1.3. Datenverarbeitung und verwendete Software

Mit Hilfe der zur Messkarte gehérenden Software Maestro®-32, die auf dem dem
Versuchsaufbau integrierten Rechner installiert ist, werden die im Datenspeicher
der Karte registrierten Impulshchen als Spektrum ausgegeben.

Die genaue Handhabung dieser Software kann [ORT06] entnommen werden. An
dieser Stelle seien nur die wichtigsten, bei diesem Aufbau angewendeten Funktionen

erwahnt:

e Korrektur der Messzeit, die die Totzeit der ADC-Karte beiicksichtigt (vgl.
Abschnitt [2.3.2)). Diese Korrektur liefert bis zu einer gemessenen Totzeit von

5% verlassliche Ergebnisse.

e Es lassen sich im Spektrum auftretende Peaks automatisch auffinden. Dafiir

konnen verschiedene Empfindlichkeiten eingestellt werden.

e Es lassen sich bestimmte Bereiche markieren. Ein markierter Bereich wird
Range Of Interest (ROI) genannt. Fiir diese ROIs lassen sich Berechnungen

durchfiihren, die iiber die Funktion Peak Info abgefragt werden konnen.

e Die Funktion Peak Info enthilt [ORT06]:
-Peakposition
FWHM, FW(1/x)M

- Gross Area

- Net Area +o4,

B(h—1-75)
A= Aoy = =T
mit
h—3
A= > C
=143

I+2 h
h—1+1
1=l -2

i=h
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Abbildung 3.7.:  Erlduterungen zu den  Berechnungen fir Gross Area Ay,

adjusted Gross Area A,y und Net Area A, aus [ORT06]. Der ROI geht von Kanal [ bis
Kanal h.

h—1-5\(h—1-5
n — Aa, B .
w8 (0 (559)
Eine Erlduterung der Verwendeten Variablen findet sich in Abbildung [3.7
e Es kann eine Energiekalibrierung des Spektrums vorgenommen werden.

e Berechnung der Zahlrate aus Peakinhalt und totzeitkorrigierter Messzeit.

e Das aufgenommene Spektrum kann als ASCII-file gespeichert und sowohl je-
derzeit mit dem Programm wieder aufgerufen werden als auch mit anderer
Software weiter verarbeitet werden. Datum, Uhrzeit, Messzeit und Parameter

der Energiekalibrierung konnen dieser Datei entnommen werden.

Um eine genaue Auswertung der aufgenommenen Spektren vornehmen zu koénnen,

benotigt man zusétzlich folgende Operationen:

e Das zu einem aufgenommenen Spektrum zugehorige Untergrundspektrum
muss unter Beriicksichtigung der einzelnen Messzeiten von dem Spektrum
subtrahiert werden konnen. Es gibt Félle, in denen eine zu messende Linie
im Spektrum eine Untergrundlinie (des gleichen Nuklids) enthélt. Wird ein
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solches Spektrum nicht untergrundbereinigt, indem das Untergrundspektrum
skaliert auf die Messzeit der Probe abgezogen wird, erhélt man falsche Werte

fiir die gemessene Impulsrate.

e Die Bestimmung der Nettoimpulsanzahl einer auftretenden Linie muss auch
moglich sein, wenn eine Quelle mehrere Linien mit d&hnlicher Energie aufweist

und die Peaks ineinander iiber gehen.

e Die, insbesondere bei der a-Spektrometrie auftretende, asymetrische Form der

Linien (low energy tailing) muss Beriicksichtigung finden.

Diese Funktionen sind unter Maestro®-32 nicht vorgesehen. Aus diesem Grund wird
hier die am CERN entwickelte Software ROOT verwendet.

Die Berechnung von Reichweiten von «a-Teilchen in verschiedenen Medien
tibernimmt das Programm SRIM (The Stopping and Range of Ions in Matter)
[Ziell], dass in [Zie04] beschrieben ist.

Zur Simulation aufgenommener a-Spektren dient das Programm AASI (Advanced
Alphaspectrometric Simulation) [Siill], welches in [Sii05] beschrieben ist. Der Vor-
teil dieser Software gegeniiber SRIM liegt darin, dass die geometrische Akteptanz
des Detektors in diesem Programm selbst berechnet wird. Es konnen verschiedene
Nuklide ausgewéhlt werden, deren Daten beziiglich a-Energien und Emissionswahr-

scheinlichkeiten bei der Simulation beriicksichtigt werden.

3.2. Datenaufnahme und Datenanalyse

In diesem Abschnitt werden die mit dem zuvor beschriebenen Versuchsaufbau durch-
gefiithrten Messungen erldutert und ausgewertet. Die Messungen konnen unterteilt
werden in Messungen zur Inbetriebnahme und zur Uberpriifung der Funktionsweise
des Aufbaus und in Messungen, die in gleicher Form von Studenten im Praktikum

durchgefiihrt und ausgewertet werden.
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3.2.1. Kalibrierung

Um den a-Teilchen aus den verschiedensten Zerféillen eindeutig eine Energie zuord-
nen zu kénnen, muss der a- Messstand kalibriert werden. Die Kalibrierung wird mit
Hilfe einer Mischquelle, die die Nuklide ?3*Pu, 2! Am und ?**Cm enthilt vorgenom-
men. Die jeweiligen a-Energien und Emissionswahrscheinlichkeiten P, lassen sich
Tabelle im Anhang entnehmen. Man erkennt anhand dieser Tabelle, dass so-
wohl 29Pu, als auch 22! Am jeweils drei, 2#*Cm zwei a-Ubergéinge mit verschiedener
Energie aufweisen. Im gemessenen Spektrum, das in Abbildung dargestellt ist,
erkennt man, dass durch das mangelnde Auflésungsvermogen des Detektors diese
nicht getrennt voneinander abgebildet werden.

Bei der Kalibrierung, die mit dem Messprogramm Maestro®-32 vorgenommen wird,
handelt es sich um eine lineare Kalibrierung, bei der den Kanélen K; und Ky der

Mittelwerte zweier Peaks die Energien F; sund Fy zugeordnet werden:

(B2 — Ey)

E(K) =F; +—(K2 _Kl)

(K — Ky). (3.9)
Es ist darauf zu achten, dass nur der Bereich des Peaks zur Kalibrierung herangezo-
gen wird, der auch wirklich zu der entsprechenden Energie gehort, also jeweils der
Bereich des Peaks der zu der Energie mit der héchsten Emissionswahrscheinlichkeit
gehort. Zur Kalibrierung werden daher die Peaks der Nuklide ?*! Am und ?**Cm her-
angezogen, bei denen die verschiedenen Energien hohere Differenzen aufweisen. Die
Halbwertsbreite des Gesamtpeaks kann direkt durch das Programm Maestro®-32
ermittelt werden. Dabei ergeben sich Werte von (60 + 3) keV. Als Peakbereich mit
dem kalibriert werden kann, steht demzufolge die Halbwertsbreite des Gesamtpeaks
zur Verfiigung.

Die Abbildung zeigt die Peakpositionen der Mischquelle in Abhéngigkeit von
der Detektorspannung. Diese Messreihe wurde gemacht, um die Detektorspannung
herauszufinden, bei der sich die Position der Peaks nicht nicht mehr verschiebt. Bei
dieser Spannung kann von einem vollstdndig verarmten Detektor ausgegangen wer-
den, bei der séamtliche Elektronen-Loch-Paare, die durch die einfallende Spannung
im Detektor erzeugt werden, auch zum Signal beitragen, also gesammmelt werden,
bevor sie rekombinieren kénnen.

Will man aus dieser Messung die Aktivitdt der Nuklide der Mischquelle bestimm-
men, benotigt man die Mafle der Quelle, die zum Raumwinkel beitragen, und die

Messzeit, aus der sich iiber die Zahl der registrierten Impulse die Impulsrate ermit-
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a-Energie (MeV)
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Abbildung 3.8.: Spektrum der Kalibrierungsquelle, die 23°Pu, ?*!Am und 2**Cm enthilt bei
Probentischposition a = 10mm mit einer Messzeit von tj,e = 1035s. Durch mangelndes
Auflosungsvermogen des Detektors werden die einzelnen Linien der unterschiedlichen Nuklide nicht

voneinander getrennt. Das x2 der Fitfunktion betriigt 5,9.
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Abbildung 3.9.: Messung der Kalibrierungsquelle, die 23°Pu, 2! Am und ?**Cm enthélt, bei un-
terschiedlichen Detektorspannungen. Bei kleineren Spannungen ist der Detektor nicht vollstéindig

verarmt und die Teilchen verlieren Energie vor Eintritt in das aktive Volumen des Detektors.
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teln 1a8t. Die Messzeit betrug ¢, = 1035 s. Die Probentischposition war ¢ = 10 mm,
die Hohe der Probe ist & = 0,5 mm und der Radius der Probe (Fleck auf der Probe)
ist 3,8 mm. Daraus ergibt sich ein simulierter Raumwinkel von (2,072 +0,015) sr.
Die Aktivitat der Nuklide ergibt sich nach:

N

A=14
thiveQPa

(3.10)

Die Auswertung beziiglich der Aktivitat wird in diesem Beipiel zum einen durch
die Software Maestro®-32, zum anderen iiber die Fitfunktion nach Gleichung
durchgefiihrt. Eine Auswertung durch das Messprogramm ist hier moglich, da die
Peaks der verschiedenen Nuklide deutlich voneinander getrennt sind und die Anzahl
der Impulse zwischen den Peaks bei Null liegt. In beiden Verfahren wird jeweils
von nur einem Peak pro Nuklid ausgegangen, und es werden die in angebenen
Werte fiir P, zunéchst addiert und anschlieBend wird in Gleichung die Summe
eingesetzt. Dabei macht man einen kleinen Fehler, da die nicht in angegebenen
a-Energien z.T. in den so ausgewerteten Peaks enthalten sind. Die Aktivitat wird
dadurch eher als zu hoch ermittelt. Der Fehler der gegebenenfalls auftritt liegt jedoch

innerhalb der angegebenen Messunsicherheiten.

Maestro®-32 Fit
N(#Pu) 228401 £ 478 226706 + 477
N(**'Am) 183586 + 428 182612 + 428
N(**Cm) 49462 + 222 49929 + 222
A(#Pu) 1340 £ 10 1331 £ 10
A" Am) 1081 £ 8 1075 £ 8
A(**Cm) 290 £2 293 £2

Die Unsicherheit der gemessenene Impulse ist bei Maestro®-32 /N und fiir die
Fitfunktion die Unsicherheit des Fitparameters.

Die auf diese zwei unterschiedlichen Weisen bestimmten Aktivitdten der Mischquelle
stimmen im Rahmen der Messunsicherheit iiberein. Die Aktivitdten der einzelnen
Nuklide dieser Mischquelle waren urspriiglich nicht so unterschiedlich. Hier kommen
die unterschiedlichen Halbwertszeiten zum tragen, die bei 2#4Cm mit 18 Jahren sehr

viel kleiner ist, als die der anderen beiden Nuklide.
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a-Energie (MeV)
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Abbildung 3.10.: Spektrum einer Radium-Quelle, die durch eine unbekannte Materialschicht
(vermutlich Gold oder Messing) abgedeckt ist. Das x2 des Fits betrigt 2,5 und #;,. = 1646s.

3.2.2. Messungen fester Quellen

Anhand zwei weiterer untersuchter fester Quellen, die unterschiedlich préapariert
sind, zeigt sich, wie sich die verschiedene Préaparation auf das gemessenen Spektrum
auswirkt. Bei der ersten Quelle handelt es sich um eine 22Ra-Quelle, bei der zweiten

um eine 2$2Th-Quelle.

Radium

Bei dieser Radiumquelle handelt es sich um die Testquelle eines tragbaren Kon-
taminationsmonitors der Firma HERFURTH Modell H1359. Das aufgenommene
Spektrum und die nach Gleichung angepasste Funktion sind in Abbildung [3.10
zu sehen. Vergleicht man die Energiewerte der emittierten a-Teilchen von Radium
und seinen Folgeprodukten, die in Tabelle im Anhang zu finden sind, mit den
Fitparametern, die die Mittelwerte der einzelnen Peaks angeben, stellt man fest,
dass die Peaks zu kleineren Energien verschoben sind und durch die hohe Energie-
verschmierung der Energien die Linien von 2'°Po und ???Rn zusammenfallen. Ener-
gieverschiebung und -verschmierung sind auf eine diinne Schicht zuriickzufiihren,

mit der die Testquelle abgedeckt ist.
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Nuklid Ey (keV) | Ey (keV) | R(E7) (pm)| R(E2) (upm)| s (pm)
226Ra 4601 3389+4 | 7,50 5,15 2,35
226Ra 4784 3602 +3 | 7,88 5,54 2,34
210pg 5304 411743 | 9,01 6,52 2,49
22Rn 5489 4370 +£3 | 9,42 7,03 2,39
218pg 6002 4928 +1 | 10,61 8,19 2,42
214Ro 7687 6767+ 1 | 14,86 12,47 2,39

Tabelle 3.1.: Reichweiten R fiir a-Teilchen, die aus einer 2?Ra-Quelle stammen, welche durch eine
diinne Schicht Gold abgedeckt ist im Vergleich mit einer nicht abgedeckten Quelle. Die Differenz
der Reichweiten ergibt die Schichtdicke s.

Die Dicke dieser Schicht soll mit dem Programm SRIM abgeschitzt werden. E) sei
die Energie der von der Quelle emittierten a-Teilchen, E, sei die Energie im auf-
genommenen Spektrum. Mit SRIM lassen sich fiir beide Energien die Reichweiten
R in verschiedenen Medien bestimmen. Die Differenz der Reichweiten ergibt dann
die Schichtdicke s. Die Abdeckung der Radiumquelle ist gold- oder messingfarbend.
Fiir beide Metalle wurden die Berechnungen durchgefiihrt. Fiir Gold ergeben sich
nach Nuklid aufgeschliisselt, die in Tabelle zusammengestellten Werte.

Unter Annahme einer Goldschicht ergibt sich als Mittelwert s = (2,40 £ 0,02) pm.
Analoge Berechnungen fiir eine Messingschicht ergeben eine Schichtdicke von
ca. 3 ym abhéngig von den jeweiligen Zink- und Kupferanteilen in der Verbindung.
Die fiir jedes Nuklid berechneten Schichtdicken stimmen im Rahmen von 6 % iiberein
und liegen im Bereich von 2,34-2,49 pm.

Die Bestimmung der gemessenen Aktivitdt der Quelle erfolgt aus den
Flacheninhalten der Peaks, die aus den Fitparametern der insgesamt sechs Peaks
abgelesen werden konnen. Fiir ?°Ra wird die Summe beider Flichen berechnet,
bei ?22Rn bis 2''Po wird auf die Emissionswahrscheinlichkeiten korrigiert. Die ge-
messene Zeit betrug ¢, = 1646s und der Wert des simulierten Raumwinkels
Q = (0,623 + 0,009) sr. Die Mafie der Quelle sind A = 4,5mm und r = 1mm.

Gemessen wurde bei einer Probentischposition a = 30 mm.

Es ergeben sich die Aktivitdtswerte:
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Avzeg, = (1679 + 40) Bq
A222Rn = (1786 + 33) Bq
Anispy = (1740 £ 26) Bq
Asuipy = (1729 + 25) Bq
Asop, = (1210 + 26) Bq

In der Quelle sollte ein Gleichgewicht der Aktivitdten zwischen Radium und sei-
nen Folgeprodukten vorliegen. 21°Po ist dabei ausgenommen, da in der Zerfallsreihe
210Ph mit einer Halbwertszeit von 22,2 a dazwischen liegt.

In der Beschreibung des Messgerits ist ein Aktivitatswert der Quelle von 1850 Bq
angegeben. Unter Beriicksichtigung des Alters der Quelle von (40 + 10) a erwartet
man heute eine Aktivitéit von (1818 £ 8) Bq.

Der leicht nach unten abweichende Wert von dem angegebenen Literaturwert kénnte
durch Absorption in der abdeckenden Schicht bei geneigtem Strahlengang verursacht
werden. Dies wiirde auch erkldren, warum der gemessene Aktivitatswert fiir Radium
kleiner ist, als der Wert der anderen Nuklide. Die Energie der von ?*°Ra emittier-
ten a-Strahlung ist am kleinsten, damit wéren diese a-Teilchen am stiarksten von
einer solchen Absorption betroffen. Aus diesem Grund wird hier kein Mittelwert der

ermittelten Aktivitdtswerte fiir 22°Ra bis 2!*Pb berechnet.

Thorium

Bei dieser Thoriumquelle handelt es sich um eine vergleichsweise dicke Quelle. Da-
durch erhélt man hohe Energieverluste der emittierten a-Teilchen durch Selbst-
absorption in der Probe. Die qualitative Analyse ergibt, das sédmtliche in der
natiirlichen Zerfallsreihe von ?*?Th vorkommenden a-strahlenden Nuklide detek-
tiert werden, wie ein Vergleich von Abbildung mit Tabelle zeigt.

Die bisher benutzte Funktion der Gleichung ldsst sich nicht an das gemessene
Spektrum anpassen. Beriicksichtigt man sémtliche auftretende a-Energien, ist dies
eine Funktion mit 26 Fitparametern. Der Bereich des 2'2Po-Peaks lisst sich jedoch
anfitten, so dass eine erste Einschéitzung des Aktivitdtswertes vorgenommen werden
kann.

Um das gemessene Spektrum besser zu verstehen, wurden mehrere Simulationen mit

der Software AASI durchgefiihrt. Die Reichweiten der emittierten a-Teilchen von
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Abbildung 3.11.: Spektrum einer Thorium-Quelle nach einer gemessenen Zeit von tj;,. = 75565 s.

in einem Abstand von 2mm.

232Th und seinen Folgeprodukten in Thorium und Thoriumdioxid reichen von 9,9 ym
bis 30,7 um. Die Stoffmengenanteile der Folgeprodukte werden nach Gleichung
nicht beriicksichtigt.

Gute Ubereinstimmung zwischen gemessenem Spektrum und Simulation erhilt man
im Bereich der hohen Energien bei einer Schichtdicke ab 10 ym Thoriumdioxid und
einer vorgegebenen Aktivitéat von 300 Bq, die bei der Wahl der Anzahl der Emissio-
nen der einzelnen Nuklide mit der gemessenen Zeit t;;,. = 75565 s multipliziert wird.
Zudem wurden die Verzweigungen in der Zerfallsreihe beriicksichtigt, so dass bei
angenommenem sikularen Gleichgewicht die Aktivititen fiir die Nuklide von 232Th
bis 21°Bi bei 300 Bq liegen, 2'2Bi nur zu 36 % iiber a-Emission zerfillt und ?Po nur
zu 64 % gebildet wird.

In den Abbildungen [3.12] und [3.13] sind die Ergebnisse der Simulationen fiir die
Schichtdicken 10 und 32 um zu sehen. Die Form des Spektrums &ndert sich hier

nicht wesentlich, die Anzahl der Impulse sinkt jedoch mit wachsender Schichtdi-
cke, da hier Selbstabsorption in der Quelle zunimmt. Simulationen mit hoheren
Schichtdicken als 32 ym machen keinen Sinn, da aus diesen weiteren Schichten keine
a-Teilchen zum Detektor vordringen konnen. Eine Simulation des gesamten Spek-
trums mit einer Schichtdicke von 30 pum ist nicht moglich, da man dann die Zahl
der Emissionen pro Nuklid so weit erhohen muss, dass das Programm hier an seine
Grenzen stosst.

Das Problem wird gelost, indem fiir die einzelnen Nuklide jeweils eine Simulation



76 Kapitel 3: Alphaspektrometrie

Counts

Energy (MeV)

Abbildung 3.12.: Spektrum einer simulierten Thoriumquelle mit einer Schichtdicke von 10 pym:
Dargestellt sind die Spektren der einzelnen Nuklide und das Summenspektrum fiir 300 Bq und

einer Messzeit von 75565 s. Die Grafik ist durch das Simulationsprogrammm erzeugt.
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Abbildung 3.13.: Spektrum einer simulierten Thoriumquelle mit einer Schichtdicke von 32 pm:
Dargestellt sind die Spektren der einzelnen Nuklide und das Summenspektrum fiir 300 Bq und
einer Messzeit von 75565 s. Die Farbgebung der Einzelspektren entspricht Abbildung
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durchgefiihrt wird, in der als Schichtdicke die jeweilige Reichweite eingegeben wird.
Anschliefend werden die einzelnen Simulationen aufsummiert und mit dem gemes-

senen Spektrum verglichen.

Die Reichweiten in Thoriumodioxid mit einer Dichte von ¢ = 10g/cm?® wurden
mit SRIM bestimmt. Das Spektrum bzw. die Spektren, die in Abbildung zZu
sehen sind, wurden mit folgenden Aktivitdten simuliert, bei denen sich eine gute

Ubereinstimmung zwischen Messung und Simulation ergibt:

Nuklid 232Th 228Th 224Ra 220RIl 216P0 212Bi 212PO
R (um) | 9,9 15,2 16,2 18,8 20,9 17,9 30,7
A (Bq) |390 450 450 450 510 194 557
2 (23) | 39,4 29,6 27,8 23,9 24,4 10,8 18,14

R

Geht man von einer Probe aus, in der die Nuklide homogen verteilt sind, kann man
eine Aktivitdt pro pm als Hilfsgrole berechnen. Physikalisch exakter wire es, die
Aktivitat pro Volumen anzugeben. Da die Oberfliache jedoch fiir alle Nuklide der be-
trachteten Quelle iibereinstimmt, reicht diese Berechnung fiir eine Abschétzung des
Ergebnisses aus. 21?Bi zerfillt zu 36 % iiber a-Zerfall, '2Po wird nur zu 64 % gebil-
det. Es fillt auf, dass der Wert von ?*Th mit 39,4 Bq/um hoher liegt als der Wert
der Folgenuklide. Fiir diese variiert der so berechnete Wert zwischen 23,9 Bq/um
und 28,9 Bq/pum unter Beriicksichtigung des Verzweigungsverhiltnisses in der Zer-
fallsreihe (die Werte von 2'2Bi und ?!?Po konnen addiert werden). Dafiir kénnte die
grofle Halbwertszeit von 22*Th ausschlaggebend sein. Da man ein Gleichgewicht mit
gleichen Aktivitdten zumindest zwischen 2?8Th und seinen Folgeprodukten erwartet,
kann man aus den so berechneten Werten die Simulation optimieren.

Bei bekannter Dicke der Probe konnte man so die Aktivitdt der gesamten Probe
berechnen. Dabei diirfen die Nuklide, die hier nicht nachgewiesen werden, da sie

sich iiber (-Zerfall umwandeln, nicht vergessen werden.
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Abbildung 3.14.: Simulierte Spektren, bei denen die Spektren der Nuklide einzeln mit verschie-

denen Aktivitdten und Schichtdicken simuliert und anschliefend summiert wurden.

3.2.3. Effizienz des Radonanreicherungsverfahrens

Im Folgenden werden die Messungen diskutiert, die fiir die Inbetriebnahme des Auf-
baus zum Nachweis von Radon aus Luftproben durchgefiihrt wurden. Um aus un-
bekannten Luftproben die Radonaktivitat ermitteln zu kénnen, ist die Kenntnis der
Effizienz E 4 des Anreicherungsverfahrens entscheidend. F 4 berechnet sich aus dem
Verhiltnis von eingesetzter Radonaktivitat Ag, zur gemessenen Aktivitat Ay, des

auf dem Kaltkopf abgeschiedenen Radons.

(3.11)

Die eingesetzte Radonaktivitit Ag, entstammt einer Radiumquelle, aus der Radon
emaniert. Um Ag, bestimmen zu konnen, benotigt man zum einen die Aktivitat
dieser Radiumquelle und des weiteren das Maf}, in dem das Radon aus dieser Quelle
freigesetzt wird. Die Bestimmung dieser Werte und die Berechung von Ag, wird
daher zunéchst in folgendem Abschnitt gezeigt, worauf im Anschluss die Messungen
zur Bestimmung von Ag,, diskutiert werden und die Berechnung der Effizienz des

Anreicherungsverfahrens vorgenommen wird.
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Abbildung 3.15.: Aufgenommenes Spektrum der Radiumquelle im Abstand von 15 mm. Das 2
des Fits betrédgt 4,7.

Herstellung einer Radonkalibrierungsquelle

Als Kalibrierungsquelle wurde die von M. Nettebrock benutzte 26Ra-Quelle erneut
aufbereitet. Bei Herstellung dieser Quelle wurde Radium elektrolytisch aus einer
Radiumlosung auf einem Titan-Backing abgeschieden [Net94]. In der Elektrolyse-
schicht liegt ein sédkulares Gleichgewicht zwischen Radium und den Folgeprodukten
vor. Sowohl die Aktivitat des Radiums, die in [Net94] mit (2750 £ 74) Bq angege-
ben ist, als auch die Aktivitéiten in der Elektrolyseschicht von 2?2Rn, 2'¥Po, 2!4Po
und 2'°Po, wurden fiir unterschiedliche Probentischpositionen a a-spektrometrisch
bestimmt.

Die Spektren fiir a = 15 mm und a = 30 mm und die nach Gleichung[2.49| gemachten
Fits sind in den Abbildungen und zu sehen. Im Vergleich beider Spektren
erkennt man sofort die geringere Impulsrate bei groflerem Abstand durch die gerin-
gere geometrische Akzeptanz. Ferner ist die Energieauflosung im Spektrum, insbe-
sondere im Radiumpeak, bei a = 30 mm besser, da der Strahlengang bei grofierem
Abstand geringere Unterschiede in der Weglénge durch Eintrittsfenster des Detek-

tors und in der Quelle erfihrt.

Die Ergebnisse der Messreihe, d. h. die Aktivitdten Ax g der Elektrolyseschicht fiir

jedes einzelne Nuklid X der Radiumzerfallsreihe, die iiber a-Zerfille nachgewiesen



80 Kapitel 3: Alphaspektrometrie

a-Energie (MeV)

45 5 55 6 65 7 15 8
3000 ————

o O 54
% - a=30mm 3 24%
g— C Fitfunktion — 2-2%
= 2500— — a-Spektrum 3 55
- *Ra 18 é
2000; 222Rn lepo 214P0 i 16_
C — 1.4
1500~ %po ﬁ \ 12
- \ | E
1000[— 0.8
- ‘ — 06
500? | ‘\ ! | ‘ — 0.4
- y '} | =
C p / \ ,' —o0.2
iu/r‘”w./”m\”mum“‘Hmum\uluL 0
2000 2200 2400 2600 2800 3000 3200 3400 3600
Kanal

Abbildung 3.16.: Aufgenommenes Spektrum der Radiumquelle im Abstand von 30 mm. Das 2
des Fits betragt 2,1. Das bessere Auflosungsvermogen im Vergleich mit obigem Spektrum zeigt

sich insbesondere am 226Ra-Peak, der aus zwei Peaks bei 4601 keV und 4784 keV besteht.

werden konnen, sind in den Tabellen [3.2] bis [3.7] dargestellt.

Die in diesen Tabellen enthaltenen Raumwinkel entstammen aus Simulationen, wie
sie in Abschnitt und in [Whi02] beschrieben sind. Es wurden die Grofle der
Quelle r = 5,5 mm, die jeweiligen Abstédnden d zwischen Detektor und Probe unter
Beriicksichtigung der Probenhohe von h = 0,3 mm, sowie die Detektorseitenléngen
von 24 mm vorgegeben. Desweiteren wurde fiir die Simulation die Anzahl der Emis-
sionen so gewahlt, dass sie dem Produkt der nach unten abgeschétzten Aktivitat von
1000 Bq und der jeweiligen Messzeit entspricht. Die Unsicherheiten der simulierten
Raumwinkel liegen damit in dem Bereich, den eine falsche Annahme der Gréfle r
von 40,5 mm oder Verschiebungen der Achsen von Quelle und Detektor um jeweils
2mm in beide Raumrichtungen hervorrufen wiirden.

Ein falsche Annahme der Grofle d von +0,5mm bewirkt besonders bei kleinen
Absténden grofere Unsicherheiten in den simulierten Raumwinkeln. Daher wurde
auf dieses Mass, wie in Abschnitt und Gleichung schon erwéhnt, besondere
Sorgfalt gelegt.

Die genauen Energien der jeweiligen a-Zerfille und die dazugehorigen Emissions-
wahrscheinlichkeiten sind der Tabelle [A.4]im Anhang Teil [A] zu entnehmen.

Die in den verschiedenen Abstédnden gemessenen Spektren wurden jeweils mit der
in Gleichung genannten Fitfunktion angepasst. Die als Fitparameter entnom-

menen Flécheninhalte der Peaks, die der Zahl der gemessenen Impulse entspre-
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a (mm)| tiive (8) | 3 Fra X2 | Ira (571) Q (sr) Apa,e (Bq)
10 1501 625379 £ 952 | 5,6 | 416,6+0,6 1,994 +£ 0,012 | 2625+ 17
15 1288 350250 £ 577 | 4,7 | 271,9+0,4 1,308 £0,011 | 2612 + 23
20 1973 362460 £ 669 | 3,8 | 183,7+0,3 0,889 £ 0,008 | 2596 + 23
25 1366 182188 £469 | 2,9 | 133,4+£0,3 0,644 £ 0,008 | 2603 & 32
30 1205 120276 £380 | 2,1 | 99,8 +0,3 0,482+ 0,007 | 2601 =40
35 2027 155566 £412 | 2,6 | 76,7+0,2 0,373 £0,005 | 2584 + 35

Tabelle 3.2.: Bestimmung der 2?Ra-Aktivitit der Elektrolyseschicht bei verschiedenen Proben-

tischpositionen a. Als Mittelwert erhélt man Ag, g = (2604 £ 6) Bq.

a (mm)| tive (8) | > Frn X2 | Ina (571 Q (sr) Apn,e (Bq)
10 1501 375643 £ 617 | 5,6 | 250,3+0,4 1,994 4+ 0,012 1577 + 10
15 1288 | 2080804482 | 4,7 | 161,6 0,4 | 1,308+0,011 | 1552+ 14
20 1973 217185 +£473 | 3,8 | 110,14+0,2 0,889+ 0,008 | 1556 +£14
25 1366 109028 +350 | 2,9 | 79,8 +0,3 0,644 + 0,008 1558 + 20
30 1205 | 717644282 | 2,1 | 59,640,2 | 0,482+ 0,007 | 1552 + 24
35 2027 93885 £+ 317 26 | 46,3+£0,2 0,373 + 0,005 1560 £+ 21

Tabelle 3.3.: Bestimmung der 2??Rn-Aktivitit der Elektrolyseschicht bei verschiedenen Proben-

tischpositionen a. Als Mittelwert erhélt man Ag, g = (1559 &+ 4) Bq.

chen, werden fiir die beiden Radiumpeaks bei 4601keV und 4784 keV aufaddiert,
fiir 222Rn, 2'¥Po, 2'*Po und 2'°Po mit der jeweiligen Emissionswahrscheinlichkeit P,
multipliziert. Die so erhaltenen Flécheninhalte sind in den Tabellen [3.2] bis [3.7] fur

die einzelnen Nuklide X als ) F'x enthalten, aus denen durch Division mit #;;,. die

Impulsraten /x berechnet wurden. Die aufgefithrten Aktivitdten Ay g gehen durch

Multiplikation des Faktors 4% aus den Impulsraten Iy hervor.

Q
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a (mm)| e (5) | D Fro2is X2 | Ipoms (371) Q (sr) Apo21s,E (Bq)
10 1501 376702 £615 | 5,6 | 251,04+0,4 1,994 £0,012 | 1581 £ 10
15 1288 208974 +£459 | 4,7 | 162,24+0,4 1,308 0,011 1558 £ 14
20 1973 218984 +£457 | 3,8 | 111,04+0,2 0,889+ 0,008 | 1568 £ 14
25 1366 110161 +320 | 2,9 | 80,6 £0,2 0,644 + 0,008 | 1574 £ 20
30 1205 73217 £ 265 2,1 | 60,8+0,2 0,482+ 0,007 | 1584 + 24
35 2027 94822 4+ 303 26 | 46,8+0,1 0,373 +£0,005 | 1575+ 21

Tabelle 3.4.: Bestimmung der 2!®Po-Aktivitit der Elektrolyseschicht bei verschiedenen Proben-

tischpositionen a. Als Mittelwert erhélt man Apyo1s. g = (1573 £4) Bq.

a (mm)| tive (8) | D Fro214 X2 | Ipoo1a (s7) | Q (s1) Apo21a,E (Bq)
10 1501 359480 £ 597 | 5,6 | 239,54+0,4 1,994 £0,012 | 1509 £+ 10
15 1288 206361 £417 | 4,7 | 160,2+0,3 1,308 0,011 1539 + 13
20 1973 215765 +£459 | 3,8 | 109,44+0,2 0,889+ 0,008 | 1545+ 14
25 1366 1103704+ 330 | 2,9 | 80,8 +0,2 0,644 + 0,008 | 1577 £ 20
30 1205 75735 £ 260 21 | 62,9+0,2 0,482+ 0,007 | 1638 + 25
35 2027 104613+ 303 | 2,6 | 51,6 £0,1 0,373+£0,005 | 1738+ 24

Tabelle 3.5.: Bestimmung der 2!*Po-Aktivitiit der Elektrolyseschicht bei verschiedenen Proben-

tischpositionen a. Die Angabe eines Mittelwertes ist hier nicht sinnvoll, da die gemessenen Ak-

tivitdten der Probentischpositionen ¢ = 30mm und a = 35mm mit den iibrigen Werten nicht

konsistent sind. Eine derartige Abweichung von 12% (bei a = 35mm) von einem erwarteten Mit-

telwert, der mit den Aktivitdtsmittelwerten von 2??Rn und 2'8Po iibereinstimmen sollte, ist bei

fritheren Messungen nicht beobachtet worden. Der Fehler liegt nicht in einer schlechten Anpassung

durch die Fitfunktion, wie ein Vergleich mit Tabelle zeigt.
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a(mm)| Ipeais (s71) | Q (sr) Apo214,E (Bq)
10 240+ 1 1,994 + 0,012 1565 + 16
15 163+ 1 1,308 £0,011 1512+ 11
20 110+ 1 0,889 £0,008 | 1554+ 19
25 8241 0,644 +£0,008 | 1600 + 28
30 63+t1 0,482 +0,007 | 1642+ 36
35 52+1 0,373 +£0,005 | 1751 £41

Tabelle 3.6.: Bestimmung der 2'4Po-Aktivitiat der Elektrolyseschicht aus den Impulsraten, die

durch die Maestro®-32-Software gegeben werden. Diese Auswertung kann verwendet werden, da

sich der Peak mit keinen anderen Peaks des Spektrums iiberlagert.

a (mm) | tpe (8) | Y Fro210 X2 | Ipooio (571 | Q (s1) Apo210,E (Bq)
10 1501 297940 £ 589 | 5,6 | 198,54+0,4 1,994 £0,012 | 1251 8

15 1288 | 164798 £ 440 | 4,7 | 127,940,3 | 1,308+0,011 | 1229+ 11

20 1973 171487+ 423 | 3,8 | 86,9+0,2 0,889+ 0,008 | 1228 +£11

25 1366 85938 4+ 309 29 |62,9+£0,2 0,644 + 0,008 | 1228 £16

30 1205 | 574374256 | 2,1 | 47,740,2 | 0,48240,007 | 1242+ 19

35 2027 73342 + 283 26 | 36,2+0,1 0,373+0,005 | 1219+ 17

Tabelle 3.7.: Bestimmung der 2!°Po-Aktivitiit der Elektrolyseschicht bei verschiedenen Proben-

tischpositionen a. Als Mittelwert erhélt man Apy210, 7 = (1233 + 5) Bq.
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Anhand der berechneten Aktivitéiten lassen sich folgende Ergebnisse ablesen:

e Die Aktivitdten der einzelnen Nuklide, die fiir die verschiedenen Abstinde er-
mittelt wurden, stimmen im Rahmen der Messunsicherheiten fiir die verschie-
denen Absténde gut iiberein. Starke systematische Unsicherheiten, sei es durch
das Auswerteverfahren iiber die benutzte Fitfunktion oder bei der Ermittlung

der Raumwinkel kénnen somit ausgeschlossen werden.

e Wie zu erwarten, ist die Radiumaktivitat Ag, g trotz sikularem Gleichgewicht
zwischen ??°Ra und ??2Rn in der Elektrolyseschicht grofier als die Radonak-
tivitdt Ag, g. Dies liegt an der Emanation des Radons aus der Elektrolyse-
schicht. Der Teil des Radons, der nicht in der Elektrolyseschicht nachzuweisen
ist, wird in die Umgebungsluft der Radiumquelle freigesetzt.

Die in den verschiedenen Abstédnden ermittelten Werte fiir Ag,, z und Apo1s &
kénnen im Rahmen der Messunsicherheit ebenfalls als gleich angesehen wer-

den. Das sdkulare Gleichgewicht mit gleichen Aktivitéiten ist hier gut erfiillt.

e Zwischen 2'*Po und 2'°Po liegt in der Zerfallsreihe 2'°Pb mit einer Halbwerts-
zeit von 22,2 a. Diese grofle Halbwertszeit erklédrt, warum sich das radioaktive
Gleichwicht fiir 2!°Po noch nicht eingestellt hat, da das Alter der Quelle im

Bereich einer Halbwertszeit von 2!°Pb liegt.

e Die Aktivitdt der Radiumquelle, die von entscheidender Bedeutung bei der
Berechnung der eingesetzten Radonaktivitat Ag, ist, kann durch Berechnung
des Mittelwertes und Berechnung der Standardabweichung des Mittelwertes

aus den Ergebnissen von Tabelle 3.2 angegeben werden mit:
Apqr = (2604 £ 6) Bq. (3.12)

Dieser Wert liegt etwas unter dem in |[Net94] angegebenen Wert. Unter
Beriicksichtigung der seit Herstellung der Quelle vergangenen Zeit wiirde man
einen Wert von (2730 + 74) Bq erwarten, d.h. man erhélt eine Abweichung
von 4,8 %. Eine Erklarung fiir den nach unten abweichenden Wert kénnte ein
Verlust des Radiums durch leichten Abrieb innerhalb der langen Zeit seit Her-
stellung der Quelle sein.

Da in [Net94] keine genaue Messmethode oder Berechnung erlautert wird, kann
kein Vergleich z. B. beziiglich der Ermittlung des Raumwinkels angestellt wer-

den.
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Weitere Rechnungen haben gezeigt, dass eine Anderung des Abstandes von
Quelle zu Detektor von 500 pum sich derart auswirken, dass man einen Mittel-
wert der Radiumaktivitiat von Ag, p = (2688+17) Bq erhélt. Dieser Wert wére
im Rahmen der Unsicherheiten mit dem Wert (2730 + 74) Bq konsistent.Die
mit diesen Abstdnden erhaltenen Aktivitdten stimmen jedoch nicht mehr im
Rahmen der Unsicherheiten iiberein sondern schwanken zwischen 2642 und
2741 Bq.

Nach der Analyse der Radiumquelle, bei der die Radiumaktivitit und die Akti-
vitdten der Folgeprodukte in der Elektrolyseschicht bestimmt wurden, wurde sie in
ein Vakuumgefif eingebaut, so dass kein Radon nach auflen entweichen kann, solange
die Ventile und Flansche geschlossen sind. Die Quelle kann jetzt als Kalibrierungs-
quelle dienen, da sich in diesem Vakuumgefafi durch Emanation und Exhalation
nach jedem Lufttausch erneut Radon in dem abgeschlossenen Volumen anreichert,
bis sich, wie in Abschnitt bemerkt, eine Sattigungskonzentration einstellt.

Die Abbildung zeigt die auf dem Titan-Backing abgeschiedene Elektrolyse-
schicht, die hier fest in das Gefafl eingesetzt wird. Abbildung zeigt das mit
CF-Flanschen abgedichtete Gefafl nach dem Zusammenbau, aus dem desweiteren
die Radonproben entnommen werden konnen.

Die Berechnung der seit dem letzten Lufttausch angereicherten Radonaktivitit aus
der Radiumquelle wird im Folgenden erkléart. Bei der Probenentnahme wird nun so
vorgegangen, dass auf der einen Seite des Vakuumgefiafies die Luftpumpe, auf der
anderen Seite der so aufgebauten Kalibrierungsquelle der Probenbeutel angeflanscht
wird. Mit der Pumpe wird Luft durch das Gefiafl in den Probenbeutel gepumpt. Das
angereicherte Radon wird mit der Luft in die Probe transportiert und die Luft in

dem Vakuumgefafl wird dabei vollstédndig ausgetauscht.

Bestimmung der Emanation und Berechnung der Radonaktivitidt der

Kalibrierungsquelle

Die Berechnung der Aktivitdt der Radonluftproben erfolgt nach den Betrachtun-
gen zum radioaktiven Gleichgewicht. Eingesetzt in Gleichung erhdlt man fiir
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Abbildung 3.17.: Ultrahochvakuumgefé vor dem Zusammenbau mit auf dem Titan-Backing

elektrolytisch abgeschiedenem Radium

Abbildung 3.18.: Zusammengebaute Kalibrierungsquelle, die auf einer Seite mit der Luftpumpe

und auf der anderen Seite mit einem Plastigas®-Beutel verbunden werden kann.
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die gesamte Radonaktivitét Ag, gesamt, die in einem Zeitraum ¢ produziert wurde,

folgende Gleichung;:

)\Rn

—ARat —ARnt
—————— Apgp - (et — e B0
)\Rn _)\Ra

Aprn gesamt(t) =
Ein Teil des Radons verbleibt in der Elektrolyseschicht, der andere Teil des Radons
exhaliert. Aus der a-spektrometrischen Analyse der Radiumquelle ist das Verhéltnis
der Radiumaktivitat Ag, p zur Radonaktivitit Ag, gz in der Elektrolyseschicht be-
kannt und damit der Teil der Radiumaktivitéit, der zur Emanation des Radons bei-
tragt. Die Aktivitédt des in der Zeit t seit dem letzten Lufttausch gebildeten Radons
lasst sich damit bestimmen [Net94] zu

ARn _ _ Apn
ARn in Luft(t) = )\R _R )\R . ARa,E . (6 ARat __ e )\Rn?ﬁ)(l o ﬁ) ) (313)
Der Faktor (1 — ‘j“;ﬂ) beschreibt die Emanation bzw. Exhalation.

Die im vorherigen Abschnitt beschriebene a-spektrometrische Analyse der Radium-
quelle wurde im Abstand von elf Monaten zweimal durchgefiihrt. Die erste Mes-
sung!] liefert das Ergebnis in Gleichung und wurde vor der Messreihe zur Ge-
samteffizienz des Anreicherungsverfahrens, auf die im nachsten Abschnitt genauer
eingegangen wird, durchgefiihrt. Die zweite Messung liefert das Ergebnis in Glei-
chung und wurde nach der Messreihe zur Gesamteffizienz durchgefiihrt.

Aus den Messreihen zur Bestimmung der Radiumaktivitdt fiir verschiedene
Absténde a (siche Tab ﬁ 3 ) wurden die Verhéltnisse % Fo sowie % gebil-
det. Zwischen diesen Nukliden hat sich ein sidkulares Gleichgewicht ausgebildet und
es entstehen keine Verluste der Aktivitdten durch Verzweigungen in der Zerfalls-
reihe. Aus diesen Verhéltnissen wurden jeweils Mittelwert und Standardabweichung

RnE

des Mittelwertes berechnet. Dieser Mittelwert wird fiir 7= — eingesetzt und es ergibt

sich fiir den Emanationsfaktor:

Apn
(1- #) = (1 — (0,634 4 0,001)) = (0,366 + 0,001)  Messung 1 (3.14)
Ra,E

HDurch diese Messreihe konnte ein systematischer Fehler aufgedeckt werden. Die alte Detektor-
fassung wirkte als Blende fiir den Detektor, da sie nur Seitenldngen von 22 mm aufwies. Dies
macht sich insbesondere bei grofien Abstéinden zwischen Probe und Detektor bemerkbar bei
denen dadurch die Raumwinkel falsch bestimmt wurde. Da hier nur die Messungen gleicher
Absténde aufeinander bezogen werden, der Raumwinkel sich somit rauskiirzt, kommt man bei
der Bildung der Verhiltnisse %?R" und %

Ra

zu richtigen Ergebnissen.
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(1 _ ARn,E

) = (1 (0,602+0,001)) = (0,39840,001)  Messung 2. (3.15)
Ra,E

Fiir die Berechnung von Agy, in ruse(t) aus Gleichung wird der Mittelwert beider

Messungen

ARn,E

(1- ) = (0,382 =+ 0,016) (3.16)

ARa,E

herangezogen.

Mit dem in [Net94] genannten Wert des Emanationsanteils von (33,0 + 3,2) %, der
ebenfalls a-spektrometrisch bestimmt wurde, kann man eine wachsende Emanati-
onsfahigkeit der Radiumquelle mit der Zeit ablesen. Zudem scheint es, dass diese
durch haufige Verwendung der Quelle, wie innerhalb der Messreihe zur Effizienz des
Verfahrens geschehen, zunimmt. Eine mogliche Erklarung ist, dass sich in einem
abgeschlossenen Volumen eine Séttigung des Radons einstellt, bei hdufigem Luft-
tausch in der Kalibrierungsquelle Radon aber immer neu nachproduziert wird. Die
Porositit der Quelle, also die Grofle des Porenvolumens, kénnte also im Laufe der
Zeit durch mehr RiickstoBlenergie bei der Bildung von Radon aus Radium, die in der
Elektrolyseschicht deponiert wird, zunehmen.

Aus Gleichung und den in und bestimmten Werten lésst sich so die
Radonaktivitét in der genommenen Luftprobe errechnen. Zur Ermittlung von Ag,,
also der eingesetzten, maximal nachweisbaren Radonaktivitiat, muss noch der Zerfall
des Radons in der Zeit ¢4¢; von der Probenentnahme bis zum Beginn der Messung

beriicksichtigt werden.
ARn(t) = ARn in Luft(t)eiAR"tdiff (317)

Durch diese Korrektur kann der Wert Ag,, der in Gleichung zur Bestimmung
der Effizienz bendtigt wird, vollstdndig bestimmt werden. Die Werte fiir Ag,,, gehen

aus der oben bereits erwédhnten nun folgenden Beschreibung der Messreihe hervor.

Bestimmung der Gesamteffizienz des Verfahrens

Bei der Anreicherung des Radons, zunéchst in der Rn-Falle des Gassystems und

im Weiteren bei der Kryosorption auf dem Kaltkopf in der Probenkammer, gehen,
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wie die Beschreibung des Gassystems in Abschnitt zeigt, viele verschiedene
Parameter ein. Die richtigen Temperaturen der Kiihlfallen und der Kaltfliche, die
Druckverhéltnisse im Gassystem und in der Probenkammer und der davon abhéingige
Durchfluss bei der Anreicherung spielen eine grole Rolle. Um festzustellen, ob der
Anteil des auf dem Kaltkopf abgeschiedenen Radons einer Probe und damit die Effi-
zienz des Anreicherungsverfahrens konstant ist, wurde eine Messreihe mit zehn Mes-
sungen und einer zusétzlichen Untergrundmessung durchgefiihrt. Erst mit Kenntnis
dieser Effizienz konnen Aktivitdten unbekannter Luftproben analysiert werden.
Die Werte der verschiedenen Parameter sind in Abschnitt aufgefiihrt.
Zusitzlich findet sich im Anhang [C] eine detaillierte Versuchsdurchfiihrung, aus der
schrittweise hervor geht, wie bei den Messungen vorgegangen wurde.

Desweiteren wurden zwei Messungen, die bereits mit der hier vorgestellten Nachwei-
sapparatur im Praktikum durchgefiihrt wurden, in die Messreihe mit aufgenommen.
Vor der Messreihe wurde der Untergrund bestimmt. Dafiir wurde ein Probenbeutel
mit Luft befiillt und anschlieend 90 Tage verschlossen gelagert. Nach dieser Zeit, die
mehr als zwanzig Halbwertszeiten des Radons entspricht, erwartet man keine Rado-
naktivitdt mehr in der Probe. Das gemessene Untergrundspektrum ist in Abbildung
3.19 gezeigt. Die Messzeit des Untergrundspektrums betrug 8572s, das Binning des
Spektrums wurde so eingerichtet, dass ein Bin 100 keV umfasst. Dieses Untergrund-
spektrum wurde bei der Bestimmung der Nachweiseffizienz von den Spektren der
weiterhin gemessenen Proben abgezogen. Die innerhalb der Messreihe aufgenom-
menen Spektren sind in den Abbildungen bis zu sehen. Die Spektren der
Praktikumsversuche sind in den Abbildungen und gezeigt. Ein wesentli-
cher Unterschied dieser 12 verschiedenen Messungen ist die Anreicherungszeit des
Radons in der Kalibrierungsquelle. Damit variiert der Wert der eingesetzten Rado-
naktivitdt Ag,. Die jeweiligen Anreicherungszeiten in der Kalibrierungsquelle sind
jeweils unter den zugehorigen Spektren angegeben. Die eingesetzten, maximal nach-
weisbaren Radonaktivitdten Ag, unter Beriicksichtigung der Korrektur des Zerfalls
zwischen Probenentnahme und Messbeginn sind in Tabelle [3.9| aufgefiihrt.

Die Anreicherungszeiten, die zwischen drei Monaten und einem Tag variieren, fiithren
nach Gleichung [3.13|zu Aktivitéten zwischen (157+7) und (995+42) Bq in der Luft-
probe, ohne die in Gleichung |3.17] angegebenen Korrektur.

Die Auswertung der gemessenen, auf dem Kaltkopf abgeschiedenen Aktivitdt Age,
wurde analog zu der Bestimmung der Radiumaktivitit der Kalibrierungsquelle aus
der Fitfunktion nach [Bor87] nach Gleichung [2.49| bestimmt. Der aus dem Fit ent-
stehende Parameter des Radonpeakinhalts FF,, ist ebenfalls in Tabelle mit da-
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Abbildung 3.19.: Untergrundspektrum bei einer Messzeit von 8572s zur Messung der Nach-
weiseffizienz der Radonmessung. In diesem Histogramm umfasst ein Bin einen Energiebereich von

100 keV.
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Abbildung 3.20.: Messung 1 nach einer Anrei- Abbildung 3.21.: Messung?2 nach einer Anrei-

cherungszeit von 3 Monaten, t;;,. =7339s cherungszeit von 1Tag, t;,e =9362s
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Abbildung 3.22.: Messung3 nach einer Anrei- Abbildung 3.23.: Messung4 nach einer Anrei-

cherungszeit von 6 Tagen, t;;,. = 75228 cherungszeit von 1Tag, t;4e = 7693 s
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Abbildung 3.24.: Messungb nach einer Anrei- Abbildung 3.25.: Messung6 nach einer Anrei-
cherungszeit von 1 Tag, t;;,e = 75508 cherungszeit von 4 Tagen, t;;,e = 7599 s




92 Kapitel 3: Alphaspektrometrie

a-Energie (MeV) a-Energie (MeV)
2 3 4 5 6 7 8 9 2 3 4 5 6 7 8 9
© e L s e e e s sy | —~ o o 1L s s s s B B B —
2 E = o 2 C —0.035 »
é ) 0: 222Rnl Fitfunktion | 400355 é_ 300[— 2R Fitfunktion | J Y
50— ] 5 r E =
= F | — a-Spektrum | 0_03’_3 = F — a-Spektrum | 0035
E 1773 280 Il Ampo i 2
200 Too2sE B I Jo025 E
C E 200 ‘ ‘ E
150/— — 0.02 = | ,'\ — 0.02
F E E 214 E
= 214 = 150F | Po —o.015
r Po J0.015 = ! 0.
100— | B 1ooi ( g
C }4 — 0.01 E {4 ” i — 0.01
50— U E ol 1 E
F Py J0.005 E o ' | Jo.005
C v E F { e ]
0 g w ] 0 0 @M#ﬁﬂ""ﬁ( Wﬂ‘ ’ “ = 0
N N N RN A B R A T S A B B
1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000
Kanal Kanal

Abbildung 3.26.: Messung 7 nach einer Anrei- Abbildung 3.27.: Messung 8 nach einer Anrei-

cherungszeit von 1 Tag, t;;,e = 7629 s cherungszeit von 1Tag, t;,e = 8187s
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Abbildung 3.28.: Messung9 nach einer Anrei- Abbildung 3.29.: Messung 10 nach einer Anrei-

cherungszeit von 1 Tag, t;;,e = 9386s cherungszeit von 3 Tagen, t;,e = 6650s
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Abbildung 3.30.: Messung der Praktikums- Abbildung 3.31.: Messung der Praktikums-
gruppel mnach einer Anreicherungszeit von gruppe2 nach einer Anreicherungszeit von

28 Tagen, ty;,e = 7204 s 21 Tagen , t1;p = 76208
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zugehorendem Wert y? des Fits aufgefiihrt. Die gemessenen Spektren werden sehr
gut durch die Funktion beschrieben.

Die in Tabelle angegebenen gemessenen Impulsraten Ig, gehen durch Divisi-
on von Fpg, durch die Emissionswahrscheinlichkeit P, = 0,9992 und die gemessene
Zeit t};,. hervor. Aus den Impulsraten Iy, wurden iiber den simulierten Raumwinkel
die Aktivitdten Ay, berechnet. In die Simulation des Raumwinkels gehen folgende
Uberlegungen zum Radius des Radons rg, auf der Kaltfliche ein. Fiir diese Grofe

ist der Gasstrom aus der Diise auf den Kaltkopf entscheidend.

e Geht man von der einfachen Annahme eines geraden Strahlenganges hinter der
Laval-Diise aus, kann der Radius rg, auf der Kaltfliche mit dem in Gleichung
angebenenen halben Offnungswinkel von (6,144 £0, 006)°, einem Abstand
zwischen Diise und Kaltkopf von | = 5mm und dem Radius der Diise am
Diisenausgang von rps4 = 1,25mm zu rg, = (1,79 £ 0,01) mm berechnet

werden.

e Beobachtungen der abgeschiedenen Schicht auf dem Kaltkopf zeigen einen
groferen Radius. Hier kann man, gemessen am Radius des Kaltkopfes von
15mm, eine Schicht mit einem Radius von rg, = (8 £ 2) mm abschétzen. Die-
ser Wert ldsst sich nur durch den Sichtflansch abschétzen und nicht direkt
messen, da das Vakuum in der Probenkammer bei abgekiihltem Kaltkopf er-
halten bleiben muss. Die Annahme eines geraden Strahlenganges wird durch

die gemachten Beobachtungen demnach nicht gestiitzt.

Die Erklarung ist, dass es durch den geringen Druck in der Probenkammer zunéchst
zu einer Aufweitung des Gasstrahls kommt.
Nach [Wut88] zeigt die Dichteverteilung der Gasstromung Knotenstrukturen, die

sich im Abstand z hinter der Diise bilden. Hier ist die empirische Formel

w=dp- 0,77 |22 (3.18)
PK

fiir den ersten Knoten im Abstand zy, den Diisendurchmesser dp an der engsten
Stelle, den Kammerdruck px und den Druck vor der Diise py gegeben.
Mit der Beschreibung des Flusses durch eine Diise nach [Wut82]

9\ %  RI,
= A, Do - . . 3.19
qpv bo (H + 1) \/K: + 1 Mmolar ( )




94 Kapitel 3: Alphaspektrometrie

lasst sich mit Gleichung [3.4] der kleinsten Querschnittsfliche der Diise A, =
(%’)%r, den Werten fiir Stickstoffgas, das hier als Trigergas dient, k = 1,404
und Mo = 0,028kg/mol, Ty = 293,15K und der allgemeinen Gaskonstante
R = 8,314 J/(mol K) der Druck py = 3,82 mbar angeben.

Aus den Gleichungen und ergibt sich demzufolge zy = 32 mmE[ Mit dem
Abstand [ = 5mm zwischen Diise und Kaltkopf liegt der Kaltkopf im vorderen Be-
reich des ersten Dichtebauches. Man erreicht dadurch nach [Net94] eine relativ scharf
begrenzte, groBflichige Abscheidung und eine gaussformige Aktivitéitsverteilung auf
dem Kaltkopf. Die in [Net94] gemessenene Aktivitédtsverteilung deckt sich mit dem

oben beobachteten, abgeschétzten Wert von rg, = (8 + 2) mm.

Desweiteren benotigt man fiir die Simulation des Raumwinkel den Abstand d zwi-
schen Kaltfliche und Detektor, der, falls er fehlerbehaftet ist, wieder die grofite Feh-
lerquelle des Raumwinkels darstellt. Der Detektor in Messposition 2 ist so eingestellt,
das zwischen Unterseite der Detektorfassung und Kaltkopf bei Raumtemperatur ein
Abstand von 0,8 mm vorliegﬂ. Das Kupferrohr, das Dewar-Gefafl und Kaltkopf ver-
bindet, hat eine Lénge von 220 mm. Bei einer Gesamttemperaturdifferenz zwischen
20°C und vollstandig abgekiihltem Kaltkopf bei -206°C vergréfert sich der Abstand
um 0,8 mm, so dass sich fiir den Abstand Kaltflache-Detektor

d=(4,0£0,1) mm (3.20)

ergibt. Die Werte der simulierten Raumwinkel mit den maximalen Abweichungen
bei Beriicksichtigung der Unsicherheiten von r und d sind in Tabelle [3.8| aufgelis-
tet. Dabei wurden 720000 Emissionen (2h Messzeit mit 100 Bq) simuliert. Bei ei-
ner angenommenen Aktivitdt von 10 Bq und 2h Messzeit liegt die Unsicherheit des
Raumwinkels bei 0,07 sr. Fiir die Umrechnung von Ig, in Ay, in Tabelle wird,
den vorangegangenen Betrachtungen zufolge, der Raumwinkel Q2 = (4,23 4 0,24) sr

genutzt.

Da der Raumwinkel eine Fehlerquelle darstellt, jedoch bei jedem Versuch, gleich ob
eine Probe der kalibrierten Quelle oder eine Luftprobe untersucht wird, bei gleichem

Abstand [ = 5 mm zwischen Diise und Kaltkopf den gleichen Wert annehmen sollte,

12Tn [Net94] ist zp mit 14 bis 18 mm ohne eine Angabe der Werte pg und py angefiihrt. Setzt
man in Gleichung [3.I8] die Gleichungen [3.3] und [3:19] ein, erkennt man die Abhingigkeit des
Knotenpunktabstandes vom Saugvermdégen der Turbomolekularpumpe. Da hier ein anderes

Modell als in [Net94] genutzt wird, ist diese Differenz zu erkldren.
13gemessen mit Parallel-Endmaf



3.2 Datenaufnahme und Datenanalyse 95

7 (mm) | d (mm) Q (sr)

8 4 4,23 4+0,02
6 3,9 4,39+ 0,02
10 41 4,01 40,02

Tabelle 3.8.: Simulierte Raumwinkel des abschiedenen Radons zum Detektor unter

Beriicksichtung der fehlerbehafteten Mafle » und d.
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Abbildung 3.32.: Aufgetragen sind die gemessenen Impulsraten bzw. Aktivititen im Verhiltnis

zur eingesetzen Aktivitéit an einzelnen Messtagen.

wird neben dem Verhéltnis ’:g;’", das fiir die Effizienz E 4 steht, auch das Verhéltnis

Irn in Tabelle berechnet. Die Messungen 11 und 12 sind die Messungen der

ARn
AE]

beiden Praktika. Die berechneten Verhéltnisse % und T sind in Abbildung|3.32

visualisiert.

Diskussion der Ergebnisse dieser Messreihe

Die Messreihe, die durchgefiihrt wurde, um den Aufbau zu testen und um systema-

tische Fehler aufzudecken zeigt insgesamt gesehen, eine Streuung der berechneten

Werte E; = i’; und Fy = ’Zgﬁ um einen konstanten Wert. Vernachldssigt man
Messung 2, welche den einzigen Ausreifler bildet, so schwankt die Gesamteffizienz
zwischen Werten von (8,3-17,6) %. Da die Messungen durch unterschiedliche
Anreicherungszeiten in der Kalibrierungsquelle mit verschiedensten Radonkonzen-
trationen in der Luftprobe durchgefiihrt wurden, scheint die Radonkonzentration

in der Luftprobe keine Rolle bei diesem Anreicherungsverfahren zu spielen.
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Messung | Ar, (BqQ)| tiwe (3) | Frn 2 Ipn (571 .MWM (%) Agem (Bq) wﬁw (%)

1 974 +41 | 7339 293197 +674 | 2,3 40,27 +£0,09 | 4,13 +0,17 | 120£7 12,3+£0,9
2 163 £7 | 9362 158261 £1079 | 1,0 17,04 £0,12 | 10,46 0,44 | 51 £3 31,1£2,2
3 648 £ 27 | 7522 240430 +981 | 1,1 32,22+0,13 | 4,97+0,21 | 96+5 14,84+ 1,0
4 157£7 | 7693 70878 £ 401 1,3 9,294+0,05 |5,92+0,25 |28+2 17,6 +£1,2
5 153£6 | 7550 49960 =+ 260 1,3 6,67+0,34 |4,35+0,18 |20+1 12,9+£0,9
6 509 £ 21 | 7599 131419 £ 572 | 1,2 17,43+0,08 | 3,43+£0,14 | 52+3 10,2+£0,7
7 153£6 | 7629 55519 £+ 24 1,1 7,34+£0,01 |4,80+0,20 |22+1 14,34+ 1,0
8 162£7 | 8187 46670 £+ 297 1,3 5,75+0,04 |3,56+0,15 | 17+1 10,6 £0,7
9 158 £ 7 | 9386 64649 + 413 1,1 6,944+0,04 |4,39+0,19 |21+1 13,04+0,9
10 417+ 18 | 6650 129283 £590 | 1,1 19,60 £0,09 | 4,70£0,20 | H8+£3 14,0£1,0
11 968 =41 | 7204 194223 £619 | 1,6 27,18 0,09 | 2,81 +0,12 | 81£5 8,3£0,6

12 950 £40 | 7620 256386 + 826 | 1,3 33,92+0,11 | 3,57+0,15 | 101 +£6 10,6 £0,7

Tabelle 3.9.: Ausgewertete Daten der Messreihe zur Bestimmung der Gesamteffizienz des Radonanreicherungsverfahrens.

Die Messungen 1 bis 10 sind eigene erhobenen Daten. Die Ergebnisse der Messungen 11 und 12 wurden

zel-

aus den aufgenommenen Spektren zweier Praktikumsgruppen ermittelt. Die Verhéltnisse Mw: und \wﬁs

gen die jeweiligen Effizienzen an. Die groflen Unterschiede der Werte Ag, kommen durch die variierende

Anreicherungszeit des Radons in der Kalibrierungsquelle zustande.
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Wiéhrend der Durchfithrung der Messreihe wurden die nacheinander erhaltenen
Spektren miteinander verglichen. Vergleicht man Messung1 und 2 (Abbildungen
und , erkennt man anhand des ausgeprigten low energy tailings in Abbil-
dung trotz geringerer eingesetzter Radonaktivitit eine gréfere Schichtdicke,
welche eine unvollstiandige Ladungssammlung im Detektor hervorruft. Eine gréfere
Schichtdicke kann, aufler durch eine groflere Menge an Radon, auch durch eine
unzureichende Wasserentfernung in der H,O-Falle, andere stérende Restgase oder
sonstige Verunreinigungen zustande kommen.

Da sich auch nach sechs Tagen bei der Messung 3 eine dhnliche Form des Spektrums
zeigte, wurde der Kaltkopf im Anschluss an die Messung mit einem trockenen Tuch
abgewischt und dadurch gereinigt. Nach Messung4 wurde dazu iibergegangen,
den Kaltkopf nach der Messung mit Isopropanol zu reinigen. Daraufthin wurde in

Messung 5 die gewiinschte Form des Spektrums erzielt.

Mit den Berechnungen zu E; = ii” und Fy4 = ig—;’” kann die Erhohung der

Effizienz in Messung2 dadurch erklart werden, dass eine Kontamination des

Kaltkopfes durch die Messung des Vortages vorlag. Die Effizienzergebnisse der
Messungen 3 und 4 lassen sich dann deuten, indem man sich vor Augen fiihrt, dass
die Anreicherungszeit, die unter jedem Spektrum angegeben ist, gleichzeitig die
Zeit ist, in der eine etwaige Kontamination der vorangegangenen Messung abfallen
konnte. D.h. dass bei Messung2 (1Tag) eine grofilere Kontamination vorlag, als
bei Messung 3 (6 Tage). Ein hohe Anreicherungszeit bedeutet aufgrund der hoheren
Radonaktivitat gleichzeitig eine hohere Wahrscheinlichkeit einer Kontamination
der Folgemessung.

Aufgrund der negativen Prigung des Begriffes Kontamination, sei an dieser Stelle
darauf hingewiesen, dass die auf dem Kaltkopf abgeschiedenen und gemessenen
Radonaktivitdten einen maximalen Wert von (120 + 7)Bq nach einer Anrei-
cherungszeit in der Kalibrierungsquelle von iiber drei Monaten aufweisen. Dieser

Wert liegt weit unter der in [Str01] angegebenen Freigrenze fiir Radon von 1-108 Bq.

Neben den Abweichungen der Effizienzwerte nach oben, die durch Reinigung des
Kaltkopfes nach Messung4 nicht weiter aufgetreten sind, sind die Abweichungen
der Effizienzwerte nach unten zu erkldaren. Sowohl in Messung6 als auch in der

Praktikumsmessung 12 ist jeweils eine Temperatur in der Wasserfalle von unter -
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62°C aufgetreten, was zum Ausfrieren von Radongas fithren kann. Darauf beru-
hende Radon-Verluste werden bereits in [Net94] erwiahnt. Fiir die Abweichung in
der Praktikumsmessung 11 dariiber hinaus kénnte es weitere mogliche Erklarungen

geben:
- Im Probenbeutel kénnte noch eine kleine Menge Restgas vorhanden sein.

- Die Rn-Falle konnte moglicherweise nicht ausreichend mit Stickstoff gespiilt wor-

den sein.

- Beim Nachfiillen der Rn-Falle mit fliissigem Stickstoff konnte moglicherweise Do-

sierventil 2 nicht geschlossen worden sein.

Aus den berechneten Werten E; = i’;" und £y = % wird der Mittelwert und
die Standardabweichung des Mittelwertes berechnet. Die Ergebnisse aus Messung 2
werden aufgrund der systematischen Abweichung durch die Kontamination wegen

der vorangegangenen Messung verworfen. Es ergeben sich folgende Werte:

E; = (4,2440,26) % (3.21)

Ea= (12,59 +0,78) % (3.22)

Diese Mittelwerte sind in Abbildung als Geraden zu sehen. Die Tatsache, dass
auch bei Erweiterung der Messunsicherheit auf das Konfidenzintervall von 99,7 %
immer noch drei der elf Messwerte ausserhalb dieses Intervalls liegen, zeigt, dass
eine rein statistische Behandlung des Messfehlers nicht zweifellos zu einer richtigen
Berechnung der Radonaktivitédt einer unbekannte Luftprobe fiihrt. Bei diesen drei
Messwerten handelt es sich jedoch um die Messungen, fiir deren Abweichungen oben
bereits Erklirungen angefiihrt wurden. Im Konfidenzintervall von 99,7 % liegt die
Messunsicherheit bei 18,5 %.

Sollen diese systematischen Messprobleme bei der Berechnung der Aktivitat unbe-
kannter Luftproben beriicksichtigt werden, erhélt man durch Messung 4 einen Fehler
der Effizienz von 440 % und durch Messung 11 einen Fehler von -34 %.
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3.2.4. Bestimmung von Aktivititen aus Luftproben

Die Berechnung der Radonaktivitétskonzentration C4 g, aus Luftproben erfolgt
nach den Gleichungen und Da in den hier gezeigten Messungen ebenfalls
der Abstand [ = 5mm zwischen Diise und Kaltkopf gewahlt wurde, ist der Faktor

der geometrischen Akzeptanz in folgender Gleichung bereits enthalten:

1 <Nm Nu) 1000

L . e \Rntaify 3.23
EI tm tu Vm ‘ ( )

CA,Rn =

Fiir einen anderen Abstand [ &ndert sich der Radius rg, des abgeschiedenen Radons

auf dem Kaltkopf und damit 2. Man kann dann die folgende Gleichung
1 N, N, 1000 4 ty
Can = 5 (2= ) 25 B et (324

verwenden.

Die Aktivititskonzentration des Radons wird dabei in Bq/m? angebeben, die Ge-

samteffizienzfaktoren E; und E,4 lassen sich den Gleichungen [3.21] und [3.22] ent-

nehmen. N,, und N, sind die Anzahlen der registrierten Impulse der Messung der
Probe und des Untergrundes mit den jeweiligen Messzeiten t,, und t,. V,, bezieht
sich auf das Volumen des eingesetzen Luftbeutels in Liter und ¢4 entspricht der

Zeit zwischen Probennahme und Messbeginn.

Es wurden drei Messungen durchgefiihrt, deren Ergebnisse in den Abbildungen [3.33]
und gezeigt sind. Zwei Messungen wurden mit Luftproben gemacht, als
Untergrundmessung dient hier eine einfache Messung der Probenkammer, ohne das
Verfahren der Abscheidung am Kaltkopf anzuwenden. Subtrahiert man die Impulse,
die bei einfacher Messung der Probenkammer auftreten, erhélt man aus der ersten

Luftmessung:

Nuklid 222Rn 218pg 2l4pg
Impulse | 26 £5 24+ 5 18+ 4
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Um sédmtliche Peaks zur Ermittlung der Radonaktivitdt heranziehen zu koénnen

benotigt man den Ablauf der Zerfallsreihe:

222Rn ARn 218PO A218Po 214Pb A214Pb 214Bi X214 Bi 214PO A214Po 210Pb

Es gilt der Ansatz mit fiinf Generationen, also k = 5. Die Anzahlen Ng, und
Nai4p, werden nach Gleichung [2.1]in die Aktivitdten Ag, und Asj4p, umgerechnet.
Die Aktivitdt Asisp, ergibt sich aus der Radonaktivitat Ag, zu Beginn der Messung

nach:
5
Ao14po = Apn Z Cie M (3.25)
i=1
mit den fiir diesen speziellen Fall ermittelten Koeffizienten C;:
Cy = 1,009
Cy = —0,024
C3 = —4,413
Cy = 3,428
Cs=1,2-10"2

Die Aktivitit Asigp, ergibt sich aus der Radonaktivitat Ag, zu Beginn der Messung
nach Gleichung [2.11} Nach obiger Rechnung unter Verwendung von Gleichung [3.23
erhélt man:

Carn=(7,4+1,5) Bq/m® aus den Berechnungen des ?*’Rn-Peaks
Ca.rn=(6,9 £ 1,5) Bq/m® aus den Berechnungen des ?'®Po-Peaks
Ca.rn=(5,7+ 1,3) Bq/m?® aus den Berechnungen des ?'*Po-Peaks

Fiir die zweite Messung kann die Radonaktivitéitskonzentration nur aus dem 2'4Po-
Peak ermittelt werden, da die beiden anderen nicht voneinander getrennt sind.
Man zdhlt 64 Impulse im 2'4Po-Peak, dies entspricht einer Radonakti-
vitédtskonzentration von C'y g,=(21,1+ 2,8) Bq/m?*.

Beide Werte liegen im normalen Bereich von 5-50 Bq/m? [BIST0] und unterliegen

Schwankungen, die durch klimatische Bedingungen und verschiedene Ventilation
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a-Energie (MeV)
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Abbildung 3.33.: Spektrum einer Luftprobe aus dem Keller des Instituts. Gemessene Zeit 8504 s,

Zeit zwischen Probenentnahme und Messbeginn 4,7y = 11580s.
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Abbildung 3.34.: Spektrum einer Luftprobe aus dem Keller des Instituts drei Tage nach der
ersten Messung aus Abbildung [3:33] Gemessene Zeit 8268s, Zeit zwischen Probenentnahme und
Messbeginn t4;¢5 = 16200s.
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a-Energie (MeV)
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Abbildung 3.35.: Im Anschluss an die beiden oben gemessenen Luftproben genommenes Unter-

grundspektrum der Messkammer, gemessene Zeit 7384 s.

gegeben sind. Vergleicht man die so erhaltenen Werte mit dem Wert der Radon-
aktivitdtskonzentration aus Abschnitt von 3,55 Bq/m?, der in Umgebungsluft
erwartet wird, kann man bei den aus beiden Messungen erhaltenen Werten von kei-
ner starken Erhohung der Radonaktivitdtskonzentrationen sprechen. Zudem muss
beriicksichtigt werden, dass das Untergrundspektrum nicht durch Abscheidung ei-
ner Luftprobe wie in Abschnitt erhalten wurde. Misst man den Untergrund
auf diese Weise, erhilt man mehr Untergrundimpulse, die trotz Evakuieren und
Spiilen des Gassystems vor einer Messung, z. B. durch Verunreinigungen des Gas-
systems entstehen kénnten. In den, in diesem Abschnitt diskutierten Proben konnte
demnach Radon nachgewiesen werden, die genaue Signifikanz des erhaltenen Wertes

durch unzureichende Untergrundbeschreibung jedoch nicht angegeben werden.



4. Resiimee zum Aufbau des

Messstandes

4.1. Optimierungen

Mit dem in Kapitel [3| beschriebenen Messstand konnten erfolgreich Messungen ver-
schiedener Proben und Quellen durchgefiihrt werden. Ein Foto des Messstandes ist
in Abbildung zu sehen. Zudem konnte der Aufbau bereits fiir Messungen im
Praktikum zur Verfiigung stehen. Dennoch sind natiirlich Optimierungen des Auf-

baus und auch der Genauigkeit der Auswertung moglich.

Abbildung 4.1.: Dieses Foto zeigt den gesamten Aufbau. Das im Maestro®-32-Programm sicht-
bare Spektrum entstammt der 226Ra-Testquelle, die in Abschnitt diskutiert wird. Im Vorder-

grund sichtbar ist die Diisenvorrichtung, die fiir den Radonnachweis eingebaut werden muss.
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Zu den apparativen Optimierungen sei hier zum einen erwiahnt, dass mit der In-
betriebnahme der neuen Turbomolekularpumpe keine Langzeitmessungen, die die
Nachweisgrenzen des Aufbaus senken und beispielsweise bei der Messung der Tho-
riumprobe erst zu einem auswertbaren Spektrum fiihren, mehr méglich waren. Die
Pumpe verfiigt derzeit iiber keine externe Kiihlung. Man merkt einen deutlichen
Anstieg der Temperatur der Pumpe mit langer Laufzeit. Da ein Schaden der Pumpe
durch Uberhitzung nicht riskiert werden sollte, wurden die Messzeiten der Experi-
mente mit dieser Pumpe auf ca. 2,5h beschrankt. Die Anschaffung einer Kiihlung
ist bereits geplant.

Im Radonnachweis wird der Probenbeutel iiber die Vakuumkammer leer gepumpt.
Der Vorteil besteht darin, dass der Durchfluss sehr gut {iber den Kammerdruck
bestimmt werden kann. Dabei musste jedoch die Turbomolekularpumpe nach Ein-
stellen des optimalen Durchflusses ausgeschaltet werden, da laut [Tur] ein Gasfluss in
dieser Hohe zwingend trotz geringem Vorvakuum-Druck einer Kiihlung der Pumpe
bedarf. In [Tur] wird zu diesem Zweck eine Wasserkiihlung empfohlen. Der Nachteil
des Pumpens iiber die Probenkammer ist, dass mit der Kiihlung des Kaltkopfes erst
begonnen werden kann, wenn der Probenbeutel leer ist.

Bestiinde die Moglichkeit den Kaltkopf abzukiihlen, wahrend die Probe gepumpt
wird, wiirde man hier eine Zeiteinsparung bei einer Messung von ca. 40 Minuten
erhalten. Mit Hilfe eines T-Stiicks, dass iiber drei KF-Flansche verfiigt, an die Do-
sierventil 2, Diisenvorrichtung und der Wellschlauch der Alcatel-Pumpe angebracht
werden konnen, konnte dies realisiert werden und die aus dieser Arbeit bew#hrten
Verbindungen und Moglichkeiten konnten erhalten bleiben. Zusétzlich wiirde man
noch einen lingeren Wellschlauch und zwei Absperrventile benttigen.

Ein schnelles Erwérmen der Radonanreicherungsspirale ist durch das bereits inte-
grierte Heiflluftgeblase gewihrleistet.

Weitere Optimierungen betreffen das LabView-Programm, das derzeit lediglich die
Widersténde und Temperaturen der vier Pt100-Sensoren ausgibt. Optimal wére ein
akustisches Signal, wenn an einem der Temperaturmesspunkte ein kritischer Wert
erreicht wird. Dies gilt insbesondere fiir die Temperatur der H,O-Falle, die sich
schwerer einstellen ldsst als die Temperatur der Rn-Falle. Aulerdem erhélt man
durch eine Absenkung der Temperatur an dieser Stelle unter -62°C Verluste bei
der Radonanreicherung, wie es in Kapitel |3 beschrieben wurde. Ein Labornetzgerét
mit Fernsteuerung, welches die Heizpatrone mit Spannung versorgt, wére von Vor-

teil, damit die Heizleistung automatisch endet, wenn eine bestimmte Temperatur
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auf dem Kaltkopf erreicht ist. Sowohl akustisches Signal als auch Labornetzgerit

miissten dann iiber das LabView-Programm angesteuert werden.

Zu den Optimierungen der Auswertungen sind im wesentlichen drei
Punkte zu mnennen. Die interne Nachweiswahrscheinlichkeit des Silizium-
Oberflichensperrschichtzéhlers ist innerhalb der Auswertung mit 100% ange-
nommen worden. Da es sich bei dem Detektor um ein &lteres Modell handelt,
wire es sicherlich von Vorteil die Funktionsweise mit einer kalibrierten a-Quelle
nicht zu hoher Aktivitdt (beispielsweise 1000 Bq) tiberpriifen zu kénnen. Bei den
Auswertungen beider Radiumquellen, also der Radium-Testquelle des Kontami-
nationsmonitors und bei der Kalibrierungsquelle des Radonnachweises wurden
innerhalb dieser Arbeit leicht nach unten abweichende Messwerte zu den gegebenen
Literaturwerten erhalten. Fiir diese Abweichungen gab es jedoch noch weitere
Erklarungen aufler einer internen Nachweiswahrscheinlichkeit des verwendeten
Detektors von unter 100 %, wie in den Abschnitten [3.2.2] und [3.2.3| diskutiert.

Um die Aktivitatsverteilung und die Flache des abgeschiedenen Radons auf der

Kaltfliche genau ermitteln zu kénnen, benotigt man eine Messung, die eine Orts-
auflosung der emittierten a-Strahlung auf dem Kaltkopf erméglicht. Die einfachste
Variante ist hier sicherlich, eine Blende fiir den Detektor zu konstruieren, die quasi
nur senkrechte Strahlung von der Kaltfliche auf den Detektor zuldsst. Da sich
die waagerechte Position des Detektors zu der Kaltfliche variieren lasst, kénnte
man mit dieser Blende den Kaltkopf Stiick fiir Stiick abtasten. Neben der Blende
benotigt man dafiir eine Skala auf der Detektoreinheit, auf der sich die Position der
Blende, relativ zur Kaltfliche, genau ablesen lasst.

Ein weiterer Punkt zur Optimierung der Auswertung ist die Behandlung des
Untergrundes bei Radonmessungen. Bei Messungen beziiglich der Effizienz des
Anreicherungsverfahrens trégt die Reinigung des Kaltkopfes im Anschluss an eine
Messung, insbesondere bei hohen nachgewiesenen Aktivititen, zu einer Verbes-
serung der Messergebnisse bei. Dies wurde in Kapitel [3| gezeigt. Die optimale
Vorgehensweise ist gewifl, unmittelbar vor jeder einzelnen Messung eine Unter-
grundmessung durchzufiithren. Da aussagekréiftige Untergrundmessungen jeweils in
ihrer Messzeit nicht unter der Messzeit der zu analysierenden Probe liegen sollten,
muss fiir die Durchfiithrung einer solchen Messung von Probe und Untergrund unter
Beriicksichtigung aller Zeiten (Auslaufzeiten der Turbomolekularpumpe, Abkiihl-

und Aufwirmzeiten des Kaltkopfes) mindestens acht Stunden veranschlagt werden.
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Die oben genannten Optimierungen des Aufbaus wéren hier sicherlich von Vorteil,
so dass Untergrundmessung bereits iiber Nacht laufen kénnten und Kiihlung des
Kaltkopfes gleichzeitig mit Pumpen der Probe einher gehen koénnte.

Bei Messungen von Luftproben muss der Untergrund noch genau untersucht
werden. Der Beitrag des nachgewiesenen Radons, der zum einen natiirlicher Unter-
grund sein kann, zum anderen durch Verunreinigungen des Gassystems zustande
kommen kann, muss durch verschiedene Messreihen belegt werden. Bisher kann
nur gesagt werden, dass sich eine Untergrundmessung der Probenkammer von einer
Untergrundmessung des Kaltkopfes nach Abscheidung einer Probe, in der durch

lange Lagerungszeit eigentlich kein Radon mehr enthalten sein sollte, unterscheidet.

Die hier zusammengestellten Optimierungen sind schone Zielsetzungen fiir das Er-
stellen einer Bachalor- oder Masterarbeit. Fiir die Eignung als Praktikumsversuch ist

die innerhalb dieser Arbeit bereits erreichte Genauigkeit mit Sicherheit ausreichend.

4.2. Eignung als Praktikumsversuch

In den bisherigen Praktika wurde der Messstand von den jeweiligen Gruppen an
zwei Tagen in aufeinanderfolgenden Wochen genutzt. Am ersten Messtag wurde
jeweils die Kalibrierung der Versuchsapparatur mit Hilfe der Mischquelle und
cine Messung der ?2Ra-Testquelle vorgenommen. Fiir beide Quellen sollten die
Aktivitdten bestimmt werden. Fiir die ?26Ra-Testquelle sollte aus der Bethe-Bloch-
Gleichung die Schichtdicke bestimmt werde.

Am zweiten Versuchstag wurde jeweils der Radonnachweis durchgefithrt. Im
Radonnachweis wurde mit der in Kapitel |3 beschriebenen Kalibrierungsquelle gear-
beitet, so dass auch die Praktikanten die Effizienz ihrer eigenen Radonanreicherung
berechnen konnten.

Sobald der Aufbau durch Integration einer Kiihlung der Turbomolekularpumpe
wieder fiir Langzeitmessungen zur Verfiigung steht, kann die Thoriumprobe in das
Messprogramm mit aufgenommen werden. Fiir diese Probe erhélt man aufgrund der

geringen Aktivitdt und der groflen Dicke der Probe, die zu grofler Energiestreuung
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fithrt, erst bei einer Messzeit von einem Tag ein auswertbares Spektrum. Die
Quelle sollte dann als unbekannte Quelle behandelt werden, die qualitiv auf ihre
Radionuklide untersucht werden kann. Die a-spektrometrische Analyse der Quelle
kann am Ende des ersten Versuchstages gestartet und am néchsten Tag vom
Betreuer oder von den Studenten selbst, gespeichert werden. Der Radonnachweis
kann in der Zukunft mit unbekannten Luftproben durchgefiithrt werden. Hier
besteht vielleicht Interesse, dass die Studenten den Plastigas®-Probenbeutel samt
modifizierter Luftpumpe am ersten Versuchstag mitnehmen und zum zweiten
Versuchstag mit einer von ihnen genommenen Probe, beispielsweise aus ihrem
eigenen Keller, mitbringen. Um zu aussagekréftigen Messergebnissen zu kommen,
sollte vor dem Radonnachweis am zweiten Versuchstag ein Untergrundspektrum

der Probenkammer genommen werden.

Die innerhalb der vorliegenden Arbeit bei den Auswertungen benutzte Software
ROOT, SRIM und AASI ist auf dem Praktikumsrechner installiert. Wahrend der
iiblicherweise langen Wartezeiten bei Zahlexperimenten, konnten sich die Prakti-
kanten mit dieser Software unter Anleitung vertraut machen, und gegebenenfalls
fiir ihre eigene Auswertung verwenden. Die Monte-Carlo-Simultion zur Bestimmung
der Raumwinkel [Whi02] und die Nukliddatenbank [NNDC] wurden auch bisher
schon verwendet. Insbesondere die Verwendung von ROOT wird fiir alle Studenten

niitzlich sein, die sich im Bereich der Kernphysik spezialisieren méchten.






5. Gammaspektrometrie am
Beispiel eines fossilen

Dinosaurierknochens

Die Analyse des Dinosaurierknochens mittels y-Spektrometrie ergibt sich zum
einen aus dem Wunsch, den gesamten Knochen erforschen zu wollen. Desweite-
ren aus der Tatsache, dass die Aufbereitung einer Knochenprobe zu einer fiir die
a-Spektrometrie tauglichen Probe mit den zur Verfiigung stehenden Mitteln nicht
moglich war. Eine Probe, die mit dem a-Messstand gemessen wurde, zeigte zwar

eine leicht erhohte Aktivitdt im Vergleich zu einer Messung des Untergrundes. Aus

Abbildung 5.1.: Der versteinerte Dinosaurierknochen bei der Untersuchung durch das Handdo-
simeter der Firma Graetz Modell X5 DE. Man misst hier (500 = 300) nSv. In einem Abstand von
1m findet man 100 & 50nSv, ebenso fiir den Untergrund. In definiertem Abstand von 1m zum un-
tersuchten Dinosaurierknochen erfihrt man also keine hohere Strahlenbelastung als ohnehin durch
natiirliche Strahlung gegeben ist. Die Mafle des Knochens betragen 56 x 30 x 14 cm bei einer Masse
von 20,9 kg.
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Abbildung 5.2.: Blockschaltbild des Versuchsaufbaus zur y-Spektrometrie mit Hilfe eines High

Purity Germanium-Detektors

dieser Messung konnten jedoch, aufgrund mangelndem Auflésungsvermogens des
Detektors und hoher Energieverschmierungen durch Absorption in der Probe, keine
Aussagen beziiglich der in der Probe vorliegenden Nuklide und Aktivitdten getroffen

werden.

5.1. Versuchsaufbau

Der Versuchsaufbau zur ~-Spektrometrie ist analog zum Aufbau der «-
Spektrometrie. Insbesondere wird die gleiche Messkarte und die gleiche dazugehérige
Software genutzt, so dass beziiglich dieser Komponenten auf Kapitel [3| verwiesen
werden kann. Der Detektor der Firma CANBERRA Modell GX3019 muss im Be-
trieb mit fliilssigem Stickstoff gekiihlt werden. Die Kiihlung mit dem Kryostaten
Modell 79055L-30 und der Vorverstarker Modell 2002CSL bilden eine Einheit mit
dem Detektor. Als Hauptverstarker dient bei diesem Aufbau das Modell N968 der
Firma C.A.E.N.. Das Auflésungsvermégen des Detektors ist in [CAN0O3] mit 1,9 keV
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(FWHM) fiir das Nuklid $2Co bei E, = 1,333 MeV und mit 0,950 keV (FWHM) fiir
das Nuklid 57Co bei E, = 122keV , angegeben.

5.2. Qualitative Analyse

Bei der qualitativen Analyse wurde der ganze Knochen vor den Detektor gelegt.
Die Kalibrierung der Energieachse wurde zuvor durch das Maestro®-32-Programm
mit Hilfe einer *Na-Quelle mit Linien bei 511 keV (Annihilation) und 1274,437 keV
durchgefiihrt. Der Analyse des Knochens, mit einer Messzeit von t,. = 78767s,
wurde eine Messung des Untergrundes, mit einer Messzeit von t;;,. = 246093 s, an-
geschlossen. Die mit ROOT verarbeiteten Spektren sind in den Abbildungen bis
zu sehen. Griin dargestellt sind die Spektren des Knochens, schwarz dargestellt
sind die aufgenommenen Untergrundspektren und rot dargestellt sind die unter-
grundbereinigten Spektren. Letztere entstehen durch Subtraktion beider Spektren.
Die Spektren des Knochens und des Untergrundes wurden jeweils mit der gemesse-
nen Zeit skaliert.
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Abbildung 5.3.: Impulsratenspektren zwischen 0keV und 400keV: Die Linien bei 242keV,
295 keV und 352keV sind y-Linien von 2!*Pb der Uran-Radium-Zerfallsreihe. Die Linie bei 186 keV
entstammt z. T. 226Ra, ebenfalls aus dieser Reihe. Nach [Zob77] hat die y-Linie von ??°Ra im Gleich-
gewicht mit den Téchtern eine relativen Intensitit von 9 %, die Linien von 2'4Pb von links nach
rechts relativen Intensititen von 16 %, 42 % und 80 %. Die griéfiere Intensitéit der Linie bei 186 keV

kommt durch Uberlagerung mit der 23*U-Linie der Uran-Actinium-Reihe zustande.
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Abbildung 5.4.: Impulsratenspektren zwischen 400keV und 800keV: Deutlich zu sehen die
214Bi-Linie bei 609 keV der nach [Zob77] die relative Intensitiit von 100 % zukommt.
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Abbildung 5.5.: Impulsratenspektren zwischen 800 keV und 1200 keV: Weitere 2'*Bi-Linien un-
terschiedlicher Intensitét, der Vergleich zeigt hier, dass Linien z. T nur durch den Untergrund zu-
stande kommen. Die Linien bei 911 keV und 969 keV entstehen durch 228 Ac aus der Thorium-Reihe
und sind nach der Untergrundbereinigung nicht mehr im Spektrum enthalten. Die Linie die bei

964 keV bleibt, stammt von 2'4Bi.

5.2.1. Bestimmung der Nuklide

Einzelne Nuklide der Uranzerfallsreihen, die in Abbildung dargestellt sind,
sowie “°K konnten auf diesem Weg identifiziert werden. Um die Suche nach weiteren
Nukliden in diesem Spektrum zu systematisieren, wurden aus der Datenbank
INNDC] sémtliche v-Linien der Zerfallsreihe von ?*U mit einer Intensitét groBer

0,1 % und sémtliche y-Linien der Zerfallsreihe von 23U mit einer Intensitit grofier
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Abbildung 5.6.: Impulsratenspektren zwischen 1200keV und 1600 keV: Ausgeprigte Linie von
40K bei 1460 keV, hauptsichlich durch den Untergrund begriindet, so dass im bereinigten Spektrum

nur ein kleiner Peak zu sehen ist.
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Abbildung 5.7.: Impulsratenspektren zwischen 1600keV und 2000 keV: auch hier ?'Bi-Linien

unterschiedlicher Intensitét.

1% tabelliert. Diese Tabellen wurde mit dem Spektrum verglichen. Das Ergebnis
dieses Vergleichs findet sich im Anhang Teil

Die Methode ergab, dass in dem durch den Knochen verursachten Spektrum,
neben den Nukliden beider Uran-Reihen und Kalium, keine weiteren Nuklide zum
aufgenommenen Spektrum beitragen.

Die Intensitdten der Tabellen passen zu den Hoéhen in dem aufgenommenen
Spektrum. Die v-Linien der Uran-Actinuim-Reihe sind weit weniger ausgepragt
als die v-Linien der Uran-Radium-Reihe, was auf eine geringere Stoffmenge dieser
Nuklide schlieen lisst. Dies ist durch die Isotopenhiufigkeit von 23°U im Vergleich
zu 238U begriindet.

Zwei der drei natiirlichen Zerfallsreihen konnten im Knochen nachgewiesen werden.
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Abbildung 5.8.: Links das Spektrum von Probe und Untergrund. Der 227 Th-Peak links liegt bei
236keV, der 214Pb-Peak liegt bei 242keV. Der Untergrund-Peak bei 238,5keV konnte durch 2'2Pb
aus der Thoriumreihe stammen. Rechts wird eine lineare Untergrundbeschreibung vorgenommen.

Das 2 des Fits betrigt 1,4.

Die ~-Linien, die nur durch den Untergrund zustande kommen, konnten der
Thorium-Reihe zugeordnet werden.

Die Versteinerung des Knochens entsteht dadurch, dass in Wasser geloste Minerale
im toten Knochengewebe das organische Material ersetzen. Thorium ist in Wasser
nur sehr schlecht 16slich, wéahrend es von Uran leichtlosliche Salze gibt.

Die Isotopenhiufigkeit von YK in natiirlichem Kalium betrigt 0,0117 % [NNDC].
Es zerfilllt mit einer Halbwertszeit von 1,248 - 10° a mit 89,28 % Wahrscheinlichkeit
durch 8~-Zerfall zu 4°Ca und mit 10,72 % Wahrscheinlichkeit durch Elektronenein-
fang zu 4°Ar.

Die hier nachgewiesenene ~-Linie bei 1460,822keV entstammt dem Elektronenein-
fangprozess und tritt mit einer Emissionswahrscheinlichkeit P, von 10,66 % auf.
Kalium und damit auch das Isotop **K kommt in Gesteinen und in den meisten
Lebewesen vor. Im menschlichen Korper iibernimmt es viele wichtige Funktionen,
wie z.B. die Reizleitung im Nervensystem. Damit triagt Kalium wesentlich zur

natiirlichen Strahlenexposition bei.
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Abbildung 5.9.: Beschreibung der Peaks durch die Summe einer Gauss-Funktionen und einer
Geraden. Die Geradenparameter sind fest aus oben gemachten Fit. Links der 22" Th-Peak mit

einem x? des Fits von 1,8, rechts der 2!4Pb-Peak mit einem x? des Fits von 2,8.

5.2.2. Einordnung der Intensitidtsverhéltnisse

Um das Verhiltnis der Aktivitdt der Nuklide der 2*¥U-Reihe und der 23*U-Reihe zu
bestimmen wurde aus beiden Reihen jeweils ein Nuklid heraus gesucht, so dass bei-
de Nuklide v-Strahlung dhnlicher Energie emittieren. Fiir &hnliche Energien ist die
Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektors gleich. Fiir einen solchen Vergleich eignen
sich nur der 22"Th-Peak der Uran-Actinium-Reihe mit einer y-Energie von 236 keV
bei einer Emissionswahrscheinlichkeit P, von (7,251 +0,016) % und der 2'*Pb-Peak
der Uran- Radium-Reihe mit einer y-Energie von 242 keV bei einer Emissionswahr-
scheinlichkeit P, von (17,50 £ 0, 14) %. Beide Linien sind in den Abbildungen
und zu sehen. Die Abbildung zeigt links das Spektrum des Knochens samt
Untergrund und rechts das untergrundbereinigte Spektrum bei dem eine weitere Un-
tergrundbeschreibung durch eine Gerade gemacht wird. Dieser Untergrund kommt
durch Riickstreuung und insbesondere durch die jeweiligen Compton-Effekte der ~-
Linien hoherer Energie zustande. Die Abbildung zeigt die jeweiligen Fits der

Peaks mit einer Funktion der Form:

f(x) = po+ p1z + prexp (—% (x—p3)2> (5.1)

2
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mit den festen Geradenparametern py = (24330 4 195,5) und p; = (—19,87£0,24)
aus Abbildung [5.8|

Die Normalverteilung hat die Form

fla) =~ 1% exp (—% (x;“y) . (5.2)

Wegen der Normierung der Normalverteilung lisst sich dann der Flécheninhalt der

Peaks aus den Parametern p, und p, nach
FPeak =V D2 - P4 (53)

mit den Werten po(*?"Th) = (2318460, 7), p4(**"Th) = (2,42140,074), p2(**Pb) =
(24140 £ 102, 2) und p4(**Pb) = (2,16 £ 0,01) bestimmmen.
Fiithrt man diese Rechnungen fiir beide Peaks aus, so erhélt man als Ergebnis das Ak-
tivitdtsverhéltnis. Dazu dividiert man die Flachen durch die Emissionswahrschein-
lichkeiten.
Asorpy,  Foorpy, (72514 0.016)
Asiapy,  Poupy,  (17.50 £ 0.14)

= (0.0446 + 0.0026) . (5.4)

Liegen die Nuklide ?*"Th und #*Pb im siikularen Gleichgewicht mit ihren jeweiligen
Mutternukliden 23°U und 238U vor erwartet man

Azorpy, A235U

= ) 2.5
Az1apy, Azssyy ( )
Nach Gleichung [2.1] und Gleichung [2.6] ist

Azssy; _ Naszsgr Aassgy (5.6)
Asssyy Noassgr \assyy
Nass; 12,235y

— (0.0446 + 0.0026) 2™V _ (0, 007025 + 0,000410) (5.7)
Naasyr t1/2,238y

mit den Halbwertszeiten aus den Tabellen [A.4] und Ein Vergleich mit den Iso-
topenhiufigkeiten von 23U und #%U aus [NNDC]

0, 7204%

L 0,007257 5.8
99,2742% (5.8)

zeigt Ubereinstimmung im Rahmen der Messunsicherheit mit dem in Gleichung
erhaltenen Ergebnis. Man kann also nédherungsweise von einem sédkularen Gleichge-
wicht der Zerfallsreihen ausgehen.
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5.3. Quantitative Aktivitidtsanalyse

Um eine Aktivitdtsanalyse vornehmen zu kénnen, bendtigt man die Nachweiswahr-
scheinlichkeit des Detektors. Diese hangt von der Energie der y-Strahlung abhéngt,
wie in Abschnitt beschrieben ist. Die Kalibrierung des Versuchsaufbaus hin-
sichtlich der Nachweiswahrscheinlichkeit wurde mit einer kalibrierten '37Cs-Quelle
durchgefiihrt. ¥7Cs zerfillt mit einer Halbwertszeit von 30,08 a iiber 3~-Zerfall zu
137Ba unter Emission von v-Strahlung mit einer Energie von 661,657 keV bei einer
Emissionswahrscheinlichkeit P, von 85,1% [NNDC]|. Die Aktivitat der Quelle ist
gegeben mit Ags = (222000 4+ 10000) Bq. Fiir die '3"Cs-Linie und die ' Bi-Linie bei
609 keV wird dabei von einer gleichen internen Nachweiswahrscheinlichkeit ausge-

gangen. Es wurden zwei Messreihen innerhalb einer Bleiabschirmung durchgefiihrt:

Messreihe 1:

e Messung einer Knochenprobe mit einem Gewicht von 3,4 g bei einer Messzeit
von tyipe, k. = 86928's

e Messung der Cs-Quelle bei gleicher Versuchsgeometrie bei einer Messzeit von
tlive,Cs = 5674s

e Messung des Untergrundes bei einer Messzeit von #j;,. iy = 226045 s

Messreihe 2:
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e Messung einer Knochenprobe mit einem Gewicht von 245mg bei einer
Messzeit von jpe k = 334385 s

e Messung des Untergrundes bei einer Messzeit von ;.. iy = 166711

5.3.1. Bestimmung der Aktivitidt der Nuklide der
Uran-Radium-Reihe

Aus diesen aufgenommenen Spektren wurden erneut die untergrundbereinigten Im-
pulsratenspektren erzeugt.

Bei der Auswertung der Linien wurden die Peaks im ersten Schritt mit einer
GauB-Funktion angefittet, danach wurden die Eintrdge der Kanile des 30-Bereiches
aufsummiert. Bei der 3,4g Probe und der '®*"Cs-Quelle wurde im Abstand von
(19,5 £ 1) cm zum Detektor gemessen und von einer punktformigen Quelle aus-
gegangen. Der Raumwinkel ergibt sich damit nach Gleichung mit einem Detek-
torradius von 3cm zu €y = (0,073 £ 0,001) sr. Die 245 mg Probe wurde so behan-
delt, dass sie zu feinem Staub zerrieben und in Folie eingeschweifit wurde. Anschlie-
Bend wurde die aufbereitete, flache Probe mit einem Radius von rp = 1 cm direkt
auf der Schutzkappe des Detektors fixiert, so dass der Abstand zwischen Detektor
und Probe 0,5cm betrigt. Durch Simulation ergibt sich Qs = (5,208 + 0,006) sr.
Durch Gleichsetzen der Nachweiswahrscheinlichkeiten e bei 609keV und 662 keV
erhdlt man, unter Beriicksichtigung der Emissionswahrscheinlichkeiten der einzel-
nen Zerfille die in Tabelle zusammengefassten Ergebnisse. Man bekommt aus
beiden Messreihen, im Rahmen der Messunsicherheit, iibereinstimmende Werte fiir
die spezifische Aktivitit a von 2"“Bi. Der Wert, der durch die Messung der 3,4 g
Probe in groffem Abstand bestimmt wurde, besitzt die groBere Unsicherheit. Fiir

die Weiterverarbeitung des Messwertes wird der gewichtete Mittelwert bestimmt:

B
azip; = (1,416 % 0,076) Eq . (5.9)
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5.3.2. Aktivitaten der Nuklide der Uran-Actinium-Reihe
und die Aktivitit von YK

Fiir die folgenden Berechnungen wird das sédkulare Gleichgewicht der beiden Uran-
Reihen vorrausgesetzt, d.h. nach Abschnitt 2.1.2] dass die Aktivitédten aller in der
jeweiligen Reihe vorkommenden Nuklide gleich sind. Aus dem Aktivitédtsverhéltnis
zwischen #"Th und 2"Pb, welches in Abschnitt in Gleichung [5.4] bestimmt
wurde, und der spez. Aktivitit 2145, ldsst sich unter oben genannter Vorraussetzung

die spez. Aktivitdt von 2?"Th bstimmen.

A227Th

B
asiag; = (0,063 = 0,005) — (5.10)

az27pp =
A214Pb

Die Bestimmmung der Aktivitit von 4K verliuft analog zu Abschnitt Betrach-
tet man Abbildung|5.6|und Tabelle im Anhang, so konnen der *°K-Peak und der
214Bj-Peak bei 1509 keV miteinander ins Verhiltnis gesetzt werden. Auch in diesem
Energiebereich wird von gleicher Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektors ausge-
gangen. Nach Beschreibung des Untergrundes durch eine Gerade mit den Parameter
po = (—23,67+50,73) und p; = (0,071524+000985) (x? = 1,5) erhilt man die Para-
meter der Gauss-Fits der Peaks: py(1°K) = (188, 6410, 3), p4(*°K) = (5,549+0, 382)
(mit x2 = 2,9), p2(2“Bi) = (588,8 = 8,5) und ps(2“Bi) = (9,503 % 0,124) (mit
X2 =2,3).

Durch Berechnung der Flicheninhalte noch Gleichung folgt, wiederum unter
Beriicksichtigung der Wahrscheinlichkeiten das Aktivitdtsverhéltnis, aus dem sich
anschlieflend die spezifische Aktivitit von *°Ka bestimmen lisst.

A40Ka . F40Ka (213 :l: 010)
Asapg;  Foup; (10.66 4+ 0.18)

= (0.0374 £ 0.0038) (5.11)

Awg
Azap;

B
- azag; = (0,053 = 0,006) Eq (5.12)

a0 —
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5.3.3. Bestimmung der Gesamtaktivitit

Zur Bestimmung der Gesamtaktivitdt des Knochens, geht man ein weiteres Mal
von einem sdkularen Gleichgewicht der Zerfallsreihen aus. Folglich kann von der
berechneten spezifische Aktivitdt eines Nuklids die spezifische Aktivtdt der Reihe
berechnet werden. Die spezifische Aktivitdt eines Nuklid muss dazu mit der Anzahl
der Zerfélle in der Reihe multipliziert werden. Die Abbildung zeigt 14 Zerfille in
der Uran-Radium-Reihe und 11 Zerfélle in der Uran-Actinium-Reihe. Man erhélt:

B
Q2507 peine = (19,8 £ 1,1) Eq (5.13)
und
Bq
23577 _Reihe — (0, 69 £+ 0, 06 E . (514)

Zusammen mit Gleichung sieht man, dass die Aktivitdt des Dinosaurierkno-
chens fast aussschliellich durch die Nuklide der Uran-Radium-Reihe verursacht wird.

Zusammen mit der Knochenmasse m = 20,9 kg ergibt sich die Aktivitat des Kno-
chens aus den Gleichungen [5.12] [5.13| und [5.14}

A = (429349 + 23023) Bq (5.15)

Nach [Str01] liegt die Freigrenze der Aktivitit fiir 23*U und einige seiner Folgepro-
dukte bei 10 kBq und die Freigrenze der spezifischen Aktivitat bei 10 Bq/g. Bei den
anderen Nukliden der Reihe liegen die Freigrenzen iiber diesen Werten. Die Freigren-
zen der spezifischen Aktivitédten sind bei dem hier analysierten Dinosaurierknochen

also nicht tiberschritten.

5.4. Diskussion der Aktivititsanalyse

Die hier vorgestellte Analyse stiitzt sich im wesentlichen auf zwei Annahmen.

Zum einen, dass die energieabhéngige Nachweiswahrscheinlichkeit in bestimmten
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Intervallen als gleich angenommen werden kann, zum anderen, dass ein sidkulares
Gleichgewicht der natiirlichen Zerfallsreihen in dem Dinosaurierknochen vorliegt.
Durch eine préazisere Kalibrierung der Nachweiswahrscheinlichkeit konnte die
Annahme des sékularen Gleichgewichts tiberpriift werden.

Durch die Annahmen, dass die Nachweiswahrscheinlichkeit der v-Linie des Caesiums
bei 662keV der Nachweiswahrscheinlichkeit der v-Linie des Wismuts bei 609 keV
entspricht, liegt der ermittelte Wert der Aktivitit von 2*Bi eher zu hoch. Die Nach-
weiswahrscheinlichkeit sinkt mit wachsender Energie, da der Wirkungsquerschnitt
fiir den Photoeffekt kleiner wird. Dies wird auch anhand Abbildung und in den
Gleichungen und deutlich.

Durch die unzureichende Kalibrierung der Nachweiswahrscheinlichkeit konnte
die Hypothese des sidkularen Gleichgewichts nicht genauer untersucht werden.
Emanation von Radon, Auswaschungen verschiedener Elemente oder andere
chemische Vorgénge konnten zu leichten Variationen der Aktivitdten innerhalb der
Reihen fiithren. Da die Anwesenheit aller Nuklide der Uran-Radium-Reihe bis hin
zu 219Pb in Abschnitt gezeigt werden konnte und die beobachteten Linien zu
den Intensitidten in Tabelle passen, ist hier jedoch von keinem groflen Fehler
auszugehen.

Eine Verbesserung wiirde eine Simultion der Nachweiswahrscheinlichkeit der
214Bi-Linie bei 609keV mit GEANTY oder eine kalibrierte 226Ra-Quelle ergeben,

mit der sich die Nachweiswahrscheinlichkeiten nach [Zob77] berechnen liessen.

Die wichtige Aussage, dass die durch [Str01] gegebene Freigrenze der spezifischen
Aktivitdten der enthaltenen Nuklide nicht iiberschritten wird, kann als gesichert

angesehen werden.



6. Zusammenfassung und
Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Messstand zur a-Spektrometrie fester Quellen
sowie zum Nachweis von Radon aufgebaut und getestet. Die kurze Reichweite von
a-Strahlung tragt dazu bei, dass die Strahlenexposition durch duflere Quellen, die
a-Strahlung emittieren, nicht wesentlich zur Strahlenexposition beitragen. AuBere
Strahlenexposition entsteht im wesentlichen durch langreichweitige Strahlung, z. B.
~v-Strahlung. Bei innerer Exposition, ist gerade die kurzreichweitige a-Strahlung re-
levant, da sie durch ihre hohe ionisierende Wirkung eine besonders hohe biologische
Wirksamkeit besitzt. Durch diesen unterschiedlichen Charakter der Wechselwirkun-
gen der verschiedenen Strahlungsarten mit Materie, miissen o~ und ~-Strahlung mit
verschiedenen Methoden spektrometrisch untersucht werden.

Dies betrifft zum einen die Wahl des Detektors, zum anderen die Praparation der

Proben oder Quellen.

Ein fossiler Dinosaurierknochen, der ebenfalls innerhalb dieser Arbeit beziiglich sei-
ner Aktivitdt untersucht werden sollte, wurde daher mit einem bereits bestehenden
Versuchsaufbau zur «-Strahlung qualitativ und quantitativ analysiert. In dieser Ana-
lyse konnten die Nuklide der natiirlichen Zerfallsreihen des Urans in ihrer natiirlichen
Zusammensetzung beziiglich der Isotopenhéufigkeit nachgewiesen werden. Die quan-
titative Analyse hat ergeben, dass die in diesem Knochen enthaltenen spezifischen
Aktivititen der verschiedenen Nuklide unterhalb der, durch die Strahlenschutzver-

ordnung gegebenen, Freigrenzen liegen.

Aufgrund der Tatsache, dass der Anteil der inneren Exposition, der auf die Inhala-
tion von Radon und seinen Folgeprodukten zuriickzufiihren ist, den grofiten Anteil

der natiirlichen Strahlenexposition ausmacht, sollte der in dieser Diplomarbeit aufge-

123
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baute Messstand nicht nur die a-Spektrometrie fester Quellen ermoglichen, sondern
zusétzlich dem Nachweis von Radon dienen.

Die Extraktion des gasférmigen Radons aus Luft ist dabei entscheidend. Die Luft-
probe wird derart aufbereitet, dass in einer Kiihlfalle der Wasserdampf aus der
Luftprobe entfernt und in einer weiteren Kiihlfalle das Radon angereichert wird,
bevor es auf einer Kaltfliche in einer Probenkammer kryosorbiert und anschlieflend
a-spektrometrisch untersucht wird.

Die Wichtigkeit der Préaparation der zu messenden Quelle zeigte sich im Laufe dieser
Arbeit an Messungen fester Quellen, bei denen Verluste der emittierten a-Strahlung
innerhalb der Probe durch Selbstabsorption eintreten. Findet Selbstabsorption statt,
kann die absolute Aktivitdt einer gemessenen Probe nur unzureichend ermittelt wer-
den.

Die Gesamteffizienz des Radonanreicherungsverfahrens konnte mit Hilfe einer Ra-
donkalibrierungsquelle, die gebaut und deren Aktivitédt ebenfalls innerhalb dieser
Arbeit ermittelt wurde, bestimmt werden. Der bisher erreichte Wert liegt bei einer
Effizienz von F4 = (12,6 +2,3) %.

Systematische Effekte, die die Anreicherungseffizienz betreffen konnten innerhalb
dieser Arbeit aufgedeckt werden. Hier ist zum einen die Bedeutung des Untergrundes
bei den Effizienzmessungen zu nennen. Dieser entsteht, da durch alleiniges Auftheizen
der Kaltfliche die Kaltflache nicht vollsténdig von Radon und seinen Folgeproduk-
ten befreit wird. Desweiteren wird durch die Unterschreitung der Temperatur in der
Kiihlfalle zur Wasserentfernung auch ein Teil des Radons ausgefroren, wodurch die
Anreicherungseffizienz abnimmt.

Weitere Optimierungen des Aufbaus sind bereits geplant. Zum einen wéren weite-
re Messungen der Gesamteffizienz des Anreicherungsverfahrens vorzunehmen, um
die Unsicherheit des oben genannten Wertes zu minimieren. Unter Beachtung der
moglichen systematischen Effekte und durch eine hohere Statistik sind diesbeziiglich
Optimierungen denkbar. Mit den bereits in Kapitel 4] vorgeschlagenen Optimierun-
gen apparativer Natur, hier ist insbesondere das Versetzen der Pumpe des Gassystem
und die Kiihlung der Turbomolekularpumpe gemeint, kénnen Vergleiche beziiglich
der erreichten Effizienz angestellt werden.

Die Bestimmung der Nachweisgrenze bei der Messung von Luftproben ist erst dann
sinnvoll, wenn eine genaue Beschreibung des Untergrundes vorliegt. Hierzu benotigt
man eine Reihe von Messungen, die belegen, welcher Untergrund bei diesem Mess-
verfahren naturgemafl zu erwarten ist. Die Beschreibung des Untergrundes ist ein

zeitaufwendiger Prozess, da die genommenen Luftproben jeweils mindestens 30 Tage
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verschlossen gelagert werden miissen, um die den natiirlich gegebenen Radongehalt
der Luft zu eliminieren. Um hier ein préizises Ergebnis zu erhalten, sollten im Laufe
einer Messreihe zur Untergrundbestimmung keine Messungen mit hohen Radon-
aktivitdten aus der Radonkalibrierungsquelle durchgefiihrt werden. Aufgrund der
Halbwertszeit von Radon ist noch mindestens 30 Tage mit Restaktivititen aus sol-
chen Messungen zu rechnen. Dies ist bereits untersucht worden.

Die Schwankungen der in dieser Arbeit ausgewerteten Luftproben beziiglich ihrer
Aktivitdtskonzentration sind normal, da diese stark von meteorolischen Gegebenhei-
ten und der Ventilation am Ort der Probenentnahme abhéngt. Obwohl die genaue
Nachweisgrenze des Aufbaus bisher nicht angegeben werden konnte, lassen sich mit
dem hier realisierten Aufbau Ubersichtsmessungen durchfiihren, aus denen hervor
geht, ob eine genauere Beobachtung der Radonaktivitdtskonzentration, beispielswei-
se in Geb#duden angezeigt ist, um einem gesundheitlichen Risiko aus dem Weg zu
gehen.

Als weiteres, mogliches Anwendungsgebiet des Messstandes wire die Feststellung
von Exhalationsraten verschiedener Materialien denkbar. Dazu miisste eine Kammer
konstruiert werden, die dem Prinzip der Radonkalibrierungsquelle nachempfunden
ist. In dieser Kammer kénnten die Materialien gelagert werden, so dass ein Anstieg
der Radonaktivitatskonzentration in der Kammer gemessen werden konnte.

Neben diesen moglichen Anwendungsgebieten ist die Zielsetzung, den Aufbau in
das Praktikum zu integrieren, wihrend der Entstehung dieser Arbeit verwirklicht

worden.






A. Daten der a-Quellen

Nuklid Halbwertszeit a-Energie(keV) | P (%) Tochternuklid
29py (24110 +£30)a | 5105,54+0,8 | 11,94 40,07 | 23U

239, 5144,340,8 | 17,11+0,14 | ¥°U

20py, 5156,59 £ 0,14 | 70,77 £0,14 | 233°U

21Am  (432,6+£0,6)a | 5388 1,66 £0,02 | 33"Np

2141 5442,80 £ 0,13 | 13,1£0,3 | 23'Np

2101 5485,56 + 0,12 | 84,8 £0,5 | 23'Np

24Cm  (18,11+0,03)a | 5762,64£0,03 | 23,1£0,1 | 21°Pu

2440y 5804,77+0,05 | 76,94+ 0,1 | 3i°Pu

Tabelle A.1.: a-Zerfille der Kalibrierungsquelle mit Halbwertszeiten, a-Energien
und Emissionswahrscheinlichkeiten P, ab 1% nach [NNDC]

Nuklid Halbwertszeit a-Energie(keV) | P, (%) Tochternuklid
24Pu (8,11£0,03)-107a | 4546+1 19,4+0,8 62U
2ipy 4589 + 1 80,5+0,8 52U
20Pu (6561 7)a 5123,68 £0,23 | 27,1+0,1 5o°U
210py, 5168,17+0,15 | 72,8 0,1 55 U
26U (2,342 +0,004) - 107a | 4445+ 5 26 & 4 5 Th
2361; 4494 + 3 T4+4 50 Th
22Th (14,054 0,06) - 10%a | 3947,2£2,0 | 21,7+1,3 i°Ra
20Ty 4012,3+ 1,4 78,2+1,3 22Ra
25Th (1,912 £0,002) a 5340,36 + 0,15 | 27,2+ 1,0 22'Ra
25T}, 5423,154+0,22 | 72,24+ 1,1 i Ra
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Anhang A: Daten der a-Quellen

Nuklid Halbwertszeit a-Energie(keV) | P, (%) Tochternuklid
24Ra (3,66 40,04)d 5448,6 £1,2 | 5,06 +0,04 %6 Rn
21R, 5685,37 £ 0,15 | 94,92+ 0,04 5% Rn
2Rn  (55,6+0,1)s 6288,08 £ 0,10 | 99,886 £ 0,017 | Po
216py (0,145 £ 0,002) s 6778,3+£0,5 | 99,9981 % 0,0003 | 2}2Pb
2%Bi (60,55 = 0, 06) min 6050,78 £ 0,03 | 25,13 £ 0,07 Tl
212p; 6089,88 £ 0,03 | 9,75+ 0,05 STl
22p; (0,299 4+0,002) us | 8784,86 0,12 | 100 5 Pb

Tabelle A.2.: a-Zerfille der Thorium-Reihe (4n) mit Halbwertszeiten, a-Energien
und Emissionswahrscheinlichkeiten P, ab 1% nach [NNDC]

Nuklid Halbwertszeit a-Energie(keV) | P, (%) Tochternuklid
2aAm  (432,6 £0,6)a 5388 1,66 £ 0,02 53 Np
21 Am 5442,804+ 0,13 | 13,1+0,3 23TNp
21 Am 5485,56 +£ 0,12 | 84,8+0,5 23TNp
2"Np (2,144 £0,007) - 107a | 4640 £ 1 6,43 40,03 5 Pa
23TNp 4665,0 £0,9 | 3,478 40,024 | 2Pa
257N 4771,44+0,8 | 23,2+0,3 533 Pa
27N 4788,0+0,9 | 47,644+0,0,06 | 2¥Pa
237Np 4803,5+1,0 | 2,01440,0,017 | 233Pa
27N 4816,8 1,0 | 2,430+£0,017 | 23Pa
257N, 4872, 74+ 1,4 | 2,3940,04 51°Pa
23U (159,24£0,2)-10%a | 4729+ 2 1,61 5 Th
23317 4783,5+ 1,2 13,2 5 Th
2331 4824,2+1,2 | 84,340,6 5 Th
29Th (7340 £ 160) a 4761 £ 2 1,04+0,4 2 Ra
2297y 4797,84+1,2 | 1,5+0,2 55 Ra
220, 4814,6 £1,2 | 9,30 4+0,08 i Ra
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Nuklid Halbwertszeit a-Energie(keV) | Py (%) Tochternuklid
207, 4838 + 2 5,0 40,2 s Ra
220, 4845,3+£ 1,2 | 56,2£0,2 i Ra
207, 4901,0+£1,2 | 10,20 £0,08 i Ra
2207, 4967,5+1,2 | 5,97+0,06 i Ra
20Ty, 4978,5+1,2 | 3,17+0,04 5 Ra
2297, 5053 + 2 6,6+0,1 % Ra
25Ac  (10,040,1)d 5580 + 3 1,2+0,1 2y
225 7 5609 + 3 1,140,1 &I
25 A 5637 + 2 4,440,3 s b
25 7 5682 + 2 1,3+0,2 s Fr
225 7 5724 + 3 3,1+0,5 & Fr
25 A 5732 42 8,040,5 s b
225 573242 1,32+ 0,10 &' Fr
225\ 5790,6 £2,2 | 8,6+0,9 & I
225\ 5792,54+2,2 | 18,14+2,0 & I
225 A ¢ 5830 + 2 50,7+1,5 & Fr
Z'Fr  (4,9+0,2)min 6126,3+1,5 | 15,1+0,2 55 At
21y 6243 £+ 2 1,34+ 0,10 35 At
215 6341,04+1,3 | 83,44+0,8 a5 At
ATAt (32,3+0,4)ms 7066,9+1,6 | 99,89 +0,10 55’ Bi
2°Bi (45,59 £0,06) min 5869 + 10 1,94+ 0,04 & Tl
2P0 (4,2+0,8) us 8375,9+2,5 | 1004 0,2 22 Pb
2Bi (1,9+0,2)-10'9a 3077 +3 99,92 + 0,2 STl

Tabelle A.3.: a-Zerfille der Neptunium-Reihe (4n + 1) mit Halbwertszeiten, a-
Energien und Emissionswahrscheinlichkeiten P, ab 1% nach [NNDC]
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Nuklid Halbwertszeit a-Energie(keV) | P, (%) Tochternuklid
285U (4,468 £0,003) - 10°a | 4151 £ 5 21 +3 5 Th
2387 4198 + 3 79+ 3 5 Lh
84U (2,455+£0,006) - 10%a | 4722,4+1,4 | 28,424 0,9 50" Th
231 4774,6 £1,4 | 71,38+ 1,6 s30Th
20Th (7,538 40,030) - 10%a | 4620,5£1,5 | 23,4+1 i'Ra
2307, 4687,0+ 1,5 | 76,3+0,3 s’ Ra
26Ra (1600 +£7)a 4601 + 1 5,55+ 0,05 % Rn
226Ra 4784,34 +0,25 | 94,45+ 0,05 % Rn
22Rn  (3,823540,0003)d | 5489,48 0,30 | 99,92 40,01 2i°Po
25Po (3,098 +£0,012)min | 6002,35 0,09 | 99,9789 & 0,0023 | 2*Pb
2LPy  (164,3 £ 2,0) ps 7686,82 £ 0,07 | 99,9895 + 0,0006 | 2°Pb
210py (138,376 +0,002)d | 5304,33 £ 0,07 | 100 206Ph

Tabelle A.4.: a-Zerfille der Uran-Radium-Reihe (4n + 2) mit Halbwertszeiten, a-
Energien und Emissionswahrscheinlichkeiten P, ab 1% nach [NNDC]

Nuklid Halbwertszeit a-Energie(keV) | P, (%) Tochternuklid
29pu (241104 30)a 5105,54+0,8 | 11,9440,07 U
239, 5144,3+£0,8 | 17,11£0,14 | 33U
29py 5156,59 + 0,14 | 70,77 £0, 14 U
2850 (703,8 £ 0,5) - 10%a 4366,1+ 2,0 17£2 50 Th
2357 4397,8+1,3 | 55+3 5o Th
235 4414+ 4 2,1+0,2 5 Th
2351; 4502 + 2 1,740,1 G Th
2351 4556 + 2 4,2+40,3 g Th
2351 4596,4+£1,3 | 5,0£0,5 50 Th
2Pa (3,276 40,011) - 10%a | 4681 =2 1,5 ZTAc
231D, AT13 42 1,0+0,1 5 Ac
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Nuklid Halbwertszeit a-Energie(keV) | Py (%) Tochternuklid
21p, 4736,0 0,8 | 8,4 5 Ac
291, 4853 + 2 1,4 5 Ac
291py 4934 + 2 3 s Ac
231y, 4951,3+1,4 | 22,8 8 Ac
281py 4986 £ 2 1,4 & Ac
231D, 5013,8£1,4 | 25,4 % Ac
231py 5028,4+ 1,0 20 5% Ac
211 Py 5032 £ 2 2,50 £ 0,25 5 Ac
291y, 5058,6 £1,5 | 11 5 Ac
27Th (18,68 £0,09)d 5668,0 1,5 | 2,064 0,12 i Ra
27T, 5693,04£1,6 | 1,5+0,1 55 Ra
277 5700,8 +1,6 | 3,63+0,20 i Ra
27Ty 5708,8£1,6 |8,3+0,3 i 'Ra
27T, 5713,2+£1,6 | 4,89+0,20 i Ra
277 5756,87 £ 0,15 | 20,4 +0,9 i Ra
27Ty 5807,5+1,5 | 1,2740,02 i Ra
227, 5866, 6 2,42+ 0,10 i3 Ra
277 5959,7+1,5 | 3,00+0,15 i Ra
27Ty 5977,724+0,10 | 23,54+0,9 i’ Ra
227, 6008,8 1,5 |2,90+0,15 i Ra
27T, 6038,01 +0,15 | 24,24+0,9 55 Ra
2Ra  (11,43+0,05)d 5433,6 0,5 | 2,22+0,20 5 Rn
25Ra 5501,6 1,0 | 1,0040,15 56 Rn
23R 5539,8 40,9 | 9,0+0,2 56 Rn
23R4 5606,73 0,30 | 25,240,5 % Rn
23R4 5716,23 40,29 | 51,6+ 1,3 5 Rn
23R4 5747,0+0,0,4 | 9,0+0,2 %6 Rn
23R4 5871,34+1,0 | 1,0£0,2 56 Rn
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Anhang A: Daten der a-Quellen

Nuklid Halbwertszeit a-Energie(keV) | P, (%) Tochternuklid
2URn (3,964 0,01)s 6425 + 1 7,5+0,6 21 Po
219R ) 6552,6 £1,0 | 12,940,6 21’Po
2193 6819,14+0,3 | 79,4+1,0 21'Po
2°Po  (1,781£0,004)ms | 7386,1£0,8 | 99,99977 £ 0,05 | 2'Pb
2'Pb (2,14 £0,02) min 6278,24+0,7 | 16,19+0,14 &1 Tl
211p}, 6622,9+0,6 | 83,54+0,14 &l

Tabelle A.5.: a-Zerfille der Uran-Actinium-Reihe (4n + 3) mit Halbwertszeiten, a-
Energien und Emissionswahrscheinlichkeiten P, ab 1% nach [NNDC]



B. Anhang zur Fehlerrechnung

Folgende Formeln zur Fehlerrechnung wurden innerhalb dieser Arbeit genutzt
[Blu02]:

Arithmetischer Mittelwert T von n Messungen:

=\ ! 53 (-7 (B.2)

(B.3)

Standardabweichung o, von ¢ = ¢(z1, za, - - - ) fiir unkorrelierte MessgroBen z; (Gaus-

ssches Fehlerfortpflanzungsgesetz):
g \° g \°

2.
i

Gewichteter Mittelwert x,, mehrerer Messwerte x; mit den Varianzen o

E Zg
2
_ i

o (B.5)

Lo
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(B.6)

Standardabweichung des Mittelwerts o,




C. Versuchsdurchfiihrung

Detallierte Versuchsbeschreibung mit Zeiten fiir den Radonnachweis:

1. Kalibrieren der Nachweisapparatur. Die Einstellungen des Verstérkers diirfen

danach nicht mehr geéndert werden.

2. Der Detektor wird bei ausgeschalteter Spannung aus der Probenkammer ge-

fahren und in Richtung Kaltkopf gewendet.

3. Den Probentisch ausbauen und die Diisenvorrichtung einbauen. Die Diise wird

ganz nach unten gefahren.

4. Befiillen des Plastigas®-Beutels mit einer Probe. Den Zeitpunkt der Proben-

entnahme notieren.
5. Den Plastigas®-Beutel an das Gassystem des Versuchsaufbaus flanschen.

6. Das Gassystem und die Probenkammer evakuieren, dabei sind nur das Ven-
til des Plastigas®-Beutels und das Ventil, das zur Stickstoffgasflasche fiihrt,
geschlossen. (AnschlieBend die Ventile der Alcatel-Pumpe schliefen und die

Pumpe ausschalten.)

7. Spiilen der gesamten Nachweisapparatur mit Stickstoffgas.

135
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Anhang C: Versuchsdurchfiihrung

oo

N}

10.

11.

12.

13.

14.

15.

Das NIM crate und den Messverstiarker anschalten, anschlieBend das Lab-
VIEW -Programm starten.

Die Kiihlfallen mit fliissigem Stickstoff befiillen, so dass in der Kiihlfalle fiir
Wasser =45 °C und in der Radonfalle —195°C erreicht werden.

Der Plastigas®-Beutel wird geoffnet, der Gasstrom wird in die Kiihlfalle fiir
Wasser geleitet.

Dosierventil 1 wird 7 Umdrehungen weit getffnet, der Gasstrom gelangt in die
Radonfalle.

Dosierventil 2 wird durch Drehen auf der Vorderseite gedffnet. Durch Drehen
an der Riickseite kann so dosiert werden, dass ein Durchfluss von 2,5ml/s
[Net94] erreicht wird. Dies entspricht einem Druck in der Probenkammer bei

eingeschalteter Turbomolekularpumpe von 1 - 10~2 mbar.

Die Turbomolekularpumpe wird ausgeschaltet, da dieser Gasfluss ohne externe
Kiihlung zu Uberhitzung fithren wiirde [Oer08].

Dieser Zustand bleibt ca. 1-2h erhalten, bis der Plastigas®-Beutel leer ist
[Net94].

Die Temperaturen der Kiihlfallen im Auge behalten. Die Wasserkiihlfalle darf
den Siedepunkt von Radon (-61,8°C [Radal) nicht unterschreiten, da das Ra-
don dadurch hier fiir die Messung verloren gehen konnte. Sinkt die Temperatur
in der Wasserkiihlfalle zu rasch, kann mit dem HeifSluftgeblése vorsichtig wie-

der erwarmt werden.

Der Stickstoff in der Radonkiihlfalle muss ca. alle 20 Minuten nachgefiillt wer-

den. Dazu das Dosierventil 2 an der Vorderseite schlieflen.
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16.

17.

18.

19.

20.

21.

22.

Wenn der Plastigas®-Beutel leer ist, wird das Dosierventil 1 geschlossen. Das
Gassystem wird erneut evakuiert, da es sonst bei Erwérmen der Radonkiihlfalle

zu Uberdruck im Gassystem kommen kann.

Dosierventil 2 wird geschlossen und die Turbomolekularpumpe wird angeschal-
tet. Wenn die Probenkammer im Hoch-Vakuumbereich ist, kann die Tempera-
tur am Kaltkopf auf die Temperatur des fliissigen Stickstoffs abgesenkt werden
[Net94]. Dazu wird das Dewar-Geféf iiber der Probenkammer mit fliissigem
Stickstoft befiillt.

Wiéhrend die Temperatur am Kaltkopf gesenkt wird, muss das in der Kup-
ferspirale kryosorbierte Radon wieder auf Raumtemperatur gebracht werden.

Dazu senkt man das mit Stickstoff gefiillte Gefafl der Radonfalle nach unten.

Hat der Kaltkopf die Temperatur fliissigen Stickstoffs erreicht, wird das Dewar-

Gefafl verschlossen und abgepumpt.

Durch die Drucksenkung tritt Verfestigung des Stickstoffes im Dewar-Gefaf3
ein und der Kaltkopf erreicht nach eine Temperatur von ca.—200°C. Ist die
Temperatur auf diesen Wert abgesunken, kann mit der Abscheidung des Rad-

ons am Kaltkopf begonnen werden.

Die Kupferspirale der Radonfalle wird mit dem Heiflluftgebldse auf
gleichméflige Temperatur gebracht, falls sich in der Abkiihlphase des Kalt-

kopfes hier noch keine Raumtemperatur eingestellt hat.

Die Diise wird ganz nach oben gefahren, dies entspricht einem Abstand zwi-

schen Kaltkopf und Diise von 5 mm.
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23.

24.

25.

26.

27.

28.

29.

Stickstoffgas wird als Tréagergas in das Gassystem geleitet, so dass kein
Uberdruck in diesem entsteht. Der Druck, mit dem das Stickstoffgas in das

Gassytem gelangt, wird mit dem Druckminderer der Gasflasche reguliert.

Der Durchfluss in die Probenkammer wird wiederum {iber Dosierventil 2 ein-
gestellt. Der Wert betrigt in diesem Fall 0,25 ml/s [Net94]. Dies entspricht
einem Druck in der Probenkammer bei eingeschalteter Turbomolekularpumpe
von 1-1073 mbar. Die Spiilung der Anreicherungsspirale und die Abscheidung
des Radons am Kaltkopf bendtigen drei Minuten [Net94]. In dieser Zeit wird

der Durchfluss konstant aufrecht erhalten.

Nach Schlieflen der Gaszufuhr in die Probenkammer wird die Diise nach unten
gefahren und der Detektor in die Messposition 2 unter den Kaltkopf gebracht.
Durch den in der Probenkammer herrschenden Unterdruck muss man dabei

vorsichtig vorgehen.

Den Bajonettverschluss des Sichtflansches schlielen und die Detektorspannung
auf 65V einstellen.

Die Maestro®-32-Software wird gestartet und die a-spektroskopische Analyse
des abgeschiedenen Radons und seiner neu entstehenden Zerfallsprodukte kann

beginnen.

Nach der Messung wird die Spannung des Detektors ausgeschaltet und der

Detektor wird gewendet und zur Seite gefahren. Die Messung wird gespeichert.

Der Kaltkopf mul nun vom Radon befreit werden. Dazu schaltet man die
Tischpumpe aus und die Heizpatrone ein. Die Spannung betridgt hier max.
50V und der Strom max. 3 A.
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30. Das Aufheizen des Kaltkopfes auf Raumtemperatur dauert ungefihr 30 Minu-
ten und erst dann diirfen die Pumpen ausgeschaltet werden. Die Probenkam-

mer wird beliiftet, wenn die Turbomolekularpumpe ausgelaufen ist.






D. Tabellen der qualitativen

Dinosaurierknochen-Analyse

Nuklid ~-/X-Ray | Energie (keV) | Intensitat (%) | Im Spektrum

24pp  XR1 10.8 12.0 % 6 nicht enthalten
20pp - XR 1 10.8 23.6 % 10 nicht enthalten

4B XR1 11.1 0.62 % 3 nicht enthalten
226Ra XR1 11.7 0.80 % 3 nicht enthalten
Z0Th  XR1 12.3 7T %7 nicht enthalten

2387 XR 1 13.0 7.3 % 10 nicht enthalten

24U XR 1 13.0 10.0 % 4 nicht enthalten
Z4Th  XR1 13.3 71 %5 nicht enthalten
210pp 46.539 1 4.25 % 4 enthalten

24U 53.20 2 0.1230 % 20 eine Linie mit 53.2284
214py 53.2284 18 1.075 % 7 eine Linie mit 53.20
234Th 63.29 2 3.7 % 4 enthalten

230Th 67.672 2 0.38 % 3 enthalten

24ph  XR koo 74.815 58 % 3 enthalten

214B;j XR kay 76.863 0.410 % 13 eine Linie mit 77.107
214php XR kag 77.107 9.7 %5 eine Linie mit 76.863
214B; XR kay 79.29 0.682 % 20 enthalten

226Ra XR kay 81.069 0.193 % 5 enthalten

226Ra XR koy 83.787 0.319 % 8 enthalten

24php XR kfs 86.83 1.17 % 6 enthalten

24Py XR kf, 89.784 0.82 % 4 eine Linie mit 89.807
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Anhang D: Tabellen der qualitativen Dinosaurierknochen-Analyse

Nuklid ~-/X-Ray | Energie (keV) | Intensitat (%) | Im Spektrum

214B; XR kB, 89.807 0.158 % 5 eine Linie mit 89.784
B4Th 92.38 1 2.13 % 20 eine Linie mit 92.80
234Th 92.80 2 2.10 % 20 eine Linie mit 92.38
ZATh 112.81 5 0.210 % 23 enthalten

26Ra 186.211 13 3.59 % 6 enthalten

214pp 241.9950 23 7.251 % 16 enthalten

24py, 258.86 3 0.531 % 4 enthalten

24B; 273.80 5 0128 % 7 eine Linie mit 274.80
214ph 274.80 4 0.355 % 10 eine Linie mit 273.80
24pn 295.2228 18 18.42 % 4 enthalten

24B; 348.92 6 0.104 % 12 eine Linie mit 351.9321
214py 351.9321 18 35.60 % 7 eine Linie mit 348.92
214B; 386.78 5 0.295 % 5 eine Linie mit 388.89
214B;4 388.89 5 0.402 % 10 eine Linie mit 386.78
214Bj 405.72 2 0.169 % 6 enthalten

24p; 454.79 2 0.292 % 4 enthalten

24pp 462.02 6 0.212 % 5 enthalten

214Bj 469.77 4 0.132 % 5 enthalten

214py, 480.432 20 0.337 % 4 enthalten

24pp 487.14 6 0.432 % 5 enthalten

214py 533.66 2 0.181 % 6 enthalten

214py, 580.14 3 0.370 % 4 enthalten

214B;4 609.320 5 45.49 % 16 enthalten

214B;j 665.447 9 1.531 % 6 enthalten

24p; 703.11 4 0.472 % 9 enthalten

214B;4 719.87 3 0.392 % 8 enthalten

234Pa 742.813 5 0.1066 % 23 | enthalten

214B; 752.85 3 0.128 % 7 enthalten
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Nuklid ~-/X-Ray

Energie (keV)

Intensitét (%)

Im Spektrum

234Py, 766.42 10 0.317 % 5 eine Linie mit 768.360
214Bi 768.360 5 4.894 % 11 eine Linie mit 766.42
214py 785.96 8 1.06 % 3 eine Linie mit 786.35
24B4 786.35 14 0.32 % 4 eine Linie mit 785.96
214Bj 806.180 9 1.264 % 5 enthalten

214Bi 821.18 3 0.161 % 8 enthalten

24B4 826.45 10 0.117 % 13 enthalten

214py 839.07 8 0.583 % 8 enthalten

214Bj 934.056 6 3.107 % 10 enthalten

214B4 964.08 3 0.365 % 10 enthalten

231Pa 1001.03 10 0.842 % 8 enthalten

214Bi 1051.96 3 0.313 % 7 enthalten

24B4 1069.96 7 0.272 % 9 enthalten

214Bi 1120.294 6 14.92 % 3 enthalten

214Bj 1133.66 3 0.2512 % 10 enthalten

24B4 1155.210 8 1.633 % 6 enthalten

214Bj 1207.68 3 0.451 % 10 enthalten

214Bi 1238.122 7 5.834 % 15 enthalten

214Bj 1280.976 10 1.434 % 6 enthalten

214Bj 1303.75 7 0.107 % 5 enthalten

214Bi 1377.669 8 3.988 % 11 enthalten

24B4 1385.310 13 0.793 % 5 enthalten

214Bi 1401.515 12 1.330 % 5 enthalten

214Bj 1407.988 11 2394 % 7 enthalten

24B4 1509.210 10 2.130 % 10 enthalten

214Bi 1538.53 5 0.398 % 11 enthalten

214Bj 1543.34 5 0.303 % 10 enthalten

24B4 1583.204 15 0.705 % 5 enthalten
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Anhang D: Tabellen der qualitativen Dinosaurierknochen-Analyse

Nuklid ~-/X-Ray

Energie (keV)

Intensitit (%)

Im Spektrum

214Bj4 1599.37 5 0.324 % 12 enthalten
24B; 1661.274 16 1.047 % 6 enthalten
214B4 1684.012 20 0.214 % 5 enthalten
214B4 1729.595 11 2.878 % 8 enthalten
214B;4 1764.491 10 15.30 % 3 enthalten
214B;4 1838.36 4 0.350 % 10 enthalten
214B4 1847.429 13 2.025 % 9 enthalten
214B;4 1873.16 5 0.214 % 8 enthalten
214B4 1896.05 12 0.149 % 8 enthalten
214Bj4 2118.514 19 1.160 % 6 enthalten
214B;4 2204.059 22 4.924 % 18 enthalten
214B;j 2293.38 3 0.307 % 3 nicht enthalten
24p; 2447.70 3 1.548 % 7 nicht enthalten

Tabelle D.1.: Linien der Uran-Radium-Reihe nach Energie sortiert, Intensititen ab

0,1% nach [NNDC].

Isotope ~-/X-Ray | Energie (keV) | Intensitét (%) | Im Spektrum
29Rn XR1 11.1 1.03 % 11 nicht enthalten
25Ra XR1 11.7 22.9 % 9 nicht enthalten
Blpa XR1 12.7 32.4 % 23 nicht enthalten
2TAc XR1 13.0 3.46 % 13 nicht enthalten
85U XR 1 13.0 37 % 3 nicht enthalten
BITh XR'1 13.3 65 % 12 nicht enthalten
BITh 25.640 141 %9 nicht enthalten
B1Pa 27.360 103 % 7 nicht enthalten
2TTh 50.130 11.4 % 11 enthalten
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Isotope ~-/X-Ray | Energie (keV) | Intensitét (%) | Im Spektrum

2B XR kay 72.873 1.23 % 3 evtl

27Th 79.690 2.64 % 23 eine Linie mit 79.29 in U-Ra-Reihe
22Ra XR kay 81.069 15.0 % 4 eine Linie mit 81.069 in U-Ra-Reihe
2BRa XR koy 83.787 24.7 % 6 eine Linie mit 83.787 in U-Ra-Reihe
BITh 84.214 6.6 % 4 eine Linie mit 83.787

2TTh  XR koo 85.431 1.81 % 7 nicht enthalten

2TTh XR koy 88.471 2.96 % 11 nicht enthalten

BITh 89.950 1.00 % 6 eine Linie mit 89.957 u. U-Ra-Reihe
2357 XR kay 89.957 3.47 % 8 eine Linie mit 89.950 u. U-Ra-Reihe
Blps  XR ko 90.886 1.22 % 6 nicht enthalten

By XR kaoy 93.35 5.60 % 12 eine Linie mit 93.880

27Th 93.880 2.05 % 17 eine Linie mit 93.35

23Ra XR kf3 94.247 298 % 7 eine Linie mit 94.868

235Ra XR kp 94.868 5.69 % 13 eine Linie mit 94.247

223Ra XR ks 97.53 214 % 5 evtl

250U XR k3, 105.604 1.32 % 3 nicht enthalten

BSU 109.160 1.54 % 5 nicht enthalten

**Ra 122.319 1.209 % 22 nicht enthalten

85U 143.760 10.96 % 14 eine Linie mit 144.235

223Ra 144.235 3.27 % 8 eine Linie mit 143.760

22Ra 154.208 5.70 % 16 enthalten

85U 163.330 5.08 % 6 enthalten

85U 185.715 572 % 8 eine Linie mit 186.211 in U-Ra-Reihe
85U 205.311 5.01 % 7 enthalten

2TTh 210.620 1.70 % 18 nicht enthalten

2TTh 235.960 17.5 % 14 enthalten

22TTh 256.230 9.5 % 8 enthalten

23Ra 269.463 13.9 % 3 enthalten
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Isotope ~-/X-Ray

Energie (keV)

Intensitét (%)

Im Spektrum

2Rn 271.230 10.8 % 6 enthalten

21pg 283.690 1.70 % nicht enthalten

22TTh 286.090 24 % 3 nicht enthalten

22TTh 289.590 2.6 % 6 nicht enthalten

27Th 299.980 3.0% 3 dezenter Anstieg

2B1pg 300.070 2.47 % 16 dezenter Anstieg

1Py, 302.650 2.2 % 3 dezenter Anstieg

27Th 304.500 1.56 % 21 dezenter Anstieg

223Ra 323.871 3.99 %9 nicht enthalten

27Th 329.850 4.0 % 4 dezenter Anstieg

BlPa 330.060 1.40 % 8 dezenter Anstieg

22TTh 334.370 1.54 % 16 nicht enthalten

2B3Ra 338.282 284 % 7 nicht enthalten

211RB; 351.060 12.92 % 11 eine Linie mit 351.9321 in U-Ra-Reihe
29Rn 401.810 6.6 % 4 enthalten

2l py, 404.853 3.78% 6 eine Linie mit 405.72 in U-Ra-Reihe
211py, 427.088 1.76 % 4 nicht enthalten

22Ra 445.033 1.29 % 5 nicht enthalten

211pp 832.010 3.52% 6 nicht enthalten

Tabelle D.2.: Linien der Uran-Aktinium-Reihe nach Energie sortiert, Intensitdten ab

1% nach [NNDC].
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6 | 5 | 2 | 1
D
C
B
MaRstab : 1:1 Anzahl :
Material
Datum Name
01.04.2010
A
Institut fir Kernphysik 1
Wilhelm-Klemm-Str. 9 Montagel
48149 Minster A3
- T r NT Stan Anderuny Nam, T T
Abbildung E.1.: Gesamtversuchsaufbau aus unterschiedlichen Perspektiven, erstellt mit Inventor Autodesk von

D. Bonaventura
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L

= MaRstab : 1:1 |Anzah| :
— — \WESTFALISCHE
T WILHELMS-UNIVERSITAT Material
— VONSTER
Datum | Name |
22.09.2009 |Bonaventura
Kontrolliert
Norm
Institut fir Kernphysik 1
Wilhelm-Klemm-Str. 9 Probentisch Gesamt
48149 Minster A4

Status Anderungen Datum__| Name |

Abbildung E.3.: CAD-Zeichnung des Probentisches fiir feste Proben mit hohenverstellbarer

Durchfithrung, erstellt mit Inventor Autodesk von D. Bonaventura
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| L LV 3 | 2

2
B B-B (1:1)

O|O A H_. H_. v = " MaRstab : 1:1 Anzahl :

WILHELMS -UNIVERSITAT Material
MinsTER

LF100 Sichtflansch Gesamt

T
@ nster
mmmmmmmmmmmmmmmm Doy |ame I

6 | 5 | [A NT 3 | 2 | T

Abbildung E.5.: CAD-Zeichnung des Sichtflansches fiir die Probenkammer, erstellt mit Inventor Autodesk von

D. Bonaventura




153

vimjusAruoyd (I

UOA SOPOJNY IOJUSAU] U [[0)sIo ‘Olerrdsiopdny] sop UoULIRMIY WNZ SIYOIZIOH Sop Sunuypey-y)) "9 sunprqqy

L | A | € ¢V i | S | 9

T Er [ T
ev JRISUNI 6718
T na|dwoy IyoszieH 6 "NIS-WWa|y-WIdY|IM
isAyduseyl any Imnsu
o
v T v
OTOC TT TT)=u
SWeN wneq
[eusreiN
: lyezuy T:T  :qeisgen ‘sod T
8 g
J
g 0







F. Der Messverstarker der
Pt100-Sensoren

155



Anhang F: Der Messverstiarker der Pt100-Sensoren

156

LM334Z

huom<

X1

pri00

GND

LM334Z

\

V¢m<

ADJ|

IC11

Avom<

LM334Z

5
£y
Xi1 Xx21 X31
IE; U1 IE; U2 IE; U3 >
prioo pti00 pti00
Xxi2 X22 X32
G G G
GND GND GND
” Mafbstab 100, 00V. nwhpwwrﬁ i 70 PNmu.njjm‘u Ev Blott 1
—— _——— WESTFALISCHE PnderS 20 0 10 1100 TIE=T
WILHELMS-UNIVERSITAT poy=——m - pt100 Messverstérker
MONSTER 0L 2+.10 10:49
INSTITUT FUR KERNPHYSIK AEteilng g pTRONIK Projert

LM334Z

AV»?

Vs
ADJ
IC31

Abbildung F.1.: Schaltplan des Messverstéarkers Seite 1, Verfasser:Marc Everding
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Abbildung F.3.: Schaltplan des Messverstéirkers Seite 3, Verfasser:Marc Everding
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Abbildung F.5.: Schaltplan des Messverstéirkers Seite 5, Verfasser:Marc Everding




M essverstarker fr pt100

Anzahl Kande: 8
Messstrom 1ImA
Verstarkungsfaktor: 83,5
Kanal O O 1 1 2/ 2| 3| 3| 4 4 5 5 6 6 7 7
Sub-D 25pol 1] 2| 3| 4/ 5 6 7/ 8 9 10| 11| 12| 14| 15| 16| 17
Funktion pt100| GND | pt100| GND | pt100| GND | pt100| GND | pt100 | GND | pt100| GND | pt100 | GND | pt100| GND
Messka‘te AlO |GND | AI1 [GND| AI2 [GND| AI3 |GND| Al4 |GND| AI5 [GND | Al6 [GND | Al7 | GND
Sollwerte:
Widerstand Wert [Ohm] Upaoo [MV] Uar [V] zugehdrigeTemperatur [°C]
R: 27,0100 27,0100 2,2553 -180
R2 69,9700 69,9700 5,8425 -76
Rs 109,6300 109,6300 91541 25
Verwendetes M essgerat zur Bestimmung der Widerstande: TTi LCR400
Messung:
Kanal 0 1 2 3 4 5 6 7
Uo bei Ry [V] 2269| 2,265 2251 2268 2263 2253 2283 2,263
Uo bel R> [V] 5862 5858 5831 5856 5854 5838 5891 5855
Uos bei R3[V] 9177) 9171 9129 9164 9165 9143 9214 9161
Verwendetes M essgerat zur Messung der A usgangsspannung: TTi 1604
Berechneter Spannungsfall am pt100
Kand 0 1 2 3 4 5 6 7
Upaoo bel R [MV] 27,1737\ 27,1257| 26,9581 27,1617, 27,1018| 26,9820 27,3413 27,1018
Upaoo bel R, [MV] 70,2036| 70,1557 69,8323| 70,1317| 70,1078| 69,9162| 70,5509| 70,1198
Upaoo bel R3 [mV] | 109,9042| 109,8323| 109,3293| 109,7485| 109,7605| 109,4970| 110,3473| 109,7126
Temperaturmessung
Kana |Sub-D |Position pt100 Leitungswiderstand [Ohm]
0 12| Integriertin Heizdement 0,58
1 3;4| KUhlkopf 0,58
2 5;6| Radonfalle 0,27
3 7,8 Wasserfale 0,27
4, 910
5/ 11,12
6| 1415
7| 1617

Abbildung F.6.: Dokumentation zum Bau des Messverstéirkers und Details zur Temperaturmes-

sung, Verfasser: Marc Everding
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DN h
100 1SO-K__ 181
100 CF 183

Lofter-Anschluss

350
=
3004
Ar
P e A P I e o | S
He }- -~ ~
& ~
-E' 200 S
2l I [
3 150
w0 N ™
100 A
50
0
108 1078 104 108 102 10! 1

mibar
Hochvakuumdruck

Saugvermdgen in Abhéngigksit vom Einlass-Druck

Abbildung G.1.: Foto, Mafizeichnung und Saugvermogen der Turbomolekularpumpe aus [Oer(9)
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Technische Daten

TURBOVAC SL 300

O-Ring-gedichtet ‘

Metall-gedichtet

Hochvakuum-Anschluss DN 100 ISO-K ¢ 100 CF
Vorvakuum-Anschluss DN DN 16 KF
Sperrgas- und Beliftungs-Anschluss M8
Pumpen-Gehause Aluminium Edelstahl
Saugvermdgen (ohne Splitterschutz)

N, I-s? 270

Ar 1-s? 260

H, I-s 190

He 181 255
Max. Gasdurchsatz mit Wasserkiihlung

N, mbar - | - s 29

Ar mbar - | - s 2,0

H, mbar - | - s 09

He mbar - | - s 1.9
Enddruck fiir CF-Version

mit 2-stufiger digedichteter

Drehschieber-Vakuumpumpe mbar <1010
Max. zuldssiger Vorvakuum-Druck far N2

wassergekihit mbar <8
Empfohlene Vorpumpe

Drehschieber-Vakuumpumpe TRIVAC D 2,5 E/TRNVAC NT 5

mit Scroll-Vakuumpumpe SCROLLVAC SC5/15D

Membran-Vakuumpumpe DIVAC 25VT
Drehzahl min-! 60.000
Hochlaufzeit, ca. min 4
Leistungsaufnahme

bei Hochlauf w 115

bei Enddruck w 18
Schutzart P 20
Gerauschpegel dB(A) < 49
Umgebungstemperatur

bei Betrieb (wassergekiihite Pumpe) °C +15 bis +45

bei Lagerung °C -15 bis +70
Gewicht, ca.

Pumpe kg 52 74

Pumpe mit TURBO.DRIVE kg 58 8,0

Pumpe mit TURBO.DRIVE

und Luftkdhlung kg 6,3 8,5
und Wasserkihlung kg 6,1 83

Max. relative Luftfeuchtigkeit, ca. % 95 (nicht kondensierend)
Technische Daten TURBO.DRIVE TD 400
Spannungsversorgung vDC 24 + 10%

Restwelligkeit % <3
Ausgang

Spannung, 3 Phasen vDC 0 bis 24

Leistung w 160

Frequenz Hz 0 bis 1500
Umgebungstemperatur

bei Betrieb °C +5 bis +45

bei Lagerung °C -15 bis +70
Gewicht, ca. kg 0,7

Serien-Schnittstelle

RS 232 C, RS 485 C oder Profibus

Abbildung G.2.: Technische Daten der Turbomolekularpumpe und des Frequenzwandlers aus

[Oer09].
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I
I

Stromverteilung fir alle Komponenten des Autbaus angebracht, so

| dass nur ein Strom- und ein Netzwerkkabel nach aufien fihren). . . . 52
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