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Zusammenfassung

Bei radiologischen Notfallebeidenensich Radionuklidéber gro3g-lachen ausgebreitet haben
ist eine schnelle undzuverldssigeMethode zur Identifizierung und Lokalisierung dieser
erforderlich um Mensch und Umwelt schitzen zu kénndfir y-Emitter existieren bereits
Detektionssystemg]ie diese Anforderungen erfilllencht | e d o ¢ h-ErhitterIm Raamen e «
des Projeks REMOTRLPHAwird ein optisches Detektionssysterantwickelt das auf dem
Phanomen der Radiolumineszenz zur Identifizierungaontamnationen baiert. Die Eignung
des optischen Detektionssystenisir Messungen in der Umwelvird durch Experimente mit
Proben aus typischedmweltmaterialienund demVergleich der Ergebnisse mit konventionellen
a-Detektionsmethodenbewertet. Als typische Umweltmateri@n wurden Efeublatter und
Tannemadeln als Représentanten einer Kontamination der Natur ausgewahlt Fir die
Reprasentation von urbanen Gegenden wulBleton ausgewahlt, da et Stadten ein haufig
vorkommendesanthropogene®berflachenmateriaikst.

Diese Dissertation befasst sich mit der Herstellund Charakterisierungon mit?*!Amgespikten
Betont und Pflanzenproben sowie Pechblendeproben. Die Chatialdaung dieser Proben erfolgt
mittels konventionellera-Spektrometrie durch dieVerwendung eiar Gitterionisationskammer
und eines Halbleiterdetektor®ie Kernspur@étektion wird zur ortsaufgeldsten_okalisierung von
o-Emittern auf Pechblendeproben eingegét D i e-spe&trometrischen Messungen werden
durchgefihri um die Ergebnisse der Messungder Radiolumineszephotonenzu validieren

Bei denEfeublatternfiihrt die flache undwasseundurchlassige Oberflachenstruktur zu einer
guten Ubereinstimmung zwischen der aufgetragenen und der gemessenen Aktivitat sowohl fiir
die Detektionder a-Teilchenals auch fur dieler RadiolumineszenzphotoneDie Geometrie von
Tannenadelnauf einem Zweiggst deutlich komplexeria die Nadeln in verschiedene Richtungen
weisen. Disfiihrt zueinem vergleichsweise geringerdRadiolumineszenzind a-Spektrometrie
Signal

Beim Beton ist ds beobachtete Verhdltnis zwischen aufgegener und gemessener Aktivitén
mehreren Parametern abhangig Die Wichtigsten sind dabei dadVasserZement
Mischungsverhdltnis, die Oberflachenrauheit, dilolaritdt der Traceldsung sowie das
aufgetropfte Fliissigkeitsvolumerwelchein dieser Arbeit untersuchivurden Die Untersuchung
der Starkales Einflusses dieser Paramedeif das Messergebnis isbtwendig, umdie Ergebnisse
der Radiolumineszenz und a-SpektrometrieMessungen zu interpreferen. Ein hoher
Wasseranteil im Beton erzeugt mehr Poren, Ubaichedie Tracerlosung tiefer in den Beton
einzieht. D a d uTeitclien im dnneded nles @etoms emittiert und nicht an der
Oberflache, was zur Verringerung ihrer Energie fuBihe hohe Oberflachenrauheit und ein
groReres Flussigkeitsvolumen fuhren ebenfalls zu mehr Absorption. Die saure Tracefi$ung
Wert <0,3)reagiert mit dem basischen Beton, was die Oberflache stark verandert und dazu fihrt,
d a s sTeilchen im Beton vollstandg absorbiert werden. Dadurch steigt die Anzahl an
Radiolumineszenzphotonen nicht linear mit steigender Aktivitat der Betonprobe an. Diese
Ergebni sse ko6nnen -sgektrometrisckeoMessengen bestatigt wdrden. o
Um die Empfindlichkeit und di@renzen des optischen Detektionssystembestimmen, weden
Pechblendeproben mit einer geringe@berflactenaktivitat von ca. BkBqg vervendet. Die
Messungen der Radiolumineszenzphotonen der Prokerden in einer mit einem Gemisch aus
Stickstoff und Stickoxid gefullteKammer durclgefiihrt. Messungen ider Raumiift erweisen
sich avar als durchfihrbar, erfordarjedoch einenehrtagigeMes<eit.

Schlagworter: Alph&trahlung, Radiumineszenz, Umweltproben



Abstract

In instances of radiological emergencies characterizednbydispersal of radionuclides across
large environmental domaing, is necessary to hawerapid and robust method for the detection
and localization othesecontaminantsSuch detection systems already ex@mty-emitters, while
purely a-emitting radionuclides are still a challenge to this daylhe European project
ReEMOTRALPHANtroduces a novel optical detection system thatbasedon the phenomenon of
radioluminescence to identifg-contaminations. The suitability difiis optical detection systa is
assessed through experimes with commonenvironmental materialslvy leaves and pine
needles, are used as proxy of a contamination in natural are@®reasconcrete is chosen
because of its common occurrence as an anthropogenic surface materrékin areas.

This dissertationtakes part within REMOTRALPHAand & about the manufacturingand
characterizatiorof concrete and plant samples spiked withAm, as well as pitchblende samples.
The chaacterization of these samples done by conventionala-spectrometry using a grid
ionization chamber and a semiconductor detectastrack-detectionis used tospatiallylocate
alphaemitters on pitchblende sample3he radioluminescence datare validatedwith results
from the methodsmentioned above

vy leaveshave aflat and impermeable surface structure, whighsults in a good greement
between applied and measured activityr the a-detection as well as for the radioluminescence
detection.The geometry of pine needlés much more complicatedecause the needles point in
different directions. Thisesultsin a comparatively loweradioluminescencand a-spectrometry
signal.

For concrete samples thebserved ratio between appliedctivity and measured activitysi
dependent upon several paramets. The most important ones are thater-cement mixing ratio,

the surface roughess,the spiking solution molarityas well as thdiquid volume which are
discussed in this workUnderstanding theinfluence of these parameterss iimportant for
interpreting the results of radioluminescence amdspectrometry measurements.A higher
amount of water in the concrete produces more pores through which the spiking solution can
migrate in deeper inside the concret@particles, which were emitted in the concratather than

from its surface will lose energy on their way through it. A high surface roughness as well as a
large liquid volume lead to more absorptionafparticles. The acidic spiking solution reacts with
the basic concrete and changes the sample ssfavhich leads to an almost total absorption of
o-particles The effect is a nofinear relationship between the number of radioluminescence
photons and spiked activity of the concrete sampleweverthese results can be confirmed by
conventionala-spectrometric measurements.

Tobenchmarkhe sensitivity and limits of the optical detection system, pitchblende samples with
a low surface actiity of approximately 1.5 kBqgra used. The measurements of the
radioluminescence photons from the samples aczomplished in a gas chamber filled with a
mixture of ntrogen and nitric oxide. lasurements in ambient air are feasildbeit require several
days of measurement.

Keywords: Alph&aliation, Radioluminescence, Environmental Samples
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1. Einleitung

Die |tdeckung der Kernspaltung in den dreil3iger Jahren des zwanzigsten Jahrhunderts markierte
einen Wendepunkt in der Geschichte der Kriegsfiihrung und Energieerzeugustnals
beobachtet von Otto Hahn und Fritzr&mann[1] sowie erklart durch Lise Meitner und Otto
Frisch[2] , zeigte sicleine enorme Eneiigfreisetzung von etwa 200 MeV durch die Spaltung von
Urankernen unter Neutronenbeschuf3]. Der Nutzender auf diese Artfreigesetzten Energje
wurde sowohl fur militérische als auélir zivilisatorische Ziele erkannt und amggndet.

Um die Bevolkerung, die Umwelt und die Mitarbeiter vor Risiken durch ionisie&nalelung und
radioaktive Stoffe zu schitzen, wurde 1957 die Internationale Atomen€ngjanisation (IAEA,

engl. International Atomic Energy Agencgegrindet. Sie bestimmt, dass die Regierung der
Mitgliedsstaaten sicherstellen mussen, dass im Fallesaié&learen oder radiologischen Notfalls
Maflnahmen zum Schutz von Umwelt, Bevolkerung und Mitarbeitern schnell ergriffen werden
kénnen. Fur die SchutzmaRnahmen muss nachgewiesen werden, dass sie gerechtfertigt sind,
besonders, wenn sie die Nachteile eirétrahlenexposition beinhalten. Es sind alle praktisch
mdoglichen Mittel einzusetzen, um die Exposition von Rettungskraften zu minimieren. Den
Rettungskraften, die im Falle eines Notfalls eingesetzt werden, muss eine geeignete
Schutzausristung zur Verfliguggstellt werden. Ihre erhaltenen Dosen missen dokumentiert
werden und sie sind ggf. langerfristig medizinisch zu beobachten. Eine Uberschreitung einer
effektiven Dosis von Uber 5@Sv ist nur in besonderen Ausnahmeféllen wie der Rettung von
Menschenlebenwassig und bedarf der Zustimmung der Rettungskfag]

Im Jahr 1970 trarudemder Atomwaffensperrvertragengl. Treaty on the No#Proliferation of
Nuclear Weaponsn Kraft[4]. Ergibt vor, dasslie Verbeitung von spaltfahigem Materigabweit

wie moglich zu beschranken ,isim die Gefahr eines Atomkriegs zu minimierdmotz des
Vertrages existierten im Jahr 2024 weltweiteine Gesamtzahl wo 12.121nuklearen
Sprengkopferf5]. Dadurch bleibt das Risiko bestehedass Staaten oder Gruppierungen
radioaktive Stoffe zm Bau von sogenanntepschmutzigeh Bomben verwendenSchmutzige
Bomben sind Spreagund Brandvorrichtungen, die mittels konventionellem Sprengstoff
radioaktiveStoffe in der Umwelt verteile[6].

Zivilisatorische Anwendungen der Kernspaltung und ionisierender Strahlung gitrescia De

durch die Spaltung von Uran freigesetzte Eneigian in Kernreaktorerzur $romerzeugung
verwendetwerden [7]. Beim Rickbadieser kerntechnischeAnlagen werden die Bauteile auf
Kontaminationen UberpriftDies geschieht,ath aktuellem Stand der Techpikimeistdurchdie

Det ekt i-StnahludgeAd | ¢r di ngs s i -&dittevunceldssen sich somihnicite o
d u r c-®pektrometrie nachweisen. Deshalvird an einem optischen Detektionssystem
gef orscht, das sStrahlungdhacleweisemkaf@®p nt ext «a

Die Freisetzung von radioaktiven Stoffen zum Beispiel durch schmutzige Bomben oder Unfalle im
Umgang mit Kernwaffen oder Kernreaktoren kann grof3e Auswirkungen auf die Bevolkerung in der
Umgebung haén. Beispiele fur Unfélle sind die Reaktorunfalle von Tscherf@pyind
Fukushimd10], aber auch die Freisetzung von Phitan und Americium auf dem Gelande des
Hanford Nuclear Reservatigil].




Fur die Detektion und Kartierungon Kontaminationemnit radioaktiven Stofferin der Umwelt
existieren verschiedeneMethoden, welche sich beziglich zweier wesentlicher Parameter
unterscheidenZum einen gibt ebodenbasierte odetuftbasierte Detektionssyeeme und zum
anderen bemanntenoder unbemannten Tager. Beispiele sind die Verwendung eines
Messfahrzeuggbodenbasiert und bemanntgie Verwendung von Flugzeugen (luftbasiert und
bemannt) oder von Drohnen (luftbasiert und unbemannt). Bodenbasierte Detektionasyste
haben den Vorteil einer hoheortsaufgeldsten Messung und damit einer genaueren Kartierung
Der Nachteilbesteht darin, dss dieDauer bei Messungen eines grofRen Gebwetdangert wird

und Bereiche(z. B. durch Trimmerteile, Einsturzgefahitht zuganglichsein kdnnten Bei
bemannten Tragern kommt als Nachteil stets die mogliche Strahlenexposition der Rettungskréafte
hinzu. Luftbasierte Detektionssysteme kdnnen die Umgebung schneller abfliegen und auf
Kontaminationen untersuchen, besitzen jedoch eine geringere Ortsaufléfiag/erwendung

von unbemannten Drohnen als Tréager fur das Detektionssysbeetet die Vorteile der
Sdinelligkeit bei der Kartierung eines groBen kontaminierten Bereichs, sdwime
Strahlenexposition der Rettungskréafte und ist zudemmnigerkostenintensiv. Nachteile bei der
Nutzung von Drohnen sind die Abhangigkeit vom Wetter und die geringe Nutzlast, di
transportiert werden kann[14]

Anwendungen von mobilen Detektionssystemen insbesondere fir die Detektion von
y-emittierenden Radionuklidemvurden schorvielféltig eingesetzt So wurden @ radioaktiven
Trimmer des 1978 abgestirztenCosmo®54 Satelliten mithilfe eines Iluftbasierten
Detektionssystemsfiur y-Strahlung gefunden[15]. 1986 wurde in Schweden anh dem
Reaktorunfall von Tschernobylie Verteilung de$allouty-spektrometrisch mieinem Flugzeug
bestimmt[16]. Zudem war delEinsatz einer Drohne ausgestattet mit eingrdetektor bei der
Katierung von Urankontaminationeauf dem Gelandehemalige Uranabbaustéatta in Asien
erfolgreich[17].

Wegen der gr ol e-dStraftung sintl lwbiagietteeDetdkdonssygteme sehr gut fur
di e Me s s uemittieremdem Radionukliden in der Umwelt geeigni5]. Allerdings
existiereneinige Radionuklide, die keing-Strahlung emittieren, wie zum Beispiel die reiren
Emitter?'%Po und?**Pu[18]. Fir die Detektiomliese Radionuklide in der Umwelt werden bislang
bodenbasierte, zeitund kostenintensive Detektionssystemeavie beispielsweiseper Hand
bedienteKontaminationsmonitorererwendet.Um die Vorteile der Drohnen fur die Detektion von
o-Emittern zu nutzen, wurde das ProjekEMOTRALPHA gestartet[19]. Der Effekt der
Radiolumineszenz der Lafoleklledurcha-Teilchen soll dabeigenutztwerden um denAbstand
zwischero-Quelle und Detektionssystem aufr2 zuvergrof3en. Das optische &ektionssystem,
das die Radiolumineszenimtonen messen kann, soll schlieBliguf einer Dohne montiert
werden Nach umfangreichemests, die seine Eignung zeigen, soll es dann im Notfallmanagement
eingesetzt werden

Im Rahmen dieser Arbeit waden Umweltproben hergestellt, die zum Test des optische
Detektionssystemgir a-Emitterverwendet weden. Dabestehtdie Fragem Fokuswie sicheine
Kontamination auftypischen Untergriinden die in der urbanen und natirlichen Umgebung
vorkommenverhalt. Fir die Beantwortungliese Frage weden Beton und Pflanzenproben mit

24Am gespikt und anschlieBend mit konventionellen-spektrometrischen Methoden
charakterisiert. AuRerdem wird Pechblende verwendetum die Grenzen der Sensitivitat des
optischen Detektionssystems zu bestimmen. Den Abschluss dieser Arbeit bilden die Messungen
der verschiedenen Proben mit dem optischen Detektionssystem und der VergleicRroben
untereinander.




2. Theoretischer Hintergrund

2.1 AlphaStrahlung

Beim radioaktiven Zerfall gibt es drei Grundstrahlungsarten, odi¢$ und y-Strahlung.Die
o-Strahlunggehort zur dicht ionisierenden Teilchenstrahlwngd wird hauptséchlichvon Kernen
mit einer Ordnungszahl Uber &Bnittiert. Diese Kerne emittieren zumeist energiearme okigine
y-Strahlung Beispiele sind*®Po und?**Pu.Viele dernatirlich vorkommenden Radionuklide sind
o-Emitter, zum BeispigbrimordialesUran, Thorium uneinigeihrer Zerfallsprodukte[18], [20]

2.1.1 Grundlagen

Beima-Zerfall emittiert ein schwerer Atomkeginenzweifach positiv geladendteliumkern, das
sogenannten-TeilchenDie Kernreaktion dafiir lautet

o ® 0Qb.

Hierbei ist) die Differenz der Bindungsenergien von Muttaklid (&) und Tochtenuklid (¢). Nur
wennd  Tist, kannder a-Zerfall statfinden. O steht demTochterkernund dema-Teilchennach
dem ZerfalblsBewegungsenergieur Verfugungind wird gemaf der Impulserhaltung auf beide
aufgeteilt Durch den RiickstoR ist diEnergie & des o-Teilchensimmer kleiner alsO. Die
Zerfallsenergien sind charakteristisch fur das zerfallene MutternyRidg, [21]

Diea-Teilchen wechselwirkedurch StoRRenit denHullendektronen der Atome deumgeberden
Materie und Ubertragen dadurch ihre Energj2], [23] Aufgrund ihrer hohen Masse und
positiven Ladungfiihrt der Energielibertragneist zur lonisation des Atomsder zu dessen
Anregung Somit nimmt die Bewegungsenergiateng derWegsteckedes a-Teilchensdurch
Materieab und die Stol3wahrscheinlichkeit zu. Aus diesem Gsteidtdie Anzahbler erzeugten
lonenpaareentlang der Wegstreckeauf ein Maximum, bevor sie auf null abfallDie grafische
Auftragung der Anzahl anlonenpaaren pro
zurlickgelegte Wegstrecke wird alsBragg
Kurve bezeichnetAbbildungl) [20], [21] [24].
Ausdem Verhdltnis deEnergie desi-Teilchens
und seing maximalen Reichweite |asst siched
lineare Energietransfer (LE&)s Malflr die
lonisierungsdichtebestimmen|[20], [25], [26]
Der LETeschreibt die Wirkung von Strahlung
, , auf Materie. Er ist abhéngig von der

> Reichweite (cm in Luft) 0 Strahlungsart;energiesowieder durchquerten
Abbildung1: BraggKurve fiih -Telchen in Lufhach[23]. Materie und gibt das Vermdgen der Strahlung
an, Energiean die Materie zu Ubertragef26]. Der LET ist ein Mittelwert Gber die gesamt
Wegstreckewobei erzu Beginn der Braggurveden Energietibertragberschéatztundim Bragg
Peakdiesenunterschitzt. Diea-Teilchen habeaufgrund ihrer hohen positiven Ladueingrof3es
lonisationspotenzial und werden dadurch in Materie schnell abgebremst. lhre Reichweite betragt
pro MeV Zerfallsenergie circacin in Luft und O,.)nm in biologischem Gewebf5]. Bei
Materialien mit einer hoheren Dichievie Beton oder Urayist die Reichweite im Bereich weniger
pm (Abbildung?) [27].

lonenpaare pro mm




Aluminium

4] = Luft
Uran

0,01 —

Reichweite (g/cm?)

0,001 —
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Abbildung2: Reichweite der-Teilche in verschiedenen Medien nach ICRU2A. Die Dichte von Uran betragt
19,05g/cmsd, die von Aluminium 2,9§/cm3und die von Luft 1,29&3 g/cm3. Daraus ergibt sich fii-Teilchen mit einer
Energievon 5,5 MeV eine Reichweite von 10 in Uran, von 22,Am in Aluminium und von 3@n in Luft.

Aufgrund der geringen Reichweite derTeilchen von etwa 100 pm in Gewebe schéadigen
a-Teilchen, die auRerhalb des Kérpers entstanden sinddie auf3eren Hautschichten, erreichen
aber keine lebenden Zellen. Die weitaus groRere Gefahr geht von inkorporeefenittern aus
[28]. Beia-Zerfallen im Korper wechselwirken dieTeilchen direkt an ihrem Ursprungsohit
einem LEWert von mehr als 20ReV/um in biologischem Gewebe erzeugeiTeilchenviele
lonenpaare in einem kleinen Volumg@5] und sind deshalb extrem zytotoxisdB9]. Die
biologische Toxizitat vom-Strahlung im Gewebe ist proportional zur Energiedeposition und damit
abhangig von der Aktivitat desEmitters und seiner Zerfallsenerdgo].

Die lonisatiorschadigtdie organischemolekuilein der Zellewassich in defekterZellorganellen
widerspiegelt und die Lebensfunktion der He beeintrdchtigt Sie zahlt zur direkten
Strahlenwirkung. Zur indirekten Strahlenwirkung gehort die strahlungsinduzierte Hydrolyse von
Zellwasser. Dabei entstehen chemisch hoch reaktive freie Radikale in den Zellen, die ebenfalls
Zellorganelle schadigen koénnem empfindichsten ist dabei der Zellkern, da sich die
Desoxyribonukleinsau®NS in ihm befindet[20]. Die DN ist als Trager des Erbguts nur einmal

in jeder Zelle vorhanden. Wird sie beschadigt, kbnnen Zellmutationen ausgeldst werden. Die
Anzahl an Defekten und die Art des getroffenen Zellorganells bestimmen die Schwere des
Schadens, den die Zelle nimnitreversible Schaden an den Zellmembranen kdnnen zum
sofortigen Zelltod fuhrenWenn die Zelle nicht sofort stirbt, kbnnen Strahlungsschaden von der
Zelle repariert werden. Der Reparaturprozess verlauft nicht immer fehlerfrei und ist am
wirkungsvollsten bei einegeringen Schadigung der Zelerschiedene Organe oder Gewebe
reagieren unterschiedlich empfindlich auf Strahlensché&den. Lagert sioitEmitter in einem
sensiblen Organ oder Gewebe arie beispielsweise das rote Knochenmadk fuhrt dies zu einer
hohen lokalen StrahlenexpositioDer Schaden an einem Organ durch ionisierende Strahlung ist
dabeiabhangig von der Organdosis. Die Organdosis ist das Produkt aus derBDeggiedosis

und dem StrahlunggVichtungsfaktor, letztereist fir a-Teilchenmit 20am héchstenZudem wird
zwischen stochastischen und deterministisch&trahlenwirkungenunterschieden.Bei den
stochastischen Strahlenwirkungen steigt die Wahrscheinlichkeit flr einen Schaden mit der
Organdosis an, nicht aber die Schwere der Erkrankung. Hautkrebs und Leukamie sind Beispiele
dafir. Bei den deterministischen Strahlenwirkungen steigt mit homender Organdosis der
Schweregrad des Schadens(amB. Hautrétungen, akute Strahlenkrankhe[B0], [25]




2.1.2Americium241

Americium ist ein radioaktives Element mit der Ordnungszahl 95 und gehort zur Gruppe der
Actinide.Es wurde 1944 von Seaborg et al. in Berkessh dem Beschuss vé#U mita-Teilchen
entdeckt [31]. Dabei entstand das*’Am aus der Kernreaktiorf*®U(, n)**Pu und dem
anschlieRendenB-Zerfall des?*Pu. Heutzutage wird Americium zumeist in Kegaktoren
erbritet, mogliche Pfade sind Abbildung3 gezeigt.

v

|
Np 240

- Neutronen

-einfang

\ B-Zerfall

U 240

Abbildung3: Die Enstehung vor#4?Am durch Neutroneneinfang urfgl-Zerfall im Reaktof18].

24Am hat eine Halbwertszeit von 432]&hren und zerfallt iber einenZerfall zi#*'Np. Mit einer
Emisgonswahrscheinlichkeit von 84% wird eina-Teilchen mit einer Energie von 54BéV
emittiert und mit einer Wahrscheinlichkeit von 134 eines mit eineEnergie von 544ReV.Bei
35,9% deru-Zerfalle wird zusatzlich einPhoton mit einer Energie von 5%8V emittiert.Zudem
kann?*!Am spontarspalten.[18], [32]

Die Reichweite dea-Teilchen des*”Am wird flir verschiedeneMaterialienwie Luft, Aluminium

und Betonbestimmt (Abbildung?2) [27]. In Luft betragt die Reichweite 3¢®n. Innerhalb einer
Kugel mit diesem Radius kénnen in der Luft Radiolumineszenzphotonen erzeugt waadeei

der Interaktion voro-Teilchen mit Materie vor allem die Dichte und die Massenzahl relevant sind
und die Bestandteile deBetors zu heterogen verteilt sindwvird die Reichweite dax-Teilchen in
Aluminium aldNaherung gewahlt. Diedeetragt 22,4um. Aluminiumwird ausgewahlt, da es mit
einer Massenzahl von 13 und einBichte von 2,98/cm® sehr nah an den Werten des Betons
liegt[25]. Normalbeton hat eine durchschnittliche Massenzahl von 11 und eine Dichte im Bereich
von 2,2bis 2,4g/cm? [25]. Werden die Aluminiumdaten auf die Dichte des Betons angewendet,
so ergibt sich eine Reichweite von etwa 2#i€34,5um der a-Teilchen deg*Am im BetonDie
Kenntnis Uber die Reichweite derTeilchen in Beton ist relevant, da dAm-Lésung in den
Beton einziehtMigriert das?*!Am tiefer als 3%m in den Beton hinein, so werden die in dieser
Tiefe emittiertena-Teilchen vom Beton vollstédndig absorbiéadurch kdnnen sie weder mat
spektrometrischen Methoden gemessen werdaoch erzeugen sie Radiolumineszenzphotonen,
die detektiert werden kdnnen.




2.1.3REMOTALPHA

Das ProjekREMOTRLPHAgefordert durch: englEuropean Metrology Programme for Innovation
and ResearcEMPIR); Projekthummeft9ENVOR [19] befasst sib mit der Entwickung eines
mobilen optischen Detektissystems zuDetektion vona-Strahlung aus debistanz und seiner
Anwendung in einemAulernestfeld. Die Motivation dafur ist dieVerbesserung des
Notfallmanagements bei der Freisetzung von reimeBmittern in die UmweltNach aktuellem
Stand der Technik werden Kontaminationen vaikEmittern mit konventionellen Detektoren
gesucht, di e, auf gr un dStrahlang, séhiunatz aenrBodBrepositibniere i t e d e
werden misserDas erhoht das Risilkener Kontamination des Detektors oder des Personals und
kannbei Ingestionzu eing hohen Strahlenexposition der Perstithren. Zudemist es madglich,
dassdas Gelande, auf dem die Komaation vermutet wird, durch Trimmerteileschwer
zuganglich istDieMe s s u n gStrahlung aus der Distanlzeispielsweise durch eine Drohne

ist eine risikoarmere und flexiblere MoglichkeitDies kann durch die Messung der
Radiolumineszenzphotonesrreicht werden Auf inrem Weg durch die Luft erzeugesTeilchen
ultraviolette (UV) Photonen, die eine deutlich grof3ere Reichweite haben. Genauer wird das
Phanomerder Radiolumineszenz in KapigeR beschrieben.

Im Rahmen des Projektsunde unter anderem
ein optisches Detektiosystem fur UWMPhotonen
entwickelt, dass sich unteeiner Drohne (DJI
Matrice 600 Prp befestigen lie3. Am Ende des
Projektes war es mdgh, U\-Lichtquellen und
eine  100MBg 2Am-Quelle auf dem
Drohnentestfeld zu lokalisiererfAbbildung 4)
[33]. Die Drohne flog mit einer Geschwindigkeit
von 1m/s in einer Hohe von 5 m uber das
markierte  Testld. Die Measung der
Radiolumimrszenz fand im UVESpektralbereich
statt. Dabei wurde die Photonenzahlraten
100ms-Intervallenbestimmt und der Wersofort
ortsaufgeléstan die Bodenstation Ubermittelt.
Aus den Daten wurde eine Karte der Quellen der
U\AStrahlung ereugt Abbildung4 unten).

» Ein weiterer Aspekt des Projekts war é8Am-
Abbildung4: Die Drohne iberfliegt daBestfeld(oben) gespikte Umweltproben aus verschiedenen
Das untere Bild zeigt die Flugroute der Drohne un Materialien herzstellen und mit dem optischen
Photonenzahlra_te als gel?e bzw. rote Balken. Be'im € Detektiorssystemim Labor zumessen. Diese
Flug wurden vier der funf UMchtquellen sowie @ . ) . ] .
24am-Quelle identifiziert, wobei letztere von mir du EXperimente dienten dazu, di&ahigkeit des
die hinzugefligte blaue Ellipse hergehoben wird (au neuen Deektionssystemszum Auffinden von
[33)) Kontamination auf Umweltuntergrinden zu
zeigen.Die Ergebnisse der Expwente wurden

zumHauptbestandteil dieser Arbeit.




2.2Radiolumineszenz

Die natirliche Lumineszenz der Luft kann unter anderem in FornPdirlichter beobachtet
werden. Dob erst im 20Jahrhundert gelingtes Wissenschaftlern um den Kanadier
JohnC.McLennan die Ursache zu identifizief@d], [35] Die kosmische Strahlung, insbesondere
die erzeugten sekundaren Elektronen, regen Sauersiaft Stickstoffmolekile in der Luft an, die
bei der Relaxation Lichtphotonen aussendi@@], [37]

DieEigenschatftines Stoffs nach einer energetischen Anregung Lichtphotonen auszuseanaen

als Lumineszenz bezeichnet. Sie umfasst sowohl die Fluoreszenz (Hingkson des Photons)

als auch die Phosphoreszenz (verzogerte Emission des Photons). Lumineszenzfahige Materialien,
sogenannte Luminophore, sind vor allem Gase, grof3e organische MolekulEesikdrperwie

seltene Erden oder Mineralien. Die Anregung deninophoreerfolgt zumeist tber ultraviolette
Strahlung, kann aber auch Uberthermische Anregung (Thermolumineszenz), chemische
Reaktionen (Chemolumineszenz) oder ionisierende Strahlun@-we y- und Rontgenstrahlung
(Radiolumineszenz) erfolgebieWellenlangen der Photonen der Lumineszenz sind einzigartig fir
jeden Luminophor und liegen im ultraviolettesichtbareroder infrarotenSpektralbereich. Nach

der Stokesschen Regel muss die Energie der anregenden Strahlung hoher sein als die der
emittierten Strahlung[38]

Die Radiolumineszenausgeldst durclu-Teilchenwurde 1903 vorLordund Lady Hugginseim
Studium des Radiumentdeckt undwird im Folgendeméher beschriebef39].

2.2.1 Grundlagen

Diedurchao-TeilcherausgeldstdrRadiolumineszenz der Lufat zwar andere Priérteilchenals die
Polarlichter aber dieoptischen Emissionen weiségientischeAbregungseigenschafteauf [40].
Auf seinem Weg durch die Luft wechselwirkt deBeilchen mit den Atomen und Molekiilen. Uber
StoRRe mit den Hullenelektronen Ubertragt es seine Energie, was zur lonisatibBildung von
Sekundarelektronefiihrt. Diese Kaskade an Sekundarelektronegt die Stickstoffmolekile an
die dann bei der Relaxation Photonen im -Bpektralbereich emittieren{37]. Die Anzahl
entstehender Photonen und die jeweiligeSpektralbereiche sind je nach Literaturquelle
verschieden Chichesteet al. [41] berechnetenzum Beispiekine Anzahl von ungefahr 2Bv-
Photonemmit einer Wellenlangén Bereich von 30@m bis400nm fureina-Teilchereiner 24Am-
Quelle. Dieser Wert passt zu dem experimentell bestimmten Wert 30Photonen proa-
Teilchen des**Puim Bereich von 290 nm bis 48th von Baschenkd30]. Sandet al. [37]
bestimmten 19+ 3 Photonen pro Me\é-Energie im Spektralbereich von 188 bis 650m. Ein
o-Teilchen des?Am erzeugtin diesem Fallungefahr 10@Photonen. Die gemessene
Photonenzéhlrate istabeiabhdngig vom Abstand zwischen Quelle und Detel&bbildung5a).
Die Anzahl an produzierten Photonen steigt linear mit der Energie-deslchensAbbildungbb)
und linear mit de-Teilchenrate also der Aktivitat der Quel[29], [42]. AuRBerdem ist die Anzahl
produzierter Radiolumineszenzphotonen abhangig von der Lufttemperatur und dem Luftdruck
8], [36], [43]
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Abbildung5: Photonenzéhlrate als Funktion des Abstandes zum Deté&jamd dieAbhangigkeit der Photonenanzahl
pro h-Teilchenvon de Energie, die in der Luft deponiert wifldach Sand et al[37]) (b). Die Steigung betragt
18,5Photonen pro MeV.

Die Fluoreszenzeffizienz ist das Verhéltnis aus der Summe der Photonenenergien zur deponierten
Energie desi-Teilchens in Luft. Sie gibt an, wiel der Eingangsenergie in Photonen umgesetzt
wird. Die Fluoreszenzausbeutdederum wird alsVerhaltnisvon der Fluoreszenzeffizienz zur
EnergieeineseinzelnenPhotonsbestimmte WellenlangebeschriebenSie ist also ein Mal’ fur die
Photonenanzahl préVellenlange undleponierter Energie des-Teilchend43]. In Luft wird nur

circa ein 16tel dera-Energie in Photonen umgesef{20].

Die Wellenlangen der Radiolumineszenzphotonen des Stickstoffs liegen irBpéW#kalbereich
von 300nmbis430nm. In diesem Spektralbereich gibt es einen hohen Anteil an
Hintergrundstrahlung durch die Sonng4]. Aus diesem Grund kdénnen Messungen der
Radiolumineszenzphotonen im U\B&reich nur in vollstéandiger Dunkelheit durchgetiihr
werden. Auch m Labor stort durch Leuchtstofflamperemittiertes Licht die Messungler
RadiolumineszenzphotondB0], [45], [46]. Ein deutlich weniger stark von Hintergrundstrahlung
beeinflusster Spektralbereich ist der im UVC, wed3sptonen zwischen220nm und 280nm
liegen Dieser Bereich wird alengl. solarblindBereich der Sanenstrahlungbezeichnet da
atmospharisches OzonSonnenlicht diese Wellenldnge absorbiert. Die Messung der
Raiolumineszenzphotonen imUVGSpektralbereich kbnnen auch bei Tageslicht oder
Raumbeleuchtung durchgefiihrt werd¢46].

Die lonenproduktiordurch- undy-Strahlung ist weniger intensiv und durch die daraus folgende
grolRere Reichweite Uber ein groBeres Volumen vert¢dl0]. Deshalb lasst sich die
Radiolumineszenz eindeutig ddicht-ionisierendero-Strahlung zuordnen, selbsienn dief3- und
y-Aktivitat der Quellegréf3er ist alshre a-Aktivitat[30]. Aufgund der geringen Reichweite dear
Strahlung in Luft, findet die Erzeugung der Radiolumineszenzphotonen nah aQuelle statt.
Aul3erdem ist & Anzahlder Plotonen wegendes kleinen Ursprungsvolumersrhaltnismafig
hoch Ist der Abstand zweiar-Quellen grol3er als die Reichweite @eBtrahlung, so lassen sich
die beiden Quellen anhand des Radiolumineszenzsignals untersch@jden




2.2.2 Eigenschaften des Stickstoffs

Stickstoff (N) ist mit etwa 78% Massenanteiler Hauptbestandteil deErdatmospharg47]. Bei
der Raliolumineszenz der Luft ist eomit der Hauptemitter von PhotonerViele Messsysteme
basierendeswegerauf der Detektion von Photonen seiner Emissionslinien.

Stickstofftritt in der Umwelt alszweiatomiges Molekiduf. Die beiden Stickstfatome sind durch
eine starke dreifache kovalente Bindung verbunden, wodurch Stickstoff unter
Normalbedingungen keine chemische Reaktion mit anderen Atomen oder Molekiilen eiDgsht.
Stickstoffmolekil hat zwei Bewegungsfreiheitsgrade, die Rotation um gksmeinsamen
Schwerpunkt und die Vibratignalso die oszillierende Anderung der BindungslanDée
Freiheitsgrade beider Bewegungen sigdantisiert wodurch nur diskrete Energiezustande
erlaubt sind. Der Grundzustand des Stickstoffmolekulpiisti ¢n , wobei die Elektronen des
¢n-Orbitals fiir die Bindung zustandig sifi@6], [40], [43]

Die angeregten Energiezustande des Stickstoffs setzen sich aus den Energien der Rotation, der
Vibration und der elektronischen Energiekomponente zusammen. Ubergdnge zwischen den
Zustanden erzeugen das charakteristische optische Spektr(&bbildung 6). Die
Rotationstibergadnge besitzen die ggdte Energie und emittieren bei der Relaxatinfrarote
Photonen.Die charakteristischen Peaks des Stickstoffspektrums irBdés®ich werden durch
Abregung von Vibrationshiveaeszeugt.Die wichtigsterVibrationsibergange im Stickstoff sind

die Ubergange deaweiten positiven Systenigd) und des ersten rgativen System$0 ). [36],

[40], [43]

Dasc0-System kann nicht direkt aus dem Grundzustand angeregt werden, da direkte Ubergénge
aus einem Singulett in einen Tripl&tustandaufgrund der Spinerhaltung verboten sif86], [48]
Die Anregungles neutralen molekularen Sticksto#sfolgt deshalb tber den Austausch eines
niederenergetische Elektrons Die Anegung ist am effizientesten beiner Bektronenenergie
zwischen 12ind 16 eV[37], [49] [50], [51] Die folgende Reaktionsgleichung beschreibt die
Anregung:

Q6 Ot o007 61 (o
Werden die Stickstoffmolekijeum Beispiel durch ionisierendeStrahlungginfach ionisiertso
kann der Zustand ©° & 1 durch die Rekombination desinfach ionisierterlN,* mit einem
Elektrongemal der folgenden Reaktionsgleichinayotlkert werder{48]:

Q 0 @t 90 b

Wird ein Stickstoffmolekll durch eio-Teilchen oder eimochenergetische$Sekundarelektron
ionisiert, sokann eineAnregung depU -Systems stafinden. Elektonen mit einer Energie von
100eV regen dapUl -System am effizientesten 487], [48], [49] [52].

Q 0 O+t o0 b+ 0 Q

Obwohl diea-Teilchenzehnmal mehr Stickstoffmolekidnen erzeugen als angeregte neutrale
Stickstoffmolekiile, ist die Photonenemission deB-Systems im Spektrum des Stickstoffs
dominant[53].




Die spontane Emission eines Photons beim Ubergang zwischeelektepnischen dstanden des
Stickstoffs erzeugt das charakteristische Spektrum und kann mit einem Monochromador
einem Photoelektronenvervielfachernengl. Photomultiplier tube PMT) gemessen werden
(Abbildung6) [40].
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Abbildung 6: Spektrum desStickstoffs gemessen mit einemoichromatorund einem PMTIn (a) der UVA
Spektralbereicmit der Kennzeichnung der Ubergéange der starksten Limigrin (b) der U\Spektralbereickaus[40]).

Die Hauptemission des Stickstoffs erstreckt sich Uber den Wellenlangenbereitttirca
280bis430nm und liegt damit im U\ASpektralbereich deslektromagnetischen Spektrunig],
[30], [36], [43] Aber auch im Bereich von 20280nm, dem UVE&Spektralbereichkdnnen
Emissionslinien detektiert werdem\pbildung6éb) [40]. Die Intensitat der Radiolumineszenz im
UVGCBetrich liegt bei weniger als einem Prozent der gesamten Stickstoffemission [@Q]uft

Die Emissionslinien des W&hektralbereichs stammen voden angeregtenSystemen an
Vibrationsiibergangeq0d und p0 [36], [43] Dem Ubergang aus degb-Systemdes neutralen
Stickstoffmolekiils

z <

061 OOo° . " D] B

und demdespU -Systens des ionisierten Stickstoffmolekils

N

O 6+ OO G 8+ O] E8

Dabei geberOund O jerschiedene Vibrationszustande an. Der Ubergang wirglal6hO J bzw.

[34] zu finden.

Die Wellenlange 33Z3nm des ¢0 it -Ubergangs dominiert das Spektrum des Stickstoffs.
Weitere prominente Linien sind beispseleise die der Uberganged mip mit 357,69nm,
¢0 pht mit 315,93nm und die des Ubergang$ Tttt mit 391,44nm [48].
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2.2.3 Radiolumineszenzverschiedenen Gasemd Quenching

Da Stickstoff nicht das einzige Element in der Luft ist, ist es mdglich, dass angeregte
Stickstoffmolekile ihre Energie durch St6Re mit anderen Gasen und nichtdalarEmission von
Photonen abgeben. Tatsachlicinelaxieren die meisten angeregten Stickstofitédnde
strahlungslos Uber Sté3e mit anderen Molekilen. Dieser Prozess wird als Quenching bezeichnet
[36], [48] Das Quenchig ist abhangig von Druck und Temperatur. Je héher der Luftdruck desto
groler ist die StoRwahrscheinlichkeit und desto starker ist das Quenching des Bighale
hoher die Temperatur des reinen Stickstoffgases, desto hoher ist die Gedddiweit der
Molekiile, was zu einer Abnahme des Quenching fiB®}. In der Atmosphéaresind Sauerstoff

und Wasserstoftlie starksten Quencher fiir die Radiolumineszenz des Sticksiafifgkt al. [37]
detektieren ein 1,07mal héheres Radiolumineszenzsignal in trockener Luft (nur Stickstoff und
Sauerstoff) als in normaler Raumluiiei der Messung in reinem Stickstofra@vsogar einé-fach
erhohtes Signal gemessen. Kueteal. [56] berichten von einer 58achen Erhdhung bei der
Messung des Radiolumineszenzsignals in reinem Stitkst¥ergleich zur Messung in Rauifil

Der Einsatz von Stickstoffmonoxi@dNO) als Quencher ermdéglicht eine Verbesserung der
Sensitivitat der Messundgm Gasgemisch aus Stickstaiffd Stickstoffmonoxid (NFNO)kannder
angeregte Stickstoff seine Energie an die-M@ekile Gbertragen [29]. Sticksbffmonoxid
emittiert dann bei der RelaxatioRhotonen mit einer Wellenlarmgzwischen 206m und 300nm
(Abbildung 7) [57]. Da die Enssionen im solarblind UVGSpektralbereich liegen, ist die
Hintergrundstrahlung vernachlassigbar klein, wodurch Messungen bei Tageslicht moglich sind
[29], [57] Das Maximum der Intensitdt der Rallimineszenz des Stickstoffmaxids wird
erreicht, wenn reinem Stickstoff §pm NO zugesetzt werdeBei dieser Konzentratioist die
Intensitat der Emission des Stuffmonoxids circa 285nal hoher als die Intensitat der
Stickstoffemission. Im Vergleich zur Messung delidkamineszenz in Luft von Saatial. [37], ist

das Signal circa 150al starker im N+ NO-GemiscH57]. Auch die Nachweisgneze wird durch

die Zugabe von Stickstoffmoxkid gesenkt. 8ndet al. [45] bestimmen eine Nachweisgrenze von
800kBq bei der Messung der Radiolumineszenz in LUit\i@Spektralbeeich. Caraus ergibt sich
eine Nachweisgrenze von Bg, wenn die Messung in einem, MNO-Gemisch stattfindef{57].
Krasnigiet al. [29] ist es moglicheine 300Bg a-Quelle in einem Gemisch von N3 ppmNO zu
detektieren.
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Abbildung 7: Spektrum der Radiolumineszenzvon reinem Stickstoff undStickstoffmolxid nach [57]. Die
Hauptemissionen des Ni@genim Wellenlangenbreich von 200 bis 300 nithre Intensitéén sind25-mal héher als die
Intensitaten der Hauptemissionen desid Wellenlangenbereich von 300 bis 400.nm

Eine Herausforderung beier Verwendung von Stickstoffmorial istseine Eigenschaft als stark
oxidierendes Gags ist sowohl atk korrosiv als auch hoch giftig, da es im Atmungssystem Sauren
bildet. DasScientific Committee on Occupational Exposure Limits for Nitrogen Moroxpdiehlt

ein Expositionslimit von gpm Uber einen achtstiindigen Arbeitstag nicht zu tberschreitesm

sich die Exposition nicht vermeiden 14458]. Ene Verwendung von Stickstoffmoxid ist
demnach nur méglich, wenn die Gasatmosphémem Beispiel in Form einer mia§gefillten
Kammer kontrolliert werden kanrj57]. Die direkte Anwendung in der Umwelt ist ausgeschlossen.
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2.3 Messmthoden

Bei herkdmmlichen Msssystemengeschieht die Detektion vou-Teilchen Uber die direkte
Wechselwirkungund damit den direkten Ubertrag der Energie desTeilchens an das
Detektormaterial[30]. Damit die gesamte Emngie ima-Detektor deponiert werden kanrmmuss
der Abstand zwischen Probe und Detektor minimal sein oder die Messung im Vakuum stattfinden.
Zudem sollte die Probe sehr dineirs um die Selbstabsorption zu reduzieren. Eine hohe
Selbstabsorption in der Probe fuhrt dazu, das$eilcheneinen Teil ihrer Energie schon in der
Probe deponierenDie daraus resultierenden niederenergetischesTeilchen sinddurch ein
linksseitiges Tailing des Peaksarspektrumerkennbar Ist die Selbstabsorption sehr hoch, so
kénnen einiga-Teilchen nicht detektiert werderda sie dem-Detektor nicht erreichen, wodurch
bei Messungenlie Aktiviat der Probe unterschatzt nd [59], [60] Die Detektion voru-Teilchen

ist eine Oberflachenanalyse, die bestimmte Aktivitttstets eine OberflachenaktivitaBei der
Messung des Radiolumineszenzsignelgkt die sich um die Probe befindlichkuft als
Detektormaterial. Damit ist der Abstand zwischen Probe undx-Detektor minimert. Die
Reichweite delRadiolumineszenzphotonen Luftbetragt einige zehn Metef8]. Dasoptische
Detektionssystem, dadiese Photonen detektiertkann demnach in gré3erer Entfernung zur
Probe positioniert werden.

2.3.11-TrackDetection

Die Kernspurdetektion (engh-TrackDetedion) ist ein ortsaufgeldstes Verfahream a-Emitter
auf einer Oberflache zu lokalisierend ihre Aktivitat zu bestimmereshalb eignet es sich zum
Auffinden vonKontaminationen auf Oberflachen odé&teinen radioaktiven Quellerwie zum
Beispiel Kernbrerstoffpartikeln in Bodenproberin detaillierteren Analysen kann auf die Grélze
des Partiklsund die emittierenden Isotope geschlossen werdef1], [62], [63] Fiur dieh-Track
Detedion in dieser Arbeitverden Kernspurdetektoen des Typ€r-39der FirmaTAsLverwendet.
DerDetektor wird auf die Probe gelegt und durch dideilchen belichtet. Dabei Ubertragen die
o-Teilchen lokal ihre Energie auf das Detektormaterial und zerstéren dwrbsation die
molekulare StrukturDiese Schéaden sithakal auf eineBereichvon einigerNanometen begrenzt
und werden durchdreistiindiges Atzen mit 6M Natronlauge vergroRerDie Lauge wird dabei auf
80 °C erhitzf61]. AnschlieRend sind digpuren engl. Tracksunter einem Lichtrikroskop(NIKON
LVDAGRB sichtbar. Durch Auszéhlen der Tracks kann die Oberflachenzahlrateo-dailchen
bestimmt werdenDazu wurde die Softwal®AGE[64] verwendet.Die OberflachenaktivitiD )

ist die Oberflachenzahlrat@ ) geteilt durch die Effizienz der Messung:

o
[

Die Detektoreffizienzst fur Kernspurdetektoren p, da jedesa-Teilchen, daslen Detektor
erreicht, einen Track erzeugt. Die geometrische Effizienwird mit 0,4 abgeschatzt. Brin wird
beriicksichtigt, dass nua-Teilchen detektiert werden, digmach oben in Richtung Detektor
emittiert werden AufRerdem wird bericksichtigiassa-Teilchen, die unter einem sehr flachen
Winkel emittiert werden, nicht den Detektor erreich¢®l]. Details dazu finden sich in dem
Rahmen dieser Arbeibetreuten Bachelorarbeiten von Aan Lehnert und JamMaurice Wilder
[65], [66]

&
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2.3.2Gitterionisationskammer

Die Gitterionisationskammeefgl.grid ionization chambeiGIK ist ein gasgefilltes Z&ahlrohr, das
o-Teilchen energieaufgelost detektieren kanrin dieser Arbeit wd die GIKB0OO der Firma
MABsoLUTIONgerwendet Sie wid mit einem Gasdruck von 1,08ar betrieben und mit dem
Zahlgas P10 einer Mischung aus?®@rgon und 106 Methan befilltDer schematische Aufba
ist in Abbildung8 gezeigtund wird ausfiihrlich if65], [67], [68]beschrieben.

lonisationskammern bestehen grundsatzliabs einer Kammer, in der die Probe im Zahlgas
positioniert werdenkann, sodass die-Teilchen das Zahlgas direkt ionisieren kdnrggdurch ist

der Abstand von Probe und Detektormaterial minimal und die gesamte EnergieTagichen ist
potentiell messbarDie Elektronen der erzeugten lonenpaare driften durch das elektrische Feld
zur Anode, wahrend die positiven lonen zur KathodedefifDie Geschwindigkeit der Elektronen
ist circa drei GréRenordnungen hoher als die der lonen. Das bedeutet, dass sie nach gtwa 0,5
die Anode erreichen, wahrend die lonen bis zuribrauchen, um die Kathode zu erreicligg,

[70].

Der sogenannte WVert gibt an wie viel Energie in Elektronenvolt (eV) dageilchen zur
Erzeugung eines lonenpaares benttiglit 26,0eV/lonenpaar in einem ArgorMethan
Gasgemishist dieser Wert circa doppelt so hoch wie diazelnenonisationsenergien von Argon

und Methan[69], [71], [70]. Im W-Wert wird zusétzlich zur lonisationsenergie die Moglichkeit der
Bildung von angeregten Zahlgasmolekulen berucksicligit.Gasgemische wie P10, bestehend
aus einem Edelgas und einem mehratomigen Gas mit niedrigerem lonisationspitstzier W

Wert des Gemischs geringer als defWért jedes einzelnen Gases. Der Grund dafur ist, dass das
angeregte Edelgasmolekul seine Energie an das mehratomige Gas durch einen StoR3 Ubertragen
kam und letzteres dabei ionisie[70]. Dieser Effekt flhrzu einer Verbesserung des spektralen
Auflésungsvermogens der Kammea auch aus der Anregung von Molekilen lonenpaare erzeugt
werden Das spektrale Auflésungsverméogen ist abhangig von der Schwankung der Anzahl an
lonenpaaren pro a-Teilchen. Je mehrlonenpaare umso geringer ist die relative
SchwankungsbreiteVerunreinigungen des Zahlgasemum Beispiel durch Sauerstoff oder
Halogene filhren zu einemgeringeren spektralen Auflésungsvermogeata negativ geladene
lonen entstehen.Auch die Rekombinatiomler Elektronen fihrt zu einer Verringerung der
Energieauflosungda in beiden Fallen weniger Elektronen zum Signal beitrayed der WWert

als konstant angenommen, so ist die Anzahkareugtenlonenpaaren proportional zur Energie
desa-Teilchens. Dwh das Zéalein der lonenpaare kann anschlieRend desBeergiebestimmt
werden[69].
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Abbildung8: Schematischer Aufbau der GitterisationskammerDie Probe wird auf dem Probenteller positioniert, der
gleichzeitig als Kathode fungiert. AnschlieRend wird die Kammer evakuiert und mit Z&éhlgas gefillt. Die Hochspannung
(HV)liegt am Gitter und an der Anode an. Dadurch werden positive lonen abgestoRen und nur Elektronen kénnen
passieren.

In der Gitterionisationskammer ist zusatzlich ein Gitter zwischen Anode und Kathragibaut
welches die Kammer in zwei elektrostatischgaschirmte Kompartimente teiltEin Drittel der
Anodenspannung liegt am Gitter amodurchesauf einem Zwischenpotenzitgt. Das Gitter ist

in ausreichendem Abstand zur Probe angebracht, sodass die Bildung der lonenpaare
ausschlief3lich zwischen Kathoded Gitter stattfindet. Die lonen flieBen anschlieRend zur
Kathode wahrenddie Elektronen vom Gitter angezogererden Es ist fur die Elektnen so
durchlassig wie mdglich und fur die positiven lonemurchlassigSobald die Elektronen das
Gitter passie haben, wird auf der Anode Ladung induziédas erzeugtinen oannungspulsder
gemessen werden kanba dieseSpannungspulsus der Wegstreakzwischen Gitter und Aned
resultiert, die fur alle Elektronen gleiddt, ister unabh&ngigyom Entstehungert und vomwWinkel,

unter dem das primare a-Teilchen emittiert vird. Er ist auch unabhangig von der
Bewegungsgeschwindigkeit dpositivenlonen, wodurch eine schnellere Impulsverarbeitiing
Verbindung mikiner schnelleren Ausleseelektromiidglich istDamit hangt die Pulshéhe nur von

der Anzahl an Elektronen alwelche wiederum von der Energie desleilchens abhangDie
Spannungspulse gelangen vom Vorverstarker tGiber den Hauptverstarker zuamiatialysator.

Dort werden sienach Pulshohsortiert und in verschiedene Kanéle eingeordné&ie Auftragung

der Zahlereignisse Uber die Kanalnummer liefert ein Spektrum. Mit einer geeigneten Kalibrierung
kann den verschiedenen Kanaldie jeweiligeEnergie zugeordnet werdei dieser Arbeit wd

die Elektronk so eingestellt, dass die GIK einen Energiebereichungefdhr2000bis8000keV
abdeckt.Bei einer unbekannten Probe kann anhand des Energiespektrumas-elasttierende
Nuklid bzw. Nuklidgemisch bestimmt werden. Uber die Peakflache kann nach eineregerig
Effizienzbestimmunder Glkdie Aktivitat der Probe bestimmt werdeBie Effizienz ist abhangig

von mehreren Parametern, die flr verschiedenen Messungen mit demselben Messsystem als
konstant angenommen werden kdnndbie Bestimmung der iergiedfizienz erfolgte mit einem

24 Am-Standard bekannter AktivitaDabei lag die gemessene Zahlrat#inter dem theoretisch

erwarteten Wert. DiMessunsicherheitler Zahlrateder GIKst der statistischen FehitZ a h1.r at e
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2.3.3Halbleiterdetektor

Halbleiterdetektoren wie depassivierte, implantierte planare Siliziumdetek{engl.Passivated
Implanted Planar Silicon Detectdwurz: PIPBetektor) werden fur die a- und y-Spektrometrie
verwendet.Ahnlich wie in der GIK werdeturch diea-Teilchenim Detektorlonenpaare erzeugt,
deren Anzahl proportional zur Energie ae3eilchens istAllerdings werden in einem Halbleiter
mehr Ladungstrager prai-Teilchen erzeugt. Die gréRere Anzahl verkleinert das statistische
Rauschen des Detektors und verbesssot die Energieauflosungignifikant Zudem sind sie
deutlich kleiner und in der Signararbeitung deutlich schnellels die GIK69], [25]

In kristallinenFestkorperrbefinden sich die Elektronen je nach Bindungszustand in verschiedenen
Eléktronenbéandern Die aul3eren Hillenelektronen befinden sich im sogenannten Valenzband. Es
ist energetisch tiefer liegerat alsdasLeitungsband. Elektronen im Leitungsband konnenfs&h
im Material bewegen und tragen damit zu dessen Leitfahigkeit Beischenden beiden
Elektronenbéndermefindet sich die sogenannte Bandlickieren Breite vom Material abhangig
ist. Halbleiter sind Mterialien, deren Leitungsband nur wenige Elek&owolt Uber ihrem
Valenzband liegBei dem Halbleiter Silizium zum Beispiel betragt die Bandlicke 1,115 eV bei einer
Temperatur von 30&.Durch thermische Anregundie durch Elektronen im Kristall transportiert
wird, kdnnen Elektronen vom Valenins Léungsband angeregt werderZuriick bleibt eine
Leerstelle mit positiver Ladung, die als Loch bezeichnet wdid.thermische Bildung und
Rekombinatioreines ElektroLochPaares istm Gleichgewicht, wenn kein &ulReres elektrisches
Feld anliegtDurch die Bown'sche Bewegung verteilen sich die die Elektronen und Lécher im
Halbleiter. lhre Driftgeschwindigkeit ist dabanders als bei Gaseanndhernd gleichWird ein
elektrisches Feld an den Halbleiter angelegt, so kommt zur Brown’schen BewegBewdng
parallel zu den Feldlinien hinzuBei hohen Feldstarken erreichen die Ladungstrager
Geschwindigkeiten von bis zu “ifn/s. Beieiner Dicke des Detektors von 306 bis 1000um
erfolgt die Sammlung deradungstrager in weniger als 8. Halbleitedetektoren gehéren damit
Zu den Strahlungsdetektoremit dem schnellsten Ansprechvermogdsm die Leitfahigkeit des
\\ // \\ // \\ / Halbleiter; zu erhdherwird er mit Fremdatomen dotiert. .Bei
Si der nDotierung hat das Fremdatomder Donator, ein
// \\ // \\ // \\ Bindungselektron mehr alder Halbleiter, fiir das vierwertige
\\ // \\ // \\ // Siliziumkommt Peigpielsweisedas_ funfwertige Phosphor in
Si Frage. Das zusatzliche Elektron ist schwach gebunden, sodass
// \\ // @ // \\ es durch wenig Energie in das Leitungsband angeregt werden
\\ // \\ // \\ // kann.Bei der pDotierung hat das Fremdato, der Akzeptor,
ein Bindungselektron weniger, zum Beispiel durch Hinzufligen
// N // \\ // N\ von Borim Siizimhalbleiterdurch das Bor it eine Bindung
Abbildung9: P-dotierter Halbleiter [2¢ des Siliziums unbesetzt, wagjuivalent zu einem Lochin
Die [otierung von Siliziim mit B ejnem reinen Siliziumgitteist (Abbildung9). Durch jede Art
erzeugt ein ungebundenes Elekt . . . . .
Diese Storstelle fungiert als Loch, k YO Dotierung wird die Bandliicke effektiv schmaler und der
also von einem freien Elektron bes Halbleiter dadurch leitfahiger, da eine geringere Energie der
werden. Elektronen ausreichum die Bandlicke zu Gberwindej69],
[72], [73} [74]

Der, in dieser Arbeit verwendetdPIPSDetektor der FirmaIRIONTECHNOLOGIB®&Siert auf einem
SiliziumWafer (Abbildung10). Durch kleine Verunreinigungen ist dieser zumeist sclmmder
Weiterverarbeitungh-dotiert. Die Oberflache des Wafevgrd passiviert, das heif3jewird durch
eine Oxidschicht stabiligie Durch Photolithographie wird selektiv die Oxidschicht entfetmh
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ein Eintrittsfenster fur die ionisierende
Strahlung zu schafferin das Eintrittsfenster
\® wird mit einem lonenstrahl Bor implantiert. Die
~(4) Schichtdicke @ser p-Dotierung hangt von der
/@ Beschleunigungsspannung der Bomen ab.
Die Ober und Unterseite werden mit
Aluminiumbedampft und dienen alshmscher
Kontakt. Durch den Kontakt bleibt die Anzahl
Abbildung 10: SchematischeAufbau des PIPSetektor: gar  sich  im Gleichgewicht befindenden
der FirmaMIRION[73] Aald RAS | RZdog R . .
bei angelegter Hochspannung dehnt sie sich bis ar Ladungstrager im Halbleiter konstantDer
Rand des -wotierten Siliziund I ¥ § N& Halbleiterdetektor wird in Sperrrichtung
die lonenimplantation des Bors ist einglgtierte Schict . .
SyGaittyRSy® | f dav Hey Glaviric ange!egten elgktrlschen Feldes ist an der
Unterseite tbertragen die Hochspannung auf  p-dotierten-Schicht und der Pluspol an der
Halbleiter. n-dotierten Schicht. Dadurch wird eine
ladungstragerarme Zorem Ubergangwischen den Schichtenzeugt.Die GroRe der verarten
Zone hangt von der angelegten Spang und der Dicke des Silizisvafers ab.Sie wird auch

aktive Zone genannt, da sie messempfindfinhionisierende Strahlung ig69], [73],[74]

@

Trifft ionisierende Strahlung aufie aktive Zone
p-dotiert im Halbleiterdetektor, so entstehen Elektron
AL LochPaare (Abbildung 11). lhre Anzahl ist
proportional zur deponierten EnergiBie o-
Teilchen deponieren auf Grund ihrer geringen

Ladungstragerarme Zone (=) Reichweite von circa 7Qum in Siliziumihre
a_) ggﬁg%%{;;&. gesamte Energie im Detektorvolumen.ieD
@ Impulsi®he hangt von der Anzahl der Elektron

LochPaare und damit von der Energie des
einfallenden o-Teilchensab. Bereits vor dem
- Erreichen des Detektors abgeschwéchte a-
n-dotiert Teilchen erzeugen entsprechend weniger
ElektronLochPaare unddeshalb eine geringere

_ _ o Impulshéhe Die Auswertung erfolgt analog zur
Abbildung 11: Funktionsprinzip eines PHP®tektors GIK mit einem Vielkanalanalvsatbtithilfe einer
Trifft dash -Teilchen auf die ladungstréagerarme Zone ) o ) _y i
Halbleiterdetektors, so entstehen entlang seines W Energie und Effizienzédibrierung kann die
ElektronLochPaare. Durch  die  angelec Nuklidzusammensetzunder Probe sowie ihre

Hochspannung erzeugen die Ladungstrager ¢ Aktivitat bestimmt werden[25], [69]
Strompuls, der gemessen werden kann. ’ ’

Die Bildung von ElektrenochPaaren im Halbleiter istnalogzur Bildung vorionerpaarenim
Zahl@gs der Gitterionisationskammermie bendtigte Energie fir die Erzeugung eines Elektron
LochPaares in Silizium ist mit 3,86% etwa zehmal niedriger als didendétigte Bergie zur
Erzeugungeines lonenpaares in einenfrgonMethan-Gasgemisch Dadurch entstehen mehr
Ladungstrager pro deponiert&mergie im Detektor, wodurafas Signatu-Rausckverhéltnis und
somit auch die Energieaufiingverbessert wirdSie liegt beungefahr20keV bei einer Energie
desa-Teilchens von 5,61eV. [25], [69]
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2.3.40ptisches System

Fir die Detektion vom-Strahlung durch Radiemineszenzphotonen wird ein Detektissystem
bendtigt, das Photonen effizient nachweisen kan@romptonetal. [75] vergleichen die
Experimente und den experimentellen Aufbau einiger ForschungsgruphenSelektion der
Radiolumineszenzphotonen wird entweder ein Spektromef@d], [76] oder ein Set aus
verschiedenen Filtermerwendet[45], [60], [77] die nur fir Photonen der passenden Wellemgén
durchlassig sindzur Aufnahme eineBildes der Radiolumineszenzrden verschiedene Kameras
eingesetzt zum Beispiel ein€€ChargeCoupledDevice(CCDXKamera[8], eine IntensifiedCCD
Kamera[76] oder ElectroamultiplyingCCEKamera[78]. Die meistverwendete Variante zur
Detektion der Photonenst der PMT [30], [45], [56] [60], [77] Eine Ortsauflosungnd damit
Bilderzeugungst mit einem PMT nur méglich, wenn dieser kontrolliert bewegt werden kanth
dadurch eine Flache abrastefasAbrasternerfolgt entweder indirekt Gber Spiegfh6] oder
direkt Uber ein Goniometef42], [77], [79], [80] Durch die damit erreichte Ortsauflésung kann
eineo-Quelle im Raum lokalisiert waen.

Das optische Detektionssystem, sldlir die Detektion der Radiolumineszenz in die8ebeit
verwendet wird istim Rahmen des ProjekREMOTALPHA&Ntwickeltworden([33], [42], [79], [80]
Esist transportabelpasiert aufeiner Linsekiltern und PMTs und wird auf einem Goniomedder
einer Drohne montiert (Abbildung 12). Die Linse bdeht aus Quarzglas und hat einen
Durchmesser von 24 cm. Diese GroRRe wird bendtigt ausreichendiele Photonen zu sammeln
und auf den PMT zu fokussierele nab betrachteter Wellenl&nge (33@m inUVA oder 254m

in UVC) wird dagassendd-ilterset und der PMT ausgewal#iir de Messung der UVRhotonen
wird ein PMT des Typ8lAMAMATSUH10682210 mit einem spektralen Ansprechvermdgen im
Bereich von 230Gm und 700nm verwendet. Fir die Seleh desEmmisionspeaks b&37nm
werden zwei Filtewom TypEMROCKEF01340/12-25 und EDMUNDOPTICS837/10verwendet Die
Messung der UMhotonen vird mit einem PMT des TypslAMAMATSUH1187009 mit einem
spektralen Asprechvemdgen im Bereich von 18Bm und 3200m durchgefiht. Der
Enissionspeak bei 254m wird durchzweiFilter vom TyfEMROCKF01260/16-25selektiert.Die
Filter dienen der Reduktion vodntergrundphotonen In ihrer jeweiligen Konfiguration, ohne
Beleuchtung und ohna-emittierende Quellehat der UVAPMT eineDunkelzéhtate von weniger
als funf Photonen pro Sekunde, der URKIT sogar weniger als ein Photon pro Sekygdg Die
Montage des optischen Detektionssystems auf einem Goniometer erlaubt eine Abrasterung der
Quellregion irhorizontaler und vertikaleRichtung An jedem Punkt im Raster wird eine Messung
der Anzahl der Photonen durchgefiihrt un@si gespeichert. In der Nachdreeitung ergibt sich
darausein Bild deRadiolumineszemsignalsder a-Quelle. Es beinhaltet Informationen tber den
Ort und die Ausdehnung derQuelle sowie Uber dereRhotonenintensitéatin Kombination mit
demrot-griin-blau, kurz:RGBBIld der TieferKameralINTELIREAISENSED435kann diea-Quelle im
Raum lokalisiert werden.

DerAbstand zwischeno-Quelle und Detektowird fiir alle Messungen konstant auin2 gehalten.

Die Konstanz des Abstandes ist wichtig, damit die Messungen untereinander vergleichbar sind.
Die Anzahl an messbaren Photonenaishdngig vom Abstand zarQuelle[37]. In 2m Abstand

zur a-Qudle hat der UVAetektor einSichtfeld éngl. Field of View kurz: FoV) von 19nm,
wahrendder UV@EDetektor ein FoV von 5@m hat. DasSichtfeldist ein Mal fiir das Vermégen
eines optischen Detektorgwei benachbarte Punkte rdumlich aufzulésen, das te&éals zwei
Punkte zu erkennen. Je kleiner das Ee¥ Detektorsst, umsohdherist dieraumlicheAuflésung

des rekonstruierten Bildes dé&adiolumineszersgnals
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Abbildung12: Das optische Detekti@g/stem besteht ausiner Quarzlinse mit einem Durchmesser von 24 cm. Die
Photonen werden durch Filter selektiert unah\dem PMTregistriert. Es ist auf einem Goniometer montiert, welches
das System ihorizontaler und vertikaleRichtung drehen kann. Durch die Abrasteruaghiessflache kann ein Bildsle
Radiolumineszesignals der h-Quelle erzeugt werden. Das erzeugte Bild wird mit dem Bild der Kefeera
Uberlagert um dieh -Quelle im Raum genau zu lokalisieren.

Fir die Rekonstruktion des Radiolumineszenzbildes ist eine Natigieag des Signals
erforderlich. Aus den Rohdaten efigl. Raw des PMIDetektors kann bei geringen
Oberflachenaktivitaternur auf das Vorhandensein eineremittierenden Quelle geschlossen
werden, wenn das Signal einiger benachbarter Pma@$ammengefasswird [80]. Diese
Mittelwertbildung benachbarter Pixelgruppen
wird als Pixel $noothing bezeichnet und ist in
Abbildung 13 fur eine Pechblendapbe
dargestellt.Schon das Zusammenfassen von funf
Pixeln (Abbildung 13b) reicht aus um einen
homogenenHintergrund zuerzeugenund die a-
Quelle zu identifizieren. Werden neun Pixel
zusammengefasst, so ist der Unterschied
zwischen a-Quelle und Untergrund noch
deutlicher (Abbildung 13c). Anhand des so
bearbeiteten Signalskénnen der Ort und die
Abbildung 13: Pixel &oothing einer Messung vc Starke den-Quelle bestimmt werderDie Menge
Pechblendeprobe L. In den Rohdaten (a) ist die an Pixeln, die zusammengefasst wildingt von

nicht vom Untergrund zu unterscheiden. Je mehr  qer Oberflichenaktivitit der Probe und dem
zusammengefasst werden, desto starker ist

Kontrast zwischen Signal und Untergrund (b, c). FI verwendeten PMiDetektor ab Fir alle
Auswertung der Datenvird fur alle Messungen ¢ Pechblendemben ist ein Pixel Smoothing/on
optimale Zusammenfassung von Pixeln angewe npeun Pixeln erforderlich. Die Messungen von
(80} Betonproben mit dem UV@etektor weden mit
funf Pixel Sraothing bearbeitet, wahrend diese Probegemessen midem UVADetektor als
Rohdaten ausgewertet werden konnen Die Pixel des Radioluminesenzsignals der
Pflanzenproben wealen fir die Auswertung ebenfalls nicht zusammengefasst.

Die Bestimmung des Untergrundes dgfofiir jede einzelne Probe aus dmweiligenMessung
(Abbildungl4b). Dazu werden die Photonen, die auf Pixeln kreisformigdierRegion der Probe
gemessen welen, als Radiolumineszenzphotonen betrachtébbildung 14a). Photonen
innerhalb des blauen Vierecks dirauRerhalb des roten Kreises mdlen dem Untergrund
zugeordnet Der Uhtergrund wird somit individuell fir jede Probe bestimmit.
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Abbildung 14: Definition von Untergrund und-Quelle fiir die Messung einer Betonprolfa) Uberlagerung des
Radiolumineszenzsignals mit dem Bild der Tidf@mera zur genauen Bestimmung der Position 'véuelle und
Untergrund. (b)Ortsaufgelostes RadiolumineszenzsigBdmtliche gemessenen Photonen im roten Kreis gehéran zu
Radiolumineszesmnalder Probe. Phanen im blauen Rechteck ohne den roten Kreis gehdren zum Untergrund. Diese
Unterscheidung wit fir jede Probe separdurchgefiihrt.

In Tabellel sind die mittleren Utergrundzahtaten der verschiedenen Probarien fir beide
Spektralbereichaufgefuhrt. Alle Messungen wieden in Dunkelheit durchgefiihrbas Streulicht
aus der Raumbeleuchtung benachbarter Rawrteht den Untergrund deMessungen inUVA
Spektralbereichzum Teil erheblichDie Messungerim UVGSpektralberich sind durch das
Streulicht nahezu unbeeinflusst, weshalb die Untergrundzahlrate nah an der
Detektordunkelzahlrate isDie Messung der Pechblende Y CSpektralbereictwird in einem
speziellen Gasgesth aus B+ NO durchgefiihrtum das Signal zu erhohéRapitel2.2.3)

Tabellel: DurchschnittlichéJntergrunazéhlratender Messungenm UVCGSpektralbereictiegt der Untergrund nah bei
der Detektordunkelzéhlrateon einem Phion pro Sekunde. ItdVASpektralbereiclist der Untergrund durch Streulicht
zum Teil stark erhéht.

@ Zahlrate (1/s)
Probe UVA Ve
Efeublatt 25,3 2
Tannennadeln | 11,4 1,2
Beton 17,6 1,3
Pechblende 3,5 1,6 (N+NO)

Die Sensitivitat des optiseh Detektionsytems wirdmithilfe einer?®Po-Quelle bestimm{81].
Die ?*%Po-Quelle stammt vonder Physikaliscfiechnischen BundesanstgPTB)und ist mittels
PIPSDeteltor charakterisiertworden. Siehat zum Zeitpunkt derFertigungeine Aktivitat von
840kBg. Durch die Messung def®Po-Quelle mitdem optischen Detektiogsystem kanrdie
Korrelation zwischen Aktivitdét und Photonenzahlrate fir dieses bestimmt werBen.cder
Detektion der Radiolumineszeplaotonen im UVASpektralbereich  werden
66244+ Phot slvrBe'ﬁgemesser[Bl]. Beider Detektion imJVGSpektralbereichverden
342 Pho t(osMIaa'ﬁ) bei der Verwendung von nur einem Filtgemessen[81]. De
Kalibierfaktoren diein dieser Arbeit verwendetverden, sind6 6 27 9+ P h o ¢ sl\/rBejlrjUr
die Messung der UVRadiolumineszenzphotonen und 33 P h o t(csM B df)fur die
Messung der U\ARadiolumineszenzphotonen mit zwei statt nur einem Filter. Sie werden
verwendet um aus den Photonenzéhlraten der Messungen auf die Akivitéer Proben
schlieBen zu kdénnen.
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3. Umweltmaterialien

Die exakteSimulierungeiner Kontamiation in der Umwelt ist sehr komplesa die Umwelt sehr
vielfaltig in Bezug auf die Topographie des Gelandes oder die Oberflachenmatesaliem
ersten Ansatzsinddeshalb verschiedene Materialien ausgewa@nirden, die dieUmgebung einer
Kontaminaton in der Umw# naherungsweise wiedergeben solles vwird zwischen zwei
verschiedenen Znarien unterschiederZum eineneine Kontamination irurbaner Umgebung,
wie zum Beispiel einer Stadind zum anderen digontamination in einelandlichenUmgebung
wie in der freien NaturDaBeton eine der haufigsten Materialiést, dieesin einer Stadt gibt, ist
er reprasentativ fur anthropogene Materialien wie Asphalt oder Zidge.landliche Umgebung
wird mit verschiedenen Pflanzenproben simulieldm die natirliche Aktivitat der Umwelt
abzubilden, wrd die natirlich vorkommende radioaktive Pechblendangesetzt Ihre geringe
o-Aktivitat, verglichen mit anderen Proben dieser Arbestil die Grenzen des optischen
Detektiorssystems aufzeigen.

3.1Pflanzen

Pflanzenproben reprasentiert durch Efeu HederaheliY und Zweige von Tannennadeln
(Abiesnordmanniangd, werden verwendefum verschiedene Arten der Vegetatian simulieren.
Der Efeu dient als Vertreter fur groRblattrige Pflanzen und Laubbdumegrdien Blatter weisen
eine einfache Geometrie auf, wahrend digveige defTannennadeln eine deutlich komplexere
Geometrie besitzen. Tannennadeln stehen stellvertretend fur Nadelbdume und Graser.

3.11 Morphologie

Obwohl sich Efeublatt und Tannennadel madkapisch stark unterscheiden, sind sie sich auf
zellularer Ebene sehr dhnlich. Vereinfacht dargestedistehen sie aus dem Parenchym, das der
Nahrstoffspeicherung dient und in welchem sich das Xylem und Phloem befinden. Xylem und
Phloem sind Bestandteile des Leitblndels in Pflanzen und transportieren Wasser und Nahrstoffe
von der Wurzel bis ins Blatt unoihgekehrt.Umgeben ist das Parenchym von der Epidermis, die
wiederum von der Cuticula umgeben iBtie Epidermis stabilisiert das Parenchym, wahrend die
Wachsschicht der Cuticula das Blatt bzw. die Nadel vor dem Austrocknen $88{itzt

Die Cuticuldildet eine hydrophobe impermeable Schicht und schitzt das Blatt bzw. die Nadel vor
biotischen und abiotischen Stressor&u den biotische®tressoren gehdren Bakterien, Pilze und
Insekten. Die abiotischen Stressoren beziehen sich auf Trockenheit, Sonnenstrahlung und
Staubablagerungen auf der Oberflache. Durch die Hydrophobie der Cuticula diffundiert kaum
Wasser aus dem Blattinneren an die OliEhe, wo es verdunsten wirdend damit zum
Austrocknen des Blattes fuhren konnt®ie kristalline Struktur des Wachses erhoht die
Reflektivitat des Bittes, wodurch die Temperatur des Blattes reguliert werden kann und Schaden
durch ultraviolette Strahlng minimiert werden. Die Struktur und die Hydrophobie der
Wachsschicht sorgen dafir, dass Wassertropfen abgestof3en werden und dabei Schmutzpartikel
vom Blatt entferner{83], [84], [85].

Insgesamt bildet die Cuticula eine Schutzschicht zwischen Pflanze und U@ethl ihre
Funktion firjede Pflanzenart identisch ist, variiert die Zusammensetzung der Wachsschicht fur
jede Art. Tannennadelnwie die der GattungAbiesAlba, Verwandte derAbiesnordmanniana
bestehenzu 60% ausw-OHFettsauren mit einer Lange der Kohlenstoffkette von 12 16
Atomen Zweitgro3te Komponente ist mit 18 % Nonacod#rol, ein langkettiger sekundarer
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Alkohol GgHs0cO) [83]. In der Cuticula der Efeublatter dominieren dieAlkanole mit einer
Kettenlange vor20 und 22Kohlenstoffatomengefolgt von den Monosaurdi4].

Zusammenfassend lassich fur die Oberflache von Efeu ui@d@nnenmdeln sagen, dass die
Wachsschicht der Cuticula dafir sorgt, das Wasser und darin geloste Chemikalien an der
Oberflache verbleiben.

3.12 Herstellung und Spiken ddtazenpoben

Die Efeublatter wurden in deratur gepflickt und Gber mehrere Wochen getrocknet. Dabei
wurden sie gepresst, damit sie ihre urspringliche planare Oberflache behielten. Die Zweige der
Tannennadeln wurden Uber einige Monate getrocknet. Das Trocknen sorgte dafiir, dass sich die
Proben wéahrad der Eperimente nicht veranderten.

Zwei Efeublatter und zwei Nadelproben wurden mit je einempE0Oropfen der 2*Am-
Gebrauchsldsung betropft, was zu einer Aktivitat von circa BB3&ppro Probe fihrte. Die Proben
wurden in der GIK gemessem die Wie@rfindung(engl.Recoverydes?Am auf der Oberflache
zu bestimmenDie Uhsicherheit delRecoveryvurde aus der Messunsicherheit der GIK bestimmt.

Fur die Messungen der Radioluminesz#monenwurden acht Nadelproben mit 28-Tropfen
der 2Am-Stammltsag betropft. Die Aktivitaten gen bei 0,3MBq bis 81Bq pro Probe. Neun
verschiedene Efeublatter wurden mit 2% bzw 100ul-Tropfen der Stammldsunbetropft. lhre
Aktivitaten lggen bei 0,5 MBqg bis 2@Bg. Genauere Werteder Proben inklusive
Probenbezeichnung (E fur Efeu und N fir Tannennaééhden sich inTabellel5im Anhang.

3.1.3Experimente
i) Gitterionisationskammer

Die Pflanzenproben wurden fidie Messung auf dem Probenteller der GIK fixiBre GIK wurde
bei einer Spannung von 1580betrieben und mit 1,026ar P10 befiillt. Die Messzeit betrug 190
und 300 s fur jede der vier Proben.

i) Radiolumineszenz

Fir die Messungen der Radiolumineszgmonen wurden die

Efeuproben auf Probenhalter geklebt, die es ermdglichten, die Prob
einer Position senkrecht zum optischen Detektiosgstem zu messen
(Abbildung 15). Die gespikte Oberflache war dem optischen
Detektiorssystem direkt zugewandtDie Nadelproben wurden in
gleichméaRigem Abstand nebeneinander auf eine horizontale FIE_]
geklebt. Die Flache wde leicht g@eigt, sodass das optische
Detektiorssystem unter einem leichten Winkel gygspiktenOberflache
stand Das Detektionsystem wurde in einem Abstand vom2zu den
Proben positioniert. Die Messzeit fir die Nadelproben betrug in
5684s undin UVA 4489%. Fur die Efeuproben waren die Messzeiten
beiden Spektralbereichen kirzékrhang Tabelle 1$.Bei derEfeuprobe Abbildungls: Efeuprobe auf der
E8 und @r Nadelprobe N1 wurden zusatzlich noch die Probenhalterfur didlessungler
Radiolumineszenzphotonen von der Probenriicksgémessen. Radioluminezenphotonen.
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3.2Beton

Beton ist ein sehr vielseitiges Material im Stral3enbad Bauwesereiner Stadt. Di®berflache

des Betondesitzt zwar makroskopisch eine einfacBeometrie,ist aber auf mikroskopischer

Ebene deutlich komplexer als die ddiaRzen Beton ist ein Werkstoff, der aus drei Komponenten
besteht: Zement, Zuschlag und Wasser. Je nach Verwendungszweck des Betons variiert das
Verhéaltnis dieser drei Stoffe und sorgt damit fir unterschiedliche Materialeigenschaften.

3.21 Materialeigenschaften

Die Materialeigenschaften des Betons werden durch das Mischungsverhéltnis und die Wahl der
Komponenten vorherbestimmtEs ist wichtig, dass sie den entsprechenden Vorgaben folgen
damit der Beton seinen Verwendungszweck erflllen kebeshalb unterliegerdie Planung,
Bemessung und Konstruktion von Tragwerken aus Beton der DIN[8645.

Beton entsteht durch die chemische Reakties Zementsnit Wasser, der Hydratation. Dabei
reagierenKalziumsilikate zu Kalziumsilikathydraten. Digrdie bilden Kristalle, dieneinander
wachsen, sich dadurckierzahnenund damit den fliissigen Beton erharten lassé®i/] Die
Mischung aus Zement und Wasser wirder dem Begriff Zementleim (Beton ist noch fllissig) oder
Zementstein (Beton ist ausgehartet) zusammengefd3stZementleim umschlie3t den Zuschlag
und fixiert ihn beim Aushérten.Der stark basische Beton reagiert empfindlich auf
Kohlenstoffdioxid aus der Luft, was zur Verwitterung des Baustoffs. {8Bit

Bei der Hydratation ist das Verhéltnis von Wasser und Zement entscheidend. Der sogenannte
WasserZementWert (W/Z-Wert) gibt dieses Verhaltnis an und ist damit ein Malf3 fur die Porositét
und dieDruckestigkeit des Beton®ei der Hydratatiokkannmaximal 40% desZzementgewichts

an Wasserin den Hydraten gebunderwerden ein idealer W/Z-Wert ist demnach 0,4.
Uberschiissiges Wasser fiihrt zu gnoRen Poren im Zementstein. Je groRer und vielzahliger
diese Poren sind, desto wenigdmuckiest ist der Bton. [86]

Entsprechend desVerwendungszweackdes Betons in dieser Arbeit,ingd eine kommerziell
erhéltliche ZemenZuschlagMischung von RAYERverwendet, die fur die Fertigung von
Dekorationenoptimiert ist. Der Zuschlag besteht aus Sandkdrnern und diinnen Radier dem
Beton Struktur und Festigkeit gebdbas exakte Mischungsverhaltnis von Zuschlag und Zement
istvom Hersteller nicht angegebedie Bestimmung deW/ZWertesist demnach nicht moglich

Der fertigen Mischung muss nur noch Wasser hinzugefiigt werden, lautelgran einem
Verhaltnis von einem Anteil Wasser auf neun Anteile der Mischung

Aufnahmen einesLichimikroskops zeigendie polierte Oberflich eines Betonwerkstlicks
(Abbildung16). Die Oberflache des Betonist nicht glatt, sondern durch Téler, einzelne tiefe
Locher und flache Erhebungen durch Sandkéged&iennzeichnetDas macht die Bestimmung der
Rauheit der Oberflache fir alle Betonproben erforderlich.
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Abbildungl6: Aufnahmeeines BetonwerkstickechdemPolieren mit Sandpapienit einem LichtmikroskagErkennbar
sind diepolierten Sandkorner des Zuschlags sowie der Zementstein. Letzterer weist tiefe Locher und flache Téler auf und
ist demnach nicht als glatt zu bezeichnen.

Die Rauheit einer Oberflache wird nach DIN 476Ge st al t a b al® Abwdichunggdern
Struktur de Oberflache von der geometrisch ebenen Oberflache bezeic@@f Fur die
Bestimmung der Rauheit einer Oberflache werden verschiedene Methoden verwendet. Sie tasten
mechanisch oder optisch die Oberfliche ab und erzeugen dabei Hohenprofil. Das
LichtmkroskopNIKONECLIPSEM-DAFutzt das Verfahren der Fokusvariatiamm das H6henprofil

einer Flache aufzuzeichndg@bbildungl1?7) und die mittlere arithmetische H6h&Y in um zu
bestimmen.Die mittlere arithmetische Hohe wird nach DIN EN I1SO 281 78lgendermalien
definiert [89]:

Y o @dns@e

Wobeid die untersuchte Flache ist urid cfto die Hohe.

Fur alle Betonproben hakan Maurice Wildedie Rauheimittels Fokusvariatiobestimmt[66].

Die Betonproben wurden in drei Rauheitsklassen eingeteilt.

A Glatt: Y uAd
A Rau: VDAY Y ¢ W
A Sehrrau: cuwd Y
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Abbildung 17: FlachenrHohenprofil einer polierten Betonpobe aufgezeichnet durch dakichtrikroskop. Violette
Bereiche am Rand sind Messfehler des Mikroskops und werden gengédbetrachtet. DiedurchschnittlichdRauheit
dieser Probe liegt im Bereich einigerpif.

3.22 Herstellung und Spiken der Betooipen

Fur die Herstellung der Betonproben wurden zwei verschiedene Verhaltnisse von Wasser zu
Betonmischung verwendetDas Verhaltnis vonWasser zuBetonmischung vonl2,6: 87,4
orientierte sich an den Herstellervgaben Bei diesem Verhaltnis bildesich einezéhe Masse,

die per Hand in Form gebracht vde. Das zweite Verhaltniswar 20:80
(Wasser. Betonmischunyy hate also einen deutlich héheren Wasseranteil. Die Betonmasse
flissig und wrde in quadratische Eiswirfelbehélter gegossen. Die Dauer desiAask betrug

drei Tage. Im Anschluss wurden die Proben mit Sandpapier poliert oder mit verschiedenen
Hilfsmitteln aufgeraut. Die Rauheit jeder Proben wurde mit deahtrikroskop bestimm{66].

Fur die Experimente, die die Eigenschaften des Betons charakterisieren, digrd&'Am-
Stammlosung auf verschiedene Aktivitdtskonzationen verdinnt Kap3.2.3. Die
TropfengrofRe betrug 2@l. Das Spiken der Betonproben, die fur die Messung der
Radiolumineszenz verwendet wurden, erfolgte mit deutlich héheren Aktivitdtskonzentestion
und neun 10Qul groRen TropfenDie genaue Aktivitét jeder Probe befindet siolTabellel7im
Anhang.

3.23 Experimente

Die Experimente i) bis)vdienten der Charakterisierung des Betons und wurden mit der
Gitterionisationskammer durchgefiihrDie GIK wurde mit 1500 betrieben undmit 1,025bar
P10 beflllt.Fur jede Probe wurde di®ecoveryals Quotient aus gemessener Aktivitat Gber
aufgetropfte Aktivitat bestimmt. Aufgrund der Messgeometrienkten nur maximal 50 % der
aufgetropften Aktivitdt gemessen werderf-ir die Messungen iund viii) wurden die
Betonproben mit hoher Aktivitdtskonzentratiomerwendet. Die Modellierung Yiisolte die
unterschiedlichen Spektren des PIP&ektors mit der Eindringtiefe dé8'Am verknlpfen.
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i) Variation der Aktivitatind desMischungsverhaltnisses

Fir dieses Experiment wurden drei verschiedene Betonprolswendet. Eine Probe Hatein
Mischungsverhaltnisrzon 20: 80 (Typ M) die anderen beiden ein Verhaltnion 12,6: 87,4
(TypH), wobei eine der beiden Proben poliert wurfeyp Hp), walrend die andere unbearbeitet
blieb. Die aufgetropfte#’Am-Losung héte eine Aktivitatskonzentration von 0,%Bq/ 20 pl. Jede
Probe wurde mit vier Tropferbenetzt, wodurch sie eine Endaktivitat von 3&Bq haben.
Zwischen jedem neuen Trign wurdenach dem Trocknedie Probe mit der GIK fir zehn Minuten
gemessenAnschlieBend wurde di®ecovernyfir jede Probe und Aktivitdt bestimmt und die
Spektren der verschiedenen Probentypen mit der gleichen Aktivitat verglichen.

i) Variation der Trophanzahl

Bei diesem Experiment wurde eine Probe des Typs M, H ung khit einem 20Qul-Tropfender
Aktivitat 3,65 kBg benetztind flr zehn Minuten in der GIK gemess&ie Recoveryund das
Spektrum jedes Probentyps wurden mit dem letzten Ergebnis des entsprechenden Probentyps aus
i) verglichenDie Proben aus i) und ii) hatten dadurch dieselbe Aktivitégrdingswurden die
Proben aus init 80 plI?Am-Lésung betropft.

iif) Variaion der Oberflachenrauheit

Drei Betonproben des Typs M wurden mit einem 2@dpfen der?*!Am-Gebrauchsisung
benetzt lhre Aktivitat betrugdadurchjeweils circa3,65kBq. Die drei Proben unterschiien sich
hinsichtlich ihrer Oberflachenrauheit. Dieatie Probe héte einen™Y von weniger als pim, die
raue Probe hde einen™Y von 11+ 5 ym und die sehr raue Probe ein&hvon 29+ 10 um. Die
drei Proben wurden jeweils zehn Minuten in der GIK gemessen und anschlieRefkdueery
und ihr Spektum miteinander verglichen.

iv) Variation der Saurestarke

Das?*Am der Stammlosung wam 1M Salpetersaure (HN{gelost. Da Betostark alkalisclist
[90], wurde eine chemische Reaktion der Saure mit dem Beton erwartet. Um die Starke des Effekts
der Reaktion zu bestimmen, wurde dieses Experiment durchgefiihrt*Bie-Gebrauchslosung
(9 mM, pH=2)filr die GIKExperimente §ii) und vi) wurdedurch dieVerdiinnung um den Faktor
100 der?’Am-Stammldsungnit MilliQ-Wasserhergestellt Fir dieses Experiment wurden zwei
neue verdinnte Losungen hergestellt. Eine Losungdevalurch die Verdinnung det*Am-
Stammldsung mil M HNQ erzeud, die anderedurch die Verdiinnungit 50 %1 M HNQ und
50% MilliQWasser. Die Aktivitatskonzeation fur beide Losungen lalgei 1 kB 20 pl. Die
Saurestarke lagpei 1 mol/l bzw. 0,5nol/l. Betonproben des Typs M wurden mit einem |H0
Tropfen betropft und 100 Sekunden lang in der GIK gemessen. AnschlieRend wuRdeaiery
bestimmt und die Spektren miteinander verglichen.

v) Langzeitstabilitat

Um kerauszufinden, ob sich die Betonprobals Langzeitymweltstandards eigen, wurden drei
verschiedene Proben (Typ M glatt, Typ M rau, Typ) hit einem 2Qul-Tropfen der Aktivitat
3,65kBq betropft. Nach der vollstdndigen Trocknung des Tropfens wurde umgehend mit der
ersten Messung begonnen.nAersten Tag wurden mehrere Messungen im Abstand weniger
Stunden durchgefiihrt, an den beiden Folgetagen je emeAbstand einiger Tage eine und
schlieB3lich im Abstand einiger Wochen je eiDer gesamte Messzeitraum betrug sechs Monate
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und die Messaliinde wurden stundenweise dokumentieZwischen den Messungen wurden
die Proben in Petrischalen aus Plastik gelad@ig.Messungen in der GIK dauerten stets 100 s.

vi) PIPDetektor

Fur die Messungen mit dem PiB8tektor wurden dieselben Proben verwendeie fur die
Messungen der Radiolumineszphntonenmit dem optischen DetektigsystemDie Aktivitaten

der Betonprobe finden sich unter Abschnitt ViiiDa der PIRBetektordeutlich sensitiverls das

optische Detektiorsystemwar, war die Aktivitdt de Proben zu hochum sie direktimessenzu

kénnen Eswurde ein Design entwickelt, dalie Probe grotenteils abschirfatbbildungl8). Nur

die Aktivitat eines kleinen Ausschnitts einemzelnenTropfens wude gemessenDie Probe

wurde so dicht wie moglich am Detektor positioniert und fiir $5femesserDas lange Rommit

einem Durchmesser von rim, welches diea-Teilchen auf ihrem Weg zum Detektor
durchqueten, wirkte wie eine Blende und beschramktie gemessene Flache auf einsehr

schmalen RaumwinkeD i eTeilahen werden von der Probe isotrop in alle Raumrichtungen

emi tti er t-TeilWénraus demni Imerem der Betonprobe unter einem flachen Winkel
emittiert, so ist seine Wegstrecke im Beton langer als die eines senkrecht zur Oberflache hin
emi t t i daldhens ausx derselben Tiefe. Entlang der langeren Stréoken mehr

I nterakti onen z-Wailchen statthwodiech dierEnetgie des letzteren verringert

wird. Durch das Rohwurde sichergestellt, dass nahezu ausschliel¥i€feilchen, die senkrecht

unter dem Rébr emittiert wurden, gemessen wden. Wa hr e nd d e s s eTailcheanydied e n «
unter einem flachen Winkel emittiert wurden, vom Rohr oder der Metallbox absorbide.
gemessene Energieverteilgnm Spektrum ist dadurchnabhdngig om Emi ssi oRswi nke
Teilchen

5cm

Abbildung18: Messgeometrie der PIRgessungen. DiBetonprobe wurden eine Metallbox gelegtEin diinnes Rohr
(Durchmesser Inm) erlaubte die punktuelle Messungines Ausschnitts desittleren Tropfens. Die Box wurde dicht
wie moglicham Detektor positioniert.

Da die Metallbox etwsigrof3er als die Betonproben wavurde der Einfluss der genauen Position
der Probe in der Box auf die gemessene Zahlratdirneg. Dazu wurden zwei Proben mit
unterschiedlichen Spektream funf verschiedenen Positionen (links, rechts, oben, unten, Mitte) in
der Boxerneut gemessen.Die Messzeit betrugeweils 60s. Die maximale Abweichung der
Zahlrate vom Mittelwert bestimn@ die Messunsicherheit.
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vii) Modellierung

Aufgrund der Porositatdes Betons, waseine Oberflache durchlassig fur Flussigkeiten. Das
bedeutet, dass dié**Am-Losung nicht nur an der Oberflache trockeesadern auch in den
Beton einzogind dabe?*!Am in tiefere Lagetransportierte. a-Teilchen, dierinerhalb deBetons
emittiert wurden, Ubertrigen einen Teil ihrer kinetischen Energie an diesen und etexch
deshalb mit weniger Energie den Detektidm aus den Spektren des PIP&ektors Rickschlisse
auf die Eindringtiefe de¥'Am zu zieheywurden Modellierungsechnungermit FLUKA(Akronym

fur Fluktuierende Kaskadejurchgefihrt[91], [92], [93] FLUKA ist ein Mort€arloCode des
franz.Conseil Européen pour la Recherche Nucl@@ERNzur Berechnung von Teilchentisport

und Wechselwirkung mit Materie.

Zur Berechnung von Energiespektren varTeilchen aus
verschiedenen Tiefen wurden die Betonproben und die
Messgeometrie inF.UKA erstellt (Abbildung 19). Bei der
Modellierung wurde der Zerfall jedes einzelnetf!’Am-Atom
(engl.Primary) nacteinander simuliert. Die Anzahl dérimarys
der Modellierungvar demnach ein Aquivalent zur Aktivitat der
Probe in der Realitéatereinfachendvurde der Durchmesser
desmodellierten®*!Am-Tropfens auf. mmfestgelegt, was dem
Durchmesser desealen Réhrchens entspracibes Weiteren
Am PIPS| wurde der Tropfen als Zylinder angenahert, dessen Obéslac
mit der Betonprobe abschlossd dessen Lange in demtBn
hineinflihrte. Die Lange des Zytlars wurde zwischen 0jm
und 30um variiertund stelle die maximale Eindringtiefe des
241Am in den Beton daDie Verteilung det*!Am-Atomein dem
Zylindervolumerwurde von FLUKAals homogerangenommen
Das bedeute dass sich jeder simulierterimaryirgendwo in
diesem Volumen befandin der Berechnung zerfigeder
Primary und der Weg der o-Teilchen sowie die
Wechselwirkunge mit dem Beton wrden bestimmt. An der
Abbildung 19 Geometrie des PIF Grenzflache zwischen Beton undakdum wuden die
Detektorsund der Betonprobeerstelll Tdlchenenergien und der Teilchenstrofimpulsaquivalent)
mit FLuka Das*Am wurde als Zylind - 5 sgewertet. Die dilchenenergien wurden in 10@nergie
unterhalb des Réhrchens angenomn " . . . )
Seine Hohe stellt die Eindringtiefe  Kanalesortiert. Daraus wird ein Spektrum erzeugt, dass mit den
241Am dar. r e a |-Spektrem der Betonproben verglichen werden kann

Beton

viii) Radiolumineszenz

Fur die Messung der Radiolumineszamatonen wurden 17 Betonproben des Typs M
verschiedener Rauheihit unterschiedlichenAktivitaten im Bereichvon 0,2MBq bis 2QMBq
hergestellt.Die Messungen fanden in einem abgedunkelten Raum ohneu&eleng statt.Acht
der Proben wurden mit je 0,5 MBgeprsetztund fiir 45528s horizontalim UVASpektralbereich
gemessen Die anderenProben inklusive eineder 0,5MBgProben wurden auf Probenhaltern
befestigt, die es erméglichterdie Betonproben in einesenkrechten Position zu messdbie
Messung der Radiolumineszenzphotonen erfolgte fur diese im UhAUVESpektralbereichDie
glatte Probe 107 wurde dreimal, die raue Probe 301 zweimal hintereinander iraBgkéich
gemessen. Zwischen den Messungendeur die Positionen der Proben leicht verandert. Diese
Messungen sdien die Prazession der Messung der Photonenanzahl pro Sekunde bestiDasen.
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optische Detektionsystem wurde in einem Abstand vonr@ zu den Probemositioniert. Die
Messzeiten variierteffe nach Grol3e der abgerasterten Fla¢tiedie Proben im UVAund UVE
Bereich.Die genauen Messzeiten befinden siohTabellel8 im AnhangNach sechs Monaten
wurden neunBetonproben erneut im UVBereich gemessen.

3.3 Pechblende

Pechblende (engpitchblendg ist ein natlrlich vorkommendes radioaktives Exie Bezeichnung
entstand im 18. Jahrhundert in der Bergbauregion des Erzgeblbgase Radioaktivitat stammt
vomUran und dessen radioaktiven drgernukliden Die natiurliche Zusammensetzung des Wran
besteht aus dreisotopen:233U (99,28%) 232U (0,72%)und 23U (5 , - T §%). Von allen Uranerzen
hat Pechblende die héchste Urankonzentration und dientRalkstoff zur Gewinnung von Uran
sowie Radium und ActiniurDas Mineral wird fi auch als Uraninit bezeichnf4].

3.3.1 Zusammensetzung & Aktivitat

Pechblende ist ein Uranoxid ursprunglich in der Foj
von UQ. Durch Verwitterungsprozesdeann es unter
dem Einfluss von Sauerstoff oder sauren Lésurzge
Uranylverbindungen oxidiert werden. Wahrenjgs
Urandioxid schwarz ist, sind Uranylverbindung

konnen die Verteilungund Mengedes UWans in der
Pechblende fir verschiedene Probensehr
unterschiedlich und mitunter seninhomogen sein j
(Abbildung21). Durch die Radioaktivitdt des UranAbbildung 20:  Pechblende  unter  de
und dashoheAlter der Lagerstatten, befinden sich ii-'chtmikroskop. Die gelbliche bis orange Farbe

. . . ass das schwarze Urandioxid dt
der Pechblende samtliche Tochternuklide des Uraymyelteinfiisse teiveise zu Uranylverbindung
Die beiden Uranisotope”®®U und 2*°U sind die oxidiert wurde.
Ursprungsnuklide von zwei der drei naturlichen Zerfallsreihen, der-BeatiumReihe und der
UranActiniumRehe. Als natirliche Zerfallsreine wird eine Abfolge radioaktiver Zerfalle
bezeichnet, die vom primordialen Ursprungsnuklid Giber mehrere instabile Tochternuklide bis zu
einem stabilen Endnuklid fihf26].
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Abbildung21: Pechblende im Rasterelektronenmikroskop. Mit der ortgelsten Rontgenspektroskopie nden die
ElementeSilizium(rot) undUran (griin)und Calcium (blauj zwei verschiedendProben identifiziert. Die linke Probe
weist eine klare Trennung zwischen Pechblende und Taubgestein in diesem Fall einem Sliticdérangchten Probe
befindet sich da Uran als Einsprenklung im inaktiven Taubgestein.

Ist das Vorkommen der Pechblende dber circa 10 Halbwertszeiten des langlebigsten
Tochternuklids ungestért gewesen, sanki sich ein radioaktives Gleichgewicht der Zerfallsreihe
einstellen. Da sowoh®®U ds auch?*U eine sehr viel langere Halbwertszeit besitzen als ihre
langlebigsten Tochternuklide, befinden sie sich im sékularen Gleichgeb&fitbedeutet, dass

die Aktivitat jedeinzelnen Tochtaruklidsder des Urans entspricli26]. Damit hat sich Uber die
vergangenen Jahrmillionen diektvitat des Uranezes vervielfacht. Reine$®U hat eine
spezifische Aktivitat von 12,48q/g und 13 radioaktive Tochter. Pechblende hat mit RBgd/g

eine circa 13nal so hohe spezifische AktivitdDa sichdiese Arbeitmit der Detektion von
a-Teilchen befasst, sind nur die cidemuklide von 2%U und #°U, die ebenfallso-Teilchen
emittieren, relevant(Anhang Tabelle20).

3.3.2 Herstellung dereéhblendepoben

Die a-Teilchenaus den Zerfallsreiledes Urandesitzen in reinem Uran eine Reichweite von
einigen 10 umAbbildung?2) [27]. Somit ist fir die Bestimmung de-Attivitat der Probe nur die
o-Aktivitat ihrer Oberflache relevantAus diesem Grund evden einige Proben mit einem
Mikrowasserstrahin circa 5mm dicke Schbin geschnitten. AnschlieRdnverden die Proben im
Rahmender Bachelorarbeitvon Aaron Lehnettinsichtlich ihrefOberflachenzahlrate untersucht
[65].Pr oben mit ei ner hoBoigeeaufeder Obériche und einer hapend e r
Zahlrate weden fur weitere Messungen ausgewahkinhang Tabelle21). Die ausgewahlten
Pechblendeproben stammen aBsly de D6me in Frankreich, aus Uraniury itKanadand aus
Wodlsendorf in Deutschlan@abelle2).

3.3.3 Experimente

Die Pechblende wurde zunachst mit traditionellgiethoden wie der ortsaufgeldsteh-Track
Detedion und d-Spektrogkopie mit a@er GIK untersucht. Dabei wurde sowohl i
Homogenitat der ¥ r t e i | u-Bngtter dbestimmiaals auch die Oberflachenzahlrate und
Nuklidzusammensetzung. Die Messung Radiolumineszenzphotoneter Pechblende mit dem
optischen Detektioas/stem war eine Machbarkeitsstudie fir die Messung schwadioaktiver
Proben.
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i) h-TrackDetedion

Die Kernspurdetektoren wden direkt auf die Pechblendepben aufgelegt. Die Belichtungszeit
wurde so gewahl{Tabelle2), dass sich viele Tracks auf dem Detektor zeigen, diese sich jedoch
nicht Uberlagern.Damit ist sowohl eine Lokalisierung deo-Emitter moglich, als auch die
Bestimmung der Oberflachenzéhleat

Tabelle2: Belichtungszeiten ddfernspurétektorenund Messzeiten in der Gilit die Pechblendepben

Probe GroRe (crf) Belichtungszeit (min, Messzeit GIK (: Herkunft

A 2,3 1 13508 Puy de DoméFrankreich
B 1,3 1 5000 Puyde Dome(Frankreich
E 3,6 5 3940 Wodlsendorf(Deutschlangl
F 4 5 7000 Wodlsendorf(Deutschlangl
G 2,4 2 5614 Wodlsendorf(Deutschlanjl
J 13,1 1,03 5000 Wolsendorf(Deutschlanjl
K 14,5 1,03 3000 Wodlsendorf(Deutschlanjl
L 6,6 1 3000 Puy de DomeRrankreich
M 7,6 1 2979 Puy de DomeHrankreich
S 4,5 5 3628 Uranium City (Kanada)

i) Gitterionisationskammer

Fir dieMessung der Pechblendegben mit der GIKwurde die EBschleunigungsspannung auf
1600V gesetztZwischen den verschiedenen Messungen wurde die GIK zusatzlich mit Zahlgas
gespult um die Verunreinigungen durch Radon aus vorherigen Messungen zu minimieren. Die
Messzeiten variierten je nach Probengrofaljelle?).

Da es sich bei den Pedbbdepoben -
um Festkorper mieiner, die Reichweite
der o-Teilchen ubertreffenden Dicke  , | -
handelt, kommt es zur Selbstabsorption |
in der Probe. Das heifdt-Teilchen die
nicht an der Oberflache der Prob
emittiert werden, werden

abgeschwacht. Liegt ihr Ursprungort 7 Nukiia e 1

60 Nuklid D

Impuclge

tiefer in der Probe als ihre maximale
Reichweite, so werden sie vollstandig 7 -
absorbiert und sind folglich nicht 7| nNukidA -‘
meSSbar' DUfCh dle AbSChWé'Chun( DTD(]D ' 20|00 ' 3OID(J I 40IOO ‘ SOIOO I ISOIUD ‘ 70[00 ' BCIIUD
werden o-Teichen geringerer Energie Energie (keV)

gemessen. Das  Spektrum  einesabbildung22y { i dzF S y-SpekhidrhieideS Bestkorpdesl].
Festkorpers weistleshalbkeine Peaks auf, sondern ein stufenartiges P¢étibildung22). Die
Stufenanzahl vaert je nachdemwie viele verschiedenea-Emitter in der Probe vorhanden sind.
Die rechte Kante der jeweiligen Stufe stellt die Maximalenergie des entsprecherteifichens
dar [94].

Nuklid B
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i) Radiolumineszenz

Aufgrund der geringena-Oberfachenaktivitéat der [
Pechblendepben wurden diese an der PTB gemess

Dort bestanddie Mdéglichkeit die Proben in ein€sas Gas
gefullten Kammer zu positionieen (Abbildung 23), geﬁjllte Pechblende
welche anschlieBend mit Luft, reinem Stickstoff)(N

Kamme

oder einem Gasgemisch aus reinem Sfick und
10ppm Stickstoffmongid (NO) gefillt werdendante.
Das optische Detektimsystem war 2n von der
Kammer entfernt. Quarzglasfenster

Abbildung23: Aufbau der Gagefullten Kammel
fur die Messung der Pechblende in verschied
GasAtmosphéren. Das Quarzglasfenster

durchlassig fur die Radiolumineszenzphoton

Es wurden die kleinen Pechblend®oben A, B, E, F, G und S zu emQuelle genannt Mix
zusammengefasst. Die ProberK L und Mix wurden in denit Gaggeflllten Kkmmer gemessen.
Fur die Messung der Radiolumineszphotonen in UVC wurde di@kmer mit N und NO beftillt.

Die Messungen in UVA fanden sowohl in Luft als auchund\NO stattDie Messeitenvariierten
je nach Messparameterzwischen 30 Mhuten und 11Stunden Tabelle3).

Tabelle3: Messzeiterder Messungerder Radiolumineszemphotonender Pechblend@oben.

Probe K M L Mix
Messung
uvCc 56 min |33 min 32 min 26 min
UVA 91 min X 67 min 67 min
UVA in Luft 9h42 minf X 10 h 40 min| 10 h 28 min

Zudem wurde dafkadolumineszengignalaller Pechblendemben in einer einzigen Messung
detektiert. Dazu wurden die Proben in gleichmaiigem Abstand auf einer Platte montiert. Die
abgerasterte Flache betrug 8 x 30cm.Die Proben befanden sich fiir die Messung offen an der
Luft und die Radiolumineszenzphotonamurden mit dem UVAMT detektiert.Die Messzeit
betrug aufgrund deMessparamter und deGroRRe der Flache 64 Stunden.
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4. Ergebnisse

4.1 Pflanzen

i) Gitterionisationskammer

Die Spektren der beiden Efeuproben sind einander sehr ah#ighang Abbildung79), weshalb
an dieser Stelle nur das Spektrum der Probe E1 mit einer Messzeit vamn dédeigt wird
(Abbildung 24). Das Spektrum zgi einen scharfen Peak b&440+30keV und ein leichtes
linksseitiges Tailindpas Tailing reicht bis aminer Energie vo8500keV.
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Abbildung24: Spektrumder Efeupobe E1 bei eindviesszeitvon 100s.

Das Spektrum ddrobe N2 vird als Reprasentaritir Tannennadelprobeausgewahlt Abbildung
25). Es besitzt einen breiten Peak ohemdeutiges Maximum. Vielmehr beft das Maximum
aus einem200keV breiten Plateawron 5200keV bis 540@eV. Das linksseitige Tailing ist stark
ausgeprgt und reicht bis unter 150ReV und damit aus dem Messbereich der GIK hinBies.
weiteren Spektren der Tannennadelproben sind\bbildung80im Anhang.
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Abbildung25: Spektrum von Tannennadetiibe N2bei einefMesszeitvon 100s.

Aus den Spektren der GIK mda die Zahlrate der Proben bestimmt. Sie ist die Summe aller
gemessenen Impulse geteilt durch die jeweilige Messidits Verhaltnis aus Zahlrate tber
aufgetropfter Aktivitat gibt dicRecoveryler Probe an. Sie ist fabelled fur alle Proben gezeigt.
Die ir die Efeuproberbestimnte durchschnittlicheRecovenbetragt 48,0+ 1,4% undfir die
Tannennadelproben 24.6€0,7%.Damit ist dieRecoveryir die Tannennadeln halb so grol3 wie
die der Efeublatter.

Tabelled: Recovery der Pflanzenproben fir verschiedglessungen.

Messzeit (s Probe Recoveryo
100 El 475+ 14
100 E2 486 + 1,4
300 El 475+ 14
300 E2 483 + 1,4

@ 48,0 + 1,4
100 N1 249 + 0,7
100 N2 23,3 £ 0,7
300 N1 24,7 £ 0,7
300 N2 23,0 £ 0,7
@ 24,0 + 0,7
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i) Radiolumineszenz

Die Messung der &liolumineszenzphotonen erfolgtfur jede Probe im UVAund UVE
Spektralbereich.Abbildung 26 zeigt die Efeuprobe E3, ihRadiolumineszenzsignain UVA
Spektralbereictund die Uberlagerung des Signals mit dem BildTdefenKamera Es isdeutlich
sichtbar dass das Radiolumineszeigpal seinen Ursprung auf dem Efeublatt hat. Aul3erdem ist
erkennbar, dass das Intensitditsmaximum in der Mitte des Blatt&\shildung26b), also an der
Stelle, wo @ meisten Tropfen eng platziesurden(Abbildung26a).Der untere Bereich des Blatts
wurde nicht betropft, ist deshalb frei votf!Am und liefert keirRadiolumineszenzsign@lus dem
Bilddes Radiolumineszenzsigndesr Probe(Abbildung26c) wurde die Photoneméhlrateund der
Untergrund bestimmt. Dieses Verfahrerusde auf alle Efeuund Tannennadelproben und fir
beide Spektralbereiche angewendet.

X/ mm
-100 -75 -50 -25 0 25 50

Abbildung26: Radiolumineszesignalder Efeuprobe E3 in UMBie Positioender Tropfen de?t*?Am-Stammldsung auf
dem Efeublatsindin a)zu sehen b) zeigtdie Uberlagerung des Ratlimineszenzsignals mit dem RBiRl der Probe
und 9 zeigtdas Bilddes Signalsaus dem die Photonenaahl cer Probe bestimmt wird

Tabelle5: Photonenzahlratewer Pflanzenprobeausden Messungerder Radiolumineszemphotonen *engl. Limit of
Detection (LOD): Das Radiolumineszenzsignal der Probe lasst sich nicht vom Untergrund unterscheiden, wodurch die
Bestimmung der Photonenzéhlrate nicht mdglich war.

Probe Aktivitat (MBQ) Photonenz&hlraten (1/s)
UVA uvC

E9 0,47(7) 2,80(8)E2 <LOD*
E6 0,52(8) 2,96(9)E2 1,5(0)E1
E7 1,0(2) 5,2(2)E2 2,5(1)E1
E5 2,0(3) 1,15(4)E3 4,6(1)E1
E10 2,1(3) 1,08(3)E3 4,1(1)E1
E11 4,1(6) 2,10(6)E3 8,4(3)El
E8 8,2(12) 4,3(1)E3 1,7(1)E2
E12 12(2) 6,6(2)E3 2,5(1)E2
E3 20(3) 11,9(4)E3 4,7(1)E2
N7 0,52(8) 1,80(5)E2 5(0)
N8 0,52(8) 1,28(4)E2 3(0)
N6 1,0(2) 3,5(1)E2 1,2(0)E1
N4 2,1(3) 4,7(1)E2 1,8(1)E1
N5 2,1(3) 5,4(2)E2 2,1(1)E1
N2 4,2(6) 1,31(4)E3 4,9(1)E1
N1 8,4(13) 1,86(5)E3 6,3(2)E1
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Aus den Radiolumineszdiillernder einzelnen Proben wde die Photonenzahlrate pro Sekunde
bestimmt. Die Ergebnisse fir die Messungen im UWA UVESpektralbereich sind ifiabelle5
aufgelistet.Die Photoneméhlratesollte mit zunehmender Aktivitat der Probe zunehnjéh]. Um
dies zu Uberpriufenwird sie flr jededer vier Messreiheriiber die Aktivitat der Probe geplottet
(Abbildung27 bis Abbildung30).
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Abbildung27: Radiolumineszenz im U\Bpektralbereich der Efeublattddie Photonerahlrate folgt einem linearen
Trend
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Abbildung28: Radiolumineszenz im U\Bpektralbereich der Efeublattédie Photonendhlratefolgt einem linearen
Trend
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Die Ergebnisse der vier Messreihen sind sich sehr @hnlich. Fur alle gilt: Je hdher die Aktivitat der
Probe desto hoter diegemessenéhotonerzahlrate Die Efeuproben weisen Photonéiidraten
zwischen 300 und 12.00Bhotonenk im UVASpekralbereich auf, im UVBereichweniger,
zwischen 15 und 47Photonenk. Ahnliches zeigt sich auch bei den Tannennadelproben. Im UVA
Spektralbereichliegt die Photonenzéhlratewischen 130 und 1900 Photorisnim UV@ereich
geringer, bei3 bis 63Photoners. Die Tannennadelprobererzeugen demnaclrotz gleicher
aufgetropfter Aktivitat weniger Photonén als die Eeuproben Fir die Messungen der UVA
Photonen istdie Z&hlrate bei den Tannennadelproben etwa halb so grol3 wie bei der
vergleichbaren Aktivitat der jeweiligen Efeuprolide Zéhlrateder UVEPhotonen unterscheidet
sich noch starkeBei denTannennadelprobewird nurungeféhrein Drittel derPhotonerzéhlrate

der Efeuprobererreicht(Tabelle5).

Fur alle vier Messreihen lasst sich eine lineare Anpassung an die Daten fitten.

Fir Eéu: UV-Rho't DSI:FE?M%?BIT“”-%MZGRWOt osn e n
UVehot e ~42MAM Phot osnen
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Abbildung29: Radiolumineszenz im U\Bpektralbereich der Tannennadebie Photoneréhlratefolgt einem linearen
Trend
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Die Photonemahlrateder Tannennadelmbe N1 ist bei beiden Messungen geringerdasTrend
womdglich beihdet sich ein hoherer Anteil de$'Am auf der nicht messbaren Riickseite der
Tannennadel

Tannennadeln
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Abbildung30: Radiolumineszenz im U\Bpektralbereich der Tannennadelie Photoneréhlratefolgt einem linearen
Trend

Die Tannennaglprobe N1 und die Efeuprobe Bihdin Vorwarts und Riickwartsorientierung
gemesserworden DieRickseite deProbe Nlwird im UVASpektralbereich und diRuckseite
derProbe E8 im U\(GpektralbereiclyemessenDie Photonenzahlrate der Rickseiterdistitlich
geringer als die der Vorderseit¢habelle6). Bei der Efeuprob@erdenauf der Riickseitereniger
als ein Viertel der Photonen pro Sekunde gemessen als auf\Vdederseite. Bei der
Tannennadelprobe werden auf der Riickseite 4b,der Photonen pro Sekunde der Vorderseite
detektiert.

Tabelle6: Vergleich dePhotonenzéhlraten deévorder und Rickseiten déroben N1 und8

Probe Zahlrate Vorderseite (1/s; Zahlrate Rickseite (1/¢ Verhaltnis (R/V)
N1 (UVA) 18592) 767(7) 41,2%
E8 (UVC) 166(3) 38(2) 22,9%
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4.2 Beton

i) Variation der Aktivitaind desMischungsverhaltnisses

Im ersten Experiment wden drei verschiedenen Betontypen (M, HipHnacheinander mit
insgesamt vier Tropfen dét!Am-L&sung betropftDie Ergebnisse sind Abbildung31 gezeigt.
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Abbildung31: Vergleichderdrei verschiedene Bettypen M, H, Hp. DieAktivitat der Proben steigt mit jedem Tropfen
von 0,9kBq, Uber 1,&Bq und 2,kBq auf 3,&Bq.

Alle Betonpoben haben ihr Peakmaximum HE550keV und eidinksseitiges Tailing, welches bis

hinunter zu 2500 keV reichDie Betonprobe des Typs M (schwarze Linie) zeigt in jedem der vier

Graphen ein deutlich geringeresedkmaximum. (&ichzeitig zeigt sie ein deutlich starkeres
linksseitigesTailing im Bereichvon 4500keV bis 540BeV als die anderen beiden Probddas
Tailing der beiden Proben des Typs H verlauft ab einer Energie vork&ZGfleich, im Bereich
von 5200keV bis 540@eV ist das der polierten ProbegHgriine Liniegeringfligig héher. Auch
dasPeakmaximum dieser Probe ist hoher als das der unpolierten PrqbateHLinie) Aus den
Spektren wirddie Recoveryler Proben bei vechiedenen Aktivitdten bestimmt

i) Variation der Tropfenanzahl

In diesem Experiment wirder Einfluss des Volumens détAm-Losung betrachtet. Dazu wden
zwei AmLosungen mit verschiedenen Aktivitatskonzentrationen verwendélr jeden
Betontyp wurde eine Probe mit einem 2(Ql-Tropfen der LOsung mit der hoheren
Aktivitatskonzentratiorund dieandereProbemit vier 20ul-Tropfender anderen Losungersetzg
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sodass @ Aktivitat der Proben annahernd gleiict Tabelle7 zeigt dieRecoverger sechs Proben.
DieRecoveryst stets fur die Probe, die nunit einem Tropfen versetzt wurdem héchstenDie
Proben des Typs M haben genau wie bei i) die hddRetmveryon allen Proben.

Tabelle7: Recovery fir verschiedene Betontypen und untersctiedliropfenanzahl

Betontyp Recovery%) Tropfenanzahl
M 514 1
M 48,0 4
H-p 43,6 1
H-p 385 4
H 444 1
H 36,2 4

Der Unterschiedh der Tropfenanzaldeigt sich auch beim Vergleich der Spektrpbjldung32).

Beide Spektren gehdren zu Betonproben des Typs M. Die rechte Flanke, die Lage des
Peakmaximums und Abschnitte des Tailings stimmen fiir beide Proben Uberein. Die Héhe und
Breite des Peakmamums ist fur die Probe, die nur mit einem Tropfesrsetzt wurde(schwarze

Linie) deutlich gréRer. Die Probe, dimit vier Tropfenversetzt wurde(rote Linie) besitzt im
Bereich von 5208eV bis 400BeV einetwasstarkeres Tailing.
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Abbildung32: Vergleichzweier Proben des Typs M mgieicher Aktivitat, aber verschiedenanzahlan Tropfen Die
schwarze Linie gehort zu der Probe, die mniieei 20ul-Tropfenversetzt wurde die Rote zu der Probe, die miérv
20 pl-Tropfenversetzt wurde

iif) Variation der Oberflacheawheit

Das Auftropfen def*Am-Lésungauf Betonproben des Typs M mit verschiedenen Rauheiten
fuhrte zu unterschiedlichem Verhalten des Tropfens auf der Oberflachedéwugehr glatten
Probe 108 blib der Tropferbis zu zwei Stundelangstehen und verdunstet Auf den raueren
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Proben verliefder Tropfen und benetetdabei eine grol3ere Flache auf dem Beton. Die vom
Tropfen benetzte Flache ist auf der rausten Probe 110 groRRer als die auf der Prodhitduqg
33). Auf den rauen Proben ist der Tropfen innerhadim 10bis30 Minuten abgetrocknet.

Abbildung33: Verhalten des Tropfens auf der OberflacheBfé@tonproben des Typs M (von links nach rechts): 110, 104
und 108.

Die Spektren der drei unterschiedlich rauen Betonprolsamd in Abbildung 34 gezeigt.Das
Peakmaximumaller Proben liegt bei 54B+30keV. Zudem weisen alle drei Proben ein
linksseiiges Tailing auf, daeine Energie von 200V unterschreitetDie glatte Probérote Linie)
hat das héchste Maximum und bi8@DkeV auchdie gré3te Anzahl an Impulsen ifailing. Die
rauen Proben haben ein geringeres Maximum unce@twas héhereAnzahl an Impulsen im
Tailing unterhalb von 490keV als die glatte Prob®ie rauste Probdéschwarze Liniehat das
niedrigste Maximm und eiren héheren Anteil an Impulsen ifrailing als die raue nicht aber als
die glatte Probe im Bereich von 5368V bis 4900 keAus dem Spektrum der glatten Probe ergibt
sich eineRecoveryon 51,4+ 1,5 %. Sie istoher als didRecoveryler rauen Probe m36,5+ 1,1 %
und dieRecoveryler sehr rauen Probe m&8,8+1,2%
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Abbildung34: Betonprobendes Typs M mit verschieden&auheien der Oberflache und dsglbenaufgetropften
Aktivitat. Die glatte Probe (rote Linie) hat ein h6heres Peakmaximum und Tailing bis 4900 keV als die rauen Proben.
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iv) Variation der Saurestarke

Beim Auftropfen de0,5M und derl M HNQ-LOsung bildeen sichviele kleineBlaschen an der
Oberflache des Betorjabbildung35, linkes Bild)Beim Trocknen bildetsich eine dunklere Kruste
an derStelle, wo sich der Tropfen befiet (Abbildung35, rechtes Bild)Diese Kruste bildetsich
aber nur auf den Betonproben, die mitopfender 1 MHNQ-L&sungversetzt wuden.

Abbildung35: Reaktion des Betorauf die HN@ Die Betonprobe 404 wuraeit 1 kBg24!Am in0,5 MHNQ betropft. E:
bildeten sich Blaschen an der Grenzflache zum Beton im Inneren des Tropfens. Das rechte Bild zeigt den g
Tropfen der 1 MHNQ-L&sung auf Probe 312 (Aktivitat 1 BBeim Trocknen bildete sich eine dunkle Kruste.

Das Spektrum der Betonprobe, digt 2*!Am inder 0,5M HNQ-LOsunggespiktwurde, zeigt ein
starkes linksseitigesnd rechtsseitigeg ailing(Abbildung36), sodass der Peak stark verbreitert
ist. DasPeakmaximum liegt bei 5@ 100keV.Die Recoveryler Probe 40detragt43,3+1,3%.
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Abbildung36: Spektrum der Betonprobe 408rsetztmit einem1 kBg2*!Am-Tropfenin der 0,5 MHNQ Losung.

Probe 309 wrde mit 2?Am inder 1 MHNQ-LOsundgoenetzt, inr Spektrum ist il\bbildung37 zu
sehen.Das Spektrum zeigt einen schwachen, sehr breiten RFeaBdreich von 450KeV bis
5500keV. Der Ubergang zwischen Peak und linksseitigem Tailing istinidatitig Anders als bei
anderen Spektren nimmt das Tailing zu geringeren Energien nicht kontinuierlich ab, stattdessen
bildet sich eine Art Plateau auBie Zahlrate ist sehr gering, was zu eilR&coverywon nur

2,2+ 0,1%fuhrt.
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Abbildung37: Spektrum der Betonprobe 30@rsetztmit einem1 kBg2*?Am-Tropfenin der 1 MHNQ Losung.

V) Langzeitstabilitat

Fur den Test der Largizstabilitat der Betonproben wden zwei Betonproben desyf)'s M und
einedes Typs b mit Tropfender?*!Am-Losungpenezt. Die Anzahl der Impulse wde zu Beginn
stundenweise gemesserlfbildung38). Innerhalb der Messunsicherheit der Glh 3% bleibt

die Anzahl an Impulsen fur alle drei Prolyemerhalb der ersten 108tunderkonstant.Die Anzahl

an Impulsen ist fur die beiden glatten Proben (rote und schwarze Punkte) verschiedener Typen
sehr ahnlich, wahrend sie fiir die raue Probe (grine Ry)nikar circa halb so grof3 ist.
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Abbildung38: Test der Langzeitstabilitat in demsten Stundeffiir drei verschiedene Proben.

Im weiteren Verlauf der Versuchsreilmgerden zum Teil stark&chwankungen der Impulsanzahl
beobachtet(Abbildung39). Am starkstersinddie Schwankungen der Impulszahl bei der glatten
Probe des Typs M, am schwéchsten fir die raue Probe des Tide Meisten Datenpukte jeder
Probe stimmen innerhalthirer Messunsicherheiten miteinander tberein.
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Abbildung39: Test der Langzeitstabilitat iber 6 Mondte drei verschiedene Proben.

vi) PIP$etektor

Die 17 Betonproben, die rit dem PIPSetektor gemessen wden, sind fiir die Messung der
Radiolumineszemhotonen hergestellt worden. Aufgrund ihrer hohen Aktivitdumde nur ein
kleiner Ausschnitt der gespikten Betonoberflache gemeskeAbbildung40 ist die Anzahl der
Impulse in Abhéngigkeit der Aktivitat aufgetragen. Die Anzahl an Impulsen nimmt bis zur Probe
109 bei 4 MBq kontinuierlich zu. Bei den Proben, die mit einer h6heren Aktivitéat gespilcen,

wird eine geringere Anzahl an Impulsen festgestellt. Probe 109B@) hat die hdchste
gemessene Impulsanzahl, Probe 108 (#B§) die geringste. Die acht Proben, die mit annahernd
derselben Aktivitat gespiked sind (5kBq), zeigen stark schwieende Impulszahlen (genauer in
Tabellel19im Anhang)Drei Proben (103, 107, 301) werden zweimal gemessen. lhre Werte der
Impulsanzahl stimmten innerhalb der Messuhsitheiten tGberein.
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B 10000 4
—
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- % 302 —=—

- 105
4000 +
208 1107 %
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0 } } } }
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Aktivitat (MBg) *°
Abbildung 40. Messergebnisse deBetonproben Es gibt keinen linearen Zusammenhang zwischen Aktivitat der
Betonprobe und gemessenen Impulsen. Die teilweise sehr groRen Fehlerbalken resultierenAbsshddgrung der
Messunsicherheit bei der mittigen Positionierung der Probe in der Metallbox.
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Da die MetallboXAbbildungl18 links), in der die Probe gressen wude, etwas gréRer als diese

ist, wurde der Einfluss der Position in der Box auf die Zahlrate bestimmt. Dazlewdie Proben

109 und 303 an funf verschieden Positionen innerhalb der Box gemessBie gemeasene
Anzahl der Impulse ist ibbidung41 gezeigt. Bei beiden Proben ist die Anzahl der Impulse am
hochsten, wan sie mittig innerhalb der Box positionierturden. In dieser Position lag der
ebenfalls mittig aufgetropfte Tropfen direkt unterhalb der Rohréffnung. Bei einer Verschiebung
der Probe in der Box von nur wenigen Millimetern sank die ZahlratBeitderProbe 303 wrde

an den anderen Positionen etwa die gleiche Impulsanzahl gemessen. Anders beilsel 69p

dort wurde an der oberen Position nur etwa die Halfte der Impulse der Mittelposition detektiert.

Fir die starke Abhangigkeit der Z&hlrate von desiffon gibt es zwei Grinde, zum einen liegt der
Tropfen nicht mehr mittig unter dem Rohr. Dadurch ist es mdglich, dass ein Teil der nicht
benetzten Flache der Probe unter dem Rohr liegt. Bei den hohen Aktivitaten der Proben, hatte das
schon einen messbaneEinfluss auf die Zahlrate. Der zweite Grund ist etwas komplexer und
bezieht sich auf die Eigenschaften der Betonproben. Die Abhangigkeit von der Positionierung ist
fur die Probe 109 mit starkem Tailing im Spektrum deutlich gréRer als fur die Probe &03. D
Tailing zeigt, dass vi#fAm in den Beton migriert. Es ist anzunehmen, dass diese Migration nicht
homogen Uber den gesamten Tropfen stattfindet, da sie Uber unregelmaRig verteilte Poren
erfolgt. Daraus folgt, dass die Anzahl an detektierbardreilcten nicht homogen verteilt ist und

die unterschiedliche Positionierung des Tropfens unter dem Rohr fiir die Probe 109 einen grol3en
Unterschied in der Zahlrate ausmacht. Bei Probe 303 kann die Verteilunéfdes an der
Oberflache als recht homogen angenommmeerden, weshalb der Unterschied in der Zahlrate
geringer ausfallt.

Die Standardabweichungegter Messungen wird als MessunsicherHéit die Positionierung der
Proben bei derPIPSVessungn angenommen. Sie betragt fur die Probe 109 mit starkem Tailing
18,7 %, diese Unsicherheit wird fir alle Proben, die im Spektrum ein starkes Tailing zeigen,
angenommen. Die Messunsicherheit der Probe 303 mit hohem Peak betréyt Ol wird flr

alle Proben verwendet, deren Peak ebenfalls das Spektrum dominiert.

o0 109 303
6000 + 4000
02000 T o 3000 +
S4000 7 3 2000
3 1
E?,ooo + 2
2000 + = 1000 +
1000 4 0 .
0 - ObenMitte UntenLinksRkechts
ObenMitte UntenLinksRechts Position
Position

Abbidung41: Abhangigkeit der Anzallin Impulsen von der Positionierudegr Probe in der Bokinks fiir die Probe 109
mit starkem Tailing und rechts fur die Probe 303 mit hohem Peak. Die rote Linie gibt jeweils den Mittelwert der
Messungen an.
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vii) Modellierung

Die Modellierung deo-Spektren vort*!Amerfolgte mit der Softwardi.ukA91], [92], [93] Jedes
Spektrumgehort zueiner bestimmten Eindringtiefe des**’Am in den BetonEs wuden elf
verschiedene Eindringtiefen modelligAnhang,Abbildung81). Die Spektren der Eindringtiefen
0,1 pum, 0,2um und 0,5 um unterscheiden sich nicht voneinander. Mit zunehmender Eindringtiefe
von 1um tber 2um und 5um zu 10um wandert das Peakmaximum zu niedrigeren Energien und
der Peakwird breiter. Bei eier Eindringtiefe von 1fm, 20pum, 25um oder 30um wird der Peak

zu einem PlateauDermodellierte Bereich @r Eindrimgtiefen reichtsomitvon 0,1um bis 30um.
Abbildung4?2 zeigtexemplarischdie Spektren der Eindringtiefen O, 5 um und 2Qum. Auf der
y-Achse steht dialifferentielle Teilchenfluenz durch di@berflache beimJbergang von Beton
zum Vakuum,welche einAquivalent zur Azahl der Impulse darstellt Das Spektrum der
Eindringtiefe von 0,5m (Abbildungd2a) zeigeinen schmalen Peak bei 5,¥&V und ein leichtes
linksseitiges Tailing. An drei iteren Positionen im Bereich des Tailings befinden sich niedrige
Peaks. Bei einer modellierten Eindringtiefe vopnd (Abbildung42b) ist der Peak deutlich
verbreitertund besitzt ein starkes linksseitiges TailiDgs Peakmaximum liegt bei 4,Bl&V. Ein
niedriger Peak ist im Bereich vorbi3200keV zu erkennenFur eine noch hohere Eindringtiefe
von 20um (Abbildungd2c)wird das Spektrum von einem Peak im Bereibiis200keVdominiert.

Die maximale Energie derTeilchen liegt bei knapp unterMeV. Das Impulséquivalent bildet
anndhernd ein Plateau zwisen dem Peak und der maximalen Energissgesamt nimmt ig
Summe des Impulsaquivalerdesgesamte Spektruns fir steigende Eindringtiefedes*'Am in

den Betomab.

2e+07 4 400.000
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Abbildung42: Modellierungsspektren voR.UKAflr verschiedee Eindringtiefen de®?Amin den BetonDie modellierte
Eindringtiefe nimmt von 0,6m (a) Gber jum (b) bis zu 2Am (c) zu. Je tiefer die Eindringtiefe, desto weiter verschiebt
sich das Peakmaximum nach links und desto breiter wird der Peak.
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Mit FLukawurde auch die Fluenz dean-Teilchen berechnetDie Fluenz ist das Zeitintegratrd
Teilchenflussdichte und gibt die Anzahl @Teilchen pro Volumeneinheiind Primaryan. In
diesem Fall wrde der Zeitpunkt betrachtet, an dem alldtome des?!Am zerfakn sind Die
Fluenzplotga) und (c) ausAbbildungd3 zeigen die/erteilungder a-Teilche. Am hdchsterist die
Fluenz direkt an der Betonoberflache, wo sich #am befindet. Vom Ort der Entstehung der
o-Teilcherkdnnen siesich isotrop fortbewegen und d@ichte dem-Teilchemimmt folglichnach
aufen hin kugelformig (im 2Blot kreisformig) ab. Die Fluenz derTeilchen bei einer
Eindringtiefe de€*Am von 1um und die Unsicherheit der Modellierurig %ist in Abbildung
43aundb gezeigtDie Fluenz bei einer Eindringtiefe von |28 ist kegelférmigAbbildung43c),
mit der Kegelspitze auf demmodellierten punktférmigen Ortdes ?*!Am. Die prozentualen
Unsicherheiten der ModellierungAbbildung 43b und d) sind in den Randbereichen der
Ausbreitung den-Teilchen am gréi3ten.

%

100 100

Partikel pro Volumeneinheit und Primary

=10.001
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0.0001

Abbildung43: Fluenz def -Teilcherfir die Eindringtiefen im (a) und 2%m (c).DieprozentualenUnsicherheiten der
Modellierung sind in (b) und (d) gezeigt, fur die Randbereiche der Ausbreitung ist die Unsicherheit am gréf3ten.
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viii) Radiolumineszenz

Die Anzahl deRadiolumineszemhotonen pro Sekundeder Betonproben wrde im UVA und
UVGSpektralbereich gemessen. Die Uberlagerungdes RGBBildes mit den jeweiligen
Radiolumineszerldern der Betonprob@ zeigt, dass der Ursprungsort der Photoriermer auf
der Betonaoberflache liegAbbildung44a). DiePhotonenzéhlratest fiir den UVASpektralbereich
deutlich héher als fur den UVBereich(Abbildung44b und c¢) Das gering&VCGSignal vird durch
dasSmoohingvon funf Pixeln sichtbar, zudem isedrlachales RadiolumineszenzsignetsUVCE
Bild groRRer als im UVRIld.
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Abbildung44: Radiolumineszenigal der Betonprobe 10%n (a) ist die Uberlagerung d&GBBildes der Betonprobe
mit ihrem UVARadiolumineszenzsignal gezeigt. Der Ursprung der detektierten Photonen liegt auf d@r&dstodas
Radiolumineszenzbilder Probeunterscheidet sich in der Intensitat und GrdéGedie beiden Spektralbereict#/A(b)
und UVC (c). Auf das UB@dwird in der Nachbearbeitung das Smoothing von finf Pixeln angewendet.

Aus den Radiolumineszenzbildenurde die PhotonenzahlratgAnhang Tabelle19) bestimmt

und daraus wiederum die Aktivitat der Probe berechfiebelleB). Die, aus den UVARhotonen,
berechnete Aktivitat stimmt nur fur die Probe mit der geringsten gespikten Aktivitat Gberein. Bei
den 500kBgProben liegt die berechnete Aktivitat bei der Halfter Proben knapp unter der
gespikten Aktivitat, bei der anderen Halftweicht sie deutlich starker nach unten ab
Grundsatzlich haben alle 500 kBgoben trotz ndherungsweise gleicher gespikter Aktivitat eine
zum Teil stark voneinander abweichende berestienAktivitat. Am groRten wird die Diskrepanz
zwischen berechneter und gespikter Aktivitat fur die Proben mit den hochsten Aktivitdten ab
9 MBq. Bei der Probe 105 mit dgrof3ten gespikten Aktivitat wden nur4 % deser Aktivitat
detektiert. Die, aus derlJVGPhotonenberedneten, Aktivititen unterscheidesich von den
Aktivitaten aus den UMRhotonen. Der Trend, dass die niedrigeren gespikten Aktivitdten besser
zu den berechneten Werten passen als die hdher gespikten Aktivitagnfir beide
Spektralber&che zu beobachterDer Vergleich von Probe 208 und 208bédeutet: horizontale
Orientierung bei der Messung) zeigt keinen Unterschied in der berechneten Aktivitat fur UVA und
UVC.

Die Schwankung der Photonenzahlraterrde durch eine Mehrfachmessung deroben 107 und

301 bestimmt Tabelle9). Diese Proben wurden ausgewéhlt, da sie mit derselben Losung betropft
wurden und somit etwa die gleiche Aktivitdhatten. Aus dem Quotienten von
Standardabweichung und Mittelwert ivd die prozentuale Bweichung der Messungen
berechnet Die Messungen der Photonenzéhlrate dewama Probe 301 lieferteim Rahmen der
statistischen SchwankungA n z a h'| d e dassélbbe cEtgebnise Die Messwerte der glatten
Probe 107 streten starker als die statistische Schwankung. Die prozentuale Abweichung betragt
2,4% und wurde alsallgemeineMessunsicherheitdes optischen Detektionssystenigr alle
Messungen deRadioluminesenphotonenangenommen.
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Tabelle8: Berechnete Aktivitdten der Betonproben aus dégssungen der Radiolumineszenzphotodes UVA und

UVGSpektralbereichgroben mit * varden in einer horizontalen statt vertikalen Position gesess

Probe Aktivitat (MBq) | UVA Aktivitat berechnet (MBq UVC Aktivitat berechnet (MB(
108 0,16(2) 0,20(1) 0,20(3)
209* 0,48(7) 0,32(2)

104* 0,52(8) 0,332)
203* 0,52(8) 0,332)
205* 0,52(8) 0,4373)
208 0,52(8) 0,45(3) 0,4905)
204* 0,52(8) 0,453)
208* 0,52(8) 0,45(3) 0,494)
112* 0,52(8) 0,433)
306* 0,52(8) 0,292)
302 1,0(2) 0,90(6) 1,1(2)
303 1,8(3) 1,6(1) 1,6(1)
207 1,9(3) 0,825) 0,97(8)
109 4,4(7) 2,1(1) 2,7(2)
107 8,7(13) 1,3(1) 1,6(2)
301 9,1(14) 0,92(6) 1,1(1)
103 12(2) 0,68(5) 1,8(1)
105 18(3) 0,71(5) 0,72(7)

Tabelle9: Bestimmung der Messunsicherheiten diie Messunge der Radiolumineszenzphotonaus Mittelwert und
Standardabweichung

Probe UVAPhotonen Mittelwert Abweichung¥
pro Sekunde
+
301 548,2+59 5483 0.0
301 548,3+5,7
107 961,6+ 7,4
107 930,6+ 7,2 933,4 2,4
107 908,1+ 7,3

Die Messung deZahlrate derRadiolumineszemhotonen des UVASpektralbereichswvurde
sieben Monate spaterwiederholt. Die erste Messung fand im April statt und umfasste 17
Betonproben Abbildung45 schwarze Punktellie zweite Messung fand im November statt und
umfasste neun Probempbildung45 rote Punkte)Die Messwerte liegen fur alledben bis auf
Probe 105zusammen.Die Anzahl der Photonen pro Sekunde d&oben 208207,303,109, und

107 stimmt innerhalb der Messunsicherheit von %4 Uberein. Fir alle Proben ist die
Photonenzahlratebei der Messung im November héher alglsen Monate zuvor. Ausnahme
bildet die Probe 301, die die htchste Photonenzahlbeteder ersten Messunign April hatte Fir

beide Messreihen ist keine lineare Zunahme der Photonenzé&hlrate mit steigender Aktivitat zu
erkennen.
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Radiolumineszenz
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Abbildung45: Vergleich deMessungen detdVARadiolumineszenzphotoneler Betoproben von April (schwarz) und siebldionate spater im November (rotlit steigender Aktivitat
der Betonprobe nimndie Photonenzéhlrate nicht monoton.zu
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4.3 Pechblende
i) h-TrackDetedion

Die Lichtnikroskopbilder deiKernspurdetektoren zeigen die rdumliche Verteilung ddtmitter
auf der Oberflache der Pechblendegben (Abbildung46 rechts undAnhang,Abbildung82). Der
Umriss der jeweiligen Probe ist durch die dicke Linie gekecimzei. Die meisten Probemaben
eine annaherndhomogene Verteilungn Trackdiber die gesamte Oberflach®ie Proben J, L, A
und E weisen Bereiche mit einer hoheren Dichte an Tracks auf, die durch eine diinne Linie von den
Bereichen mit geringerer Dichte gennt sind. Auf den Bildern ist, tellvertretend fir die
Mischung dem-emittierenden RadionuklideJran in den Beriehen hoher Trackdichte markiert
(Anhang,Abbildung82) [80]. Abbildung46 zeigt die Pechblendepbe L und die Verteilung ihrer
o-Tracks. Probeikt am oberen Rand geltirange gefarbt und besitzt grinligelbe Adern in der
ansonsten schwarzen Pechblende. Der uat&ereich der Probe ist rétlich braun gefarbt. In
diesem Bereich der Probe sind kawnTeilchen detektiert worderfAbbildung46 rechts,unter
der dinnen schwarzen L&)i Im restlichen Teil der Probe sind did racks homogen verteilt.

Abbildung46: Pechblendembe L1 -TrackAufnahme (rechtsgeigtgeringe Dichte an Track® unteren Bereich, dieser
Bereichist auf der Probe rétlich braurerfarbt (links) und unterscheidet sich dadurch vom Rest der Probe.

Durch Auszahlen der Tracks auf défarnspurdetektor wrde die Oberflachenzéahlratend daraus
die Oberflachenaktivitat(®© ) der Pechblendemben bestimmt (Takelle 10). Mithilfe der

Oberflachenaktivitaprocn? konnen die Messergebnisse der ergchiedlich groRen
Pechblendemben miteinander verglichen werdeBie liegerzwischen 40 und 22Bg'cm?.

Talelle10: Oberflachenzahiratennd-aktivitaten der Pechblendegbenbesimmt aus dert -TrackMessungen und den
GlkMessungen.

Probe GréRRe (cm) . a-Tra“c k ) GIK

0 (Bq) 0 pro cnt (Bg/cn?) Zahlrate (1/s)
A 2,3 189,2 + 13,1 80,8 + 184 3015 + 174
B 1,3 260,8 £+ 17,9 203,3 £ 54,6 299,2 + 17,3
E 3,6 1743 + 3,1 484 + 8,8 1953 + 14
F 4 1959 + 3,5 49,3 + 8,8 2135 + 14,6
G 2,4 220,5+ 8 90,5 + 19,2 182,7 + 135
J 14,5 1421,3 £ 93,1 97,8 + 11,9 1330,3 = 36,5
K 13,1 2005,7 + 131,3 1535 + 19 1519,6 = 39
L 6,6 931 + 63,1 142,1 + 22,6 10234 = 32
M 7,6 17248 £+ 116,6 227,2 £ 335 1572,2 = 39,7
S 4.5 185 £ 3,3 409 += 6,7 3050 + 17,5
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i) Gitterionisationskammer

Fir jedePechblendprobe wude dasa-Spektrum mit der GIK aufgenomméginhang Abbildung

83) [80]. Im a-Spektrum der Pechblende sind vieleim Teil sehr breitdPeaks zu erkeren.
Stellvertretend fir alle Pechblendepben ist hier das-Spektrum dePechblendepbe Egezeigt

und die markantesten Peak&urden markiert (Abbildung47). Es sindviele a-Teilchen mit einer

Energie unterhalb von 40(eV detektiertworden, diekeinen Peak bilderDie Peaks A, B und C

sind sehr breit und haben kein eindeutiges Maximum. Ihre rechte Flanke ist, im Gegensatz zur
kaum vorhandenen linken Flanksghr steil. Die Peaks D und H sind die schmalsten Peaks im
gesamten Spektrugrihre FWHM lasst sich aufgrund des hohen Untergrunds nicht bestinidien

Peaks E, F, G und | sind breiter als D und H, haben aber ein eindeutiges Maximum im Gegensatz
zu A, B und ie Summe aller Impulse des Spektrums pro Sekunde ist didl@dbemzahlrate

der Pechblendembe (Takelle 10). Fir die kleineren Proben A bis G und S ist sie imdbevein

200 bis 300 Impulsen pro Sekunde. Bei den gréReren Proben J bis M sind es 1000 bis 1500 Impulse
pro Sekunde. Die Oberflachenzahlrate gibt maximeb@er tatsachlichen Oberflachenaktivitat

der Probe an, da nur-Teilchen, die in €n oberen Hallraum emittiert werden, die Pechblende
verlassen ungomitdetektiert werden konnen.
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Abbildung47: Dash-Spektrum der Pechblend®e Enach einer Messzeit von 1080 Das Spektrum zeigt einige
markante Peaks, die markieunhd mit den Buchstaben A bis | gekennzeickimet
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i) Radiolumineszenz

Fur dieMessung der Radiolumineszgimtonenwerden die Pechblendepben A bis G und S zu
einer Probe genannt Mix zusammengefasst. Die Probe Ntk ebenso wie die Probe K aus
Wodlsendorf und die Probe L aus Puy de Dome inndeiGasgefillten Kkmmer gemesserDie
Ergebnisse der Messungeimdin Publikation{80] veroffenticht worden

Tabellel1: Photonenzéhlraten dévlessungen deRadiolumieszenzphotonen der Pechblendsgen

Probe K L Mix
GroRke (cm) 65 54 86
Maximale Zahlrate
uvC X 164 + 38 134 + 34 128 + 33
(Impulse pro Sekundé
Untergrund
1,4+0,6 1,8+0,8 1,4+0,7
(Impulse pro Sekund
GroRe (crd) 34 26 56
Maximale Z&hlrate
UVA X! 132 +34 143+ 3,4 9,2+3,0
(Impulse pro Sekundé
Untergrund
40+0,6 35+0,3 3,3+0,2
(Impulse pro Sekundg
GroRe (cr) 31 20 49
UVA in Luf{ Maximale zahlrate 46+08 42+0,9 40+08
(Impulse pro Sekundg
Untergrund
3,6+0,1 3,3+0,1 3,3+0,1
(Impulse pro Sekundé

Exemplarisch ist irAbbildung 48 das UV&Radiolumineszenzsignal der Pechblermdde M,
gemessen im Gasgemisch ausHNO, gezeigt.Die Flache des Radiolumineszenzsigisl&lar
gegen den Untergrund abgegrenzt ubetragt 66 cn?, diegemessene Flache der Probg cnr.
Die maximale Photonenzéahlrate pro Sekunde und Pixel betragt 382mpulse pro Sekundd®er
Untergrund liegt bei 1,2 0,9 Impulsen pro Sekunde
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Abbildung48: UVGRadiolumineszenzsignal der Pechblemdbp Min N; + NO.Auf die Rohdaten wde das 9Pixé-
Smoothing angewendet um died®sd zu erhalten. Die Messzeit der Probe bgt83 min.

Die gleichzitige Messung aller Pechblenderen im UVASpektralbereichdndin Luft statt.Die

Uberlagerung des RGBildes der Tiefeiamera mit dem Radiolumineszenzsigregigt den

Ursprung der UVA&Rhotonen Abbildung 49). Die Form und der Ursprung des

Radiolumineszenignals stimmenmit der Form und der Lageder Proben Uberein.Die

Photonenzéhlrate betragt 4,60,6 Impulse pro Sekunde und der Untergrund betragt+3)21

Impulse pro Sekundéie Photonen am unteren linken Bildrand stammem der Reflexion an
der Tischkante auf dem die Probenhalterung steht.

Abbildung 49: Uberlagerung des R@Hldes und desRadiolumineszesignals (5-PixetSmoothing) aller
Pechblendembengemesserin Luftfir 64 Stunden.
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5. Diskussion

5.1Pflanzen

i) Gitterionisationskammer

Die Efeublatter haben eine ebene und glatte Oberflache, die durchhytieophobe Cuticula
impermeabefir die wassrigé”Am-Losung istEs ist also zu erwarten, dass das Wasset‘tem-
Losung auf denBlatt verdunstet und dag*Am an der Oberflache zuriickbleiibas diese
Erwartung erfullt wirdzeigt sich zum einem in den Spektren der Efeuproben, zum Beispiel bei E1
(Abbildung24), die ein hohes Peakmaximum und geringes linksseitiges Tailing aufweisen. Wie nah
diese Spektren am optimalenrSpektrum der GIK sind, wird Abbildung50 deutlich, welchedie
Spektren der Efeuprobe E1 und dé&8Am-Standardszeigt Die Aktivitit und damit die
Impulszahlrate pro Energiekanal des Standards wurde auf die Aktivitat der Probe E1 extrapoliert
Die beiden Spektren tUberlagern sich fast perfekt. Ihr Reakmum liegt bei 545@eV und das
linksseitige Tailing ist bei beiden gleich stark ausgeptiggrteresdeutet darauf hin dass es zu
Selbstabsorption dem-Teilchen in der Probegekommen ist Beim 2Am-Standard ist die
Selbstabsorption bedingt durch das Tragermatefigstehend aus eloxiertem Aluminium
Eloxiertes Aluminium weist kleine Poren und VertiefunigeBereicheiniger 100 nm bis einzelner

um auf [95], in denen sich di&'Am-Atome befinden. Sie sind dadurch nicht von der Oberflache
abwischbar, aber ihre-Teilchen kénnen Energie durch Sté3e mit dem Aluminiumoxid verlieren.
Die Cuticula des Efeublatts weist ebenfalls Strukturen impsmBereich auf, die die-Teilchen
abbremsen kdnnef83]. Die Strukturen denur scheinbar glatten Oberflachen der Efeublatter
und des?*Am-Standards sindolglich verantwortlich fir das leichte linksseitige Tailimgden
o-Sektren

7.000
] = |mpulse Efeu ﬁ

Impulse Am241

2.000 3.000 4.000 5.000 6.000
Energie (keV)

Abbildung50: Vergleich der Spektren des Efeubl&isind des?4’Am-Standards. Die Aktivitdt des Standards wurde an
die Aktivitat des Efeublatts angepasBie beiden Spektren sind nahédentisch.lhr Peakmaximum liegt bed50 keV
und beide besitzen ein gleich starkes linksseitiges Tailing.
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Die Messungen der GIK haben eine Messunsicherheit von 3 % und aufgrund der geometrischen
Effizienz der GIK, kann nur maximaPb@er Aktivitat der jeweiligeRrobe gemessen werden. So

ist trotz der leichten Sebktabsorption in der Efeuprobdie Recoverymit 48,0+ 1,4% maximal
Darauskann geschlossen werderdass die?*?Am-Losung die Cuticula des Efeublatts nicht
durchdringen konnte, sondern an der Oberflacherblieben ist. Deshalb ist es mdoglidie
Aktivitat einer unbekannten Efeuprobe mit Hilfe der GIK zu bestimmen.

a b

Abbildung 51: TannennadelzweigdN2) und Efeublatt(E3) mit Tropfen der2*!Am-Lésung. Die Tropfen auf dem
Tannennadelzweig verteéin sich rings um die einzelnen Nadeln herum (a). Auf dem Efeublatt trecldie Tropfen
auf einer glatten Ebene (b).

Die Anordnung der Tannennadeln auf einem Zweig und dadrt Geometrie der
Tannennadelmben ist deutlich kompbeer als die Geometrie des Efeublatts. Die Tropfen der
21Am-Losung liegen nicht in einer Ebene auf der Oberflache wie beim Efeublatt, sondern verteilen
sich rund um die Nadel@bbildung51). Dadurch trocknetdas Wasser déf?Am-Losung an allen
Seiten der Nadeln undie? das >’Am an der Nadeloberflache zurtick. Die Cuticula der
Tannennadeln verhindegtauch bei diesen ProberiedMigration der*Am-L&sung ins Innere.

Die Orientierung der Probe in der GIK udée damit verbundene Position der Tropfeaw. des
2Am auf den Tannennadelrerhoht die Wahrscheinlichkeit fir die Absorptiobzw.
Einschrankung der Detektierbarkeligr a-Teilchena-Teilchen, die nacbinten in Richtung Boden
der GlKemittiert werden, kénnen von der GIK nicht gemessen werdeTeilchen, diezu einer
Seiteemittiert werden, werden von der Tannennadel absorbiévgl. Schema iAbbildung52).
Ubrig bleibt ein Viertel dem-Teilchen, die unter einem Winkel emittiert werden, der es
ermdglicht sie zu detektierenDa der Abstand zweier Tannennadeln auf dem Zweig gerisger
als die Reichweite dem-Teilchen, kann es zu einem weiteren Energieverlust ad@eilchen
kommen. Das Ergebnis ist ein Spektrum mit einem erhéhten linkseitigen Tailing und eine
geringeren Impulszahlrate als die Aktivitdt der Probe erwarten lie3e. Beides ist sicliti
Spektrum der Tannennadelpbe N2 @Abbildung 25). Das linksseitige Tailing gehlis zu a-
Teilchenenergien voonter 1500keV. Da die GlKliese Energiennicht mehr detektieren kann,
kann nur vermutet werdendassauch nochu-Teilchen miteutlich niedrigeren Energieamittiert
werden. Hinzu kommt ein 20@eV breites Peakmaximum, dastwa 6-mal niedriger ist als das
vergleiclbare Peakmaximum der Efeublattie. Das geringere Peakmaximum und das starke
linksseitige Tailing fihren zu einer geringeren Impulszahlrate und dadurch zu einer geringeren
Recoveryon 24,0+ 0,7 %.Die Recoveryer Tannennadelmben ist damit nur hallso grol3 wie
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die der Efeublattppbenund entsprichidamitdem geometrisch méglichen, detektierbariertel

der Aktivitdt Anhand dergemessene Impulszahlrate einer Tannennadetpe unbekannter
Aktivitat kann mit Berticksichtigung der geometrischen Eigenschaften der Probe, dessen Aktivitat
gut algeschatzt werden

Messbares Viertel der Aktivitat

Absorption durch Tannennadel

Nicht messbar durch Geometrie der GIK

Abbildung52: Vereinfachte Darstellung débsorption deh-Teilchen durch die Tannennadel und Einschrankung ihrer
Detektiebarkeit durch die Geometrie der GIK. Nur circa ein Viertél-d@eilchen wird unter einem Winkel emittiert, der
ihre Detektion erlaubt.

i) Radiolumineszenz

Krasnigiet al [42], [81] und Sandet al [45] berichten von einem linearen Anstieg rde
Photonenzéahlrate pro Sekunde und MeV mit zunehmermdieilchenrate bzw. Aktivitat der
o-Quelle.Krasnigiet al. [42] nutzten dasselbe optische Detektionssystem waesin dieser Arbeit
verwendete. Es stanid einemAbstand von 2n zu einenu-Teilchenstrahl deMicrobeam Facility
der PTBDie Energie dem-Teilchenin diesem Experimeritetrug 5MeV und diea-Teilchenrate,
welche vergleichbar zur Aktivitat einarQuelle ist, konntevariiert werden.Bei der Messung im
UVGSpektralbereich wurdein Filterzur Selektion der Wellenlange von 2% verwendet, was
zueiner Steigungder FitGeradenvon3 4 P h o t M B gUhite(Dseser Wert ist identisch zu
dem Wert aus[81] , wo zudem fir die Messung im WA&hektralbereich ein Wert von
6 6 2 P h o thMBngermittelt svurde. Sandet al. [45] verwendeten ein anderes optisches
Detektionssystem unéAm-Quellen verschiedener Aktivitaten. Fur die Messimginem Meter
Abstand undim UVASpektralbereich bestimmtenies eine Steigung der Fi&eraden von
820 PhotWwBnge)rDags s die Steigungen, trotz unterschiedlichea-Quellen,
Detektionssysteme und Absténde, in derselben GrofRenordnung liegen zeigtielasse &hnliche
Sensitivitat besitzen.

Fir die Pflanzenproben sollte untersucht werden,aalchihre Photonenzahlrate mit steigender
Aktivitat linear zunimmt Dazu wurdelie Photonenzéhlrate tber diaufgetropfte Aktivitat aus
Tabelleb aufgetragen undst in den GrafikenAbbildung27 bis Abbildung30 gezeigtBei allen vier
Messreihen steigt die Photonenzahlrate mit steigender Aktivitat lineaDanSteigungen der Fit
Geraden liegen bei den Efeuproben Beir 51 2+ P h o t- M B gfijr di¢ Messung im UVA
Spektralbereich und be2 2 1 £+ P h o t oMBeqiijif dies Messung im UV\Spektralbereich.
Diese Steigungestimmen innerhalb der Messunsicherheiten mit den verwendéféarten der
Kalibrierquellevon 6 6 27 9+ P h o t-MB gfir /di¢ Messung im UVSpekiralbereich und
2 F3P h ot onMB d)fdie Messung im UVEpetralbereich GbereinDie Steigunger Fit
Geraden der Tannennadetiben betragt3 0 02 8+ P h o t- MB gfir dig Messung im UVA
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Spektralbereichund 2 1 P t o n-eMB/gfjrdie Messung im UVSpektralbereichDamit

wird bei den Tannennadetpben nur die Halfteder theoretischmdglichen Photonen gemessen

Es zeigt sich hier dasselbe Verhalten wie auch schon bei den Ergebnisaebpadtrometrie mit

der GIK. In beiden Fallen ist die Geometrie die Ursache flir das geringere Sigrahtdkate bzw.

der Photonenzahlrate. Dee-Teilchen die von der Probe selbst absorbiert werden, erzeugen keine
Radiolumineszenzphotonen. Au3erdem werdtie Proben auf einem Stlick Papier positioniert,
welches allen-Teilchen, die in dessen Richtung emittiert werden, absorbiersiftsdemnach
ebenso wie bei der Messung mit der Gir ein Viertel dera-Teilchen, die mit der Luft
interagieren koénnen unddabei Radiolumineszenzphotonen erzeugen. Gleichzeitig hangt die
Anzahl an produzierten Photonen von der Energie adreilchen ab[37]. Diese ist, wie im
Spektrum inAbbildung25 gezeigt, nicht monoenergetisch bei der Maximalenergie, sondern weist
einen hohen Anteil an niederenergetischarreilchen im Tailing auf. Aus diesen Griinden war
eine Photonenzahlratgon maximal 5@%6 der Kalibrierquelle zu erwarten und wurde durch das
Experiment bestatigt.

Die Photmenzahlraten pro Sekunde und MBgpser Arbeit liegen in derselben GréRenordnung
wie die der Literatur. Der Unterschied der Photonenzahlrate im-Bp@ktrdbereich zwischen der
Kalibrierquelle und der Messung v8andet al. [45] ist durch die unterschiedlichen Messsysteme
und ihre Sensitivitat bedingtDie Photonenzéahlrate im UV®pektralbereich von Krasnigt al.
[81]ist identisch zur Kalibrierquelle, was erwarten war, da dasselbe Detektsmystem genutzt
wurde. Die Photonenzahlrate im UV&pektralbereich von Krasnigi al. [42] unterscheidet sich
von der Kalibrierquelleobwohl dasselbe Detekti@system verwendet wurde. Allerdingsirde
beiKrasniget al. [42], [81] nur ein Filter verwendet und nicht zwei wie bei den Messungen dieser
Arbeit.

Aus den Photonenzahlrata der UVAPhotonen und UV®hotonen kann mit Hilfe des
Kalibrierfaktors(Kap 2.3.4) des optischen Detektimsystems die Aktivitat der Probe bestimmt
werden (Tabelle 12). Da die berechneten Photonenzahlraten pro Sekunde und MeV der
Efeuprobemmit den Werten der Kalibrierquelle tGberaitimmen istdie berechnete Aktivitat und

die aufgetropfte Aktivitat fir fast alle Proben innerhalb der Messunsicherhgjteich Bei den
Tannennadelproben gibt es eine groRere Diskrepanz zwischen den Aktivitdten. Bei der Mehrheit
der Proben wird die Aktivitat bei der Berechnung um den Faktor zwei oder mehr unterschatzt.
Was, wie im vorigen Absatz erklart, an der vollstandigen SelbstabsodicmTeilchen in der
Probe(Faktor zweiund der teilweisen Selbstabsorptigdnterschatzung bis zu einem Faktor drei)
liegt.

58



Tabellel2: Berechnete Aktivitdten der Pflanzenproben aus Mssungerder Radiolumineszephotonendes UVA
und UVGESpektralbereichs'LOD Das Radiolumineszenzsignal der Probe lasst sich nicht vom Untergrund unterscheiden.

Probe Aktivitat UVA Aktivitat berechnet UVC Aktivitat berechnet
(MBaq) (MBaq) (MBaq)
Efeu
E9 0,47(7) 0,4(1) < LoD*
E6 0,52(8) 0,5(1) 0,6(2)
E7 1,0(2) 0,8(1) 1,1(2)
E5 2,0(3) 1,7(2) 2,0(3)
E10 2,1(3) 1,6(2) 1,8(2)
E11 4,1(6) 3,2(4) 3,6(5)
ES8 8,2(12) 6,5(8) 7,2(9)
E12 12(2) 10(1) 11(1)
E3 20(3) 18(2) 20(3)
Tannennadeln
N7 0,52(8) 0,3(0) 0,2(0)
N8 0,52(8) 0,2(0) 0,1(0)
N6 1,0(2) 0,5(1) 0,5(1)
N4 2,1(3) 0,7(1) 0,8(2)
N5 2,1(3) 0,8(1) 0,9(1)
N2 4,2(6) 2,0(2) 2,1(3)
N1 8,4(13) 2,8(3) 2,7(3)

Um den Einfluss der Orientigng der Probe zu untersuchen, witdsRadiolumineszerszgnalder

Vorder und Rickseite einer Efeuprobe und einer Tannennadelprobe gemdsiszkbbildungs3

und Abbildung 54 zeigen die gemessenerSeiten der Proben E8 und N1. Das
Radiolumineszersignalder Riickseite der Efeuprobe E&dvim UVCSpektralbereich gemessen
(Abbildung 53c). Der Kontrast zwischen Untergrund und Quelle ist trotz logarithmischer
Darstellung schwacler Vergleich der Photonenzéhlraten der Vorderd Rickseite ergibt, dass

das Signal der Vorderseite circaral groler ist als das der Rickseidas Uberhaupt Photonen

von der Rickseitgemessen werden konnten, liegt daran, dassodieeilchen eine Reichweite von

3,9 cm in Luft haben und auf diesem Weg Photonen erzeugen, die nicht von der Probe abgeschirmt
werden.Trotzdem hat die Orientierung der Probe einen gro3en Einfluss auf die Photonenzéhlrate
und somit schlief3lich auch auf die daraus berechnete Aktivitat. Das bedeutet, dass bei Messungen
in der Umwelt das Auffinden von Kontaminationen auf Blatterrclensert sein kann, wenrhre
kontaminierte Seite zum Beispiel durch Wind, nicht konstant in Ricigtudes optischen
Detektiorssystems zeigt
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Abbildung53: Die Vorderseite (a) und die Riickseite (b) &éeuprobe E8 undas U\GRadiolumineszenzsignal
logarithmischer Darstellunder Riickseite (clper rote Kreis zeigt den Bereich der Pixel an, die zur Quelle gehoren. Pixel
im blauen Viereck werden zur Bestimmung des Untergrunds verwendet.

Die Rdiolumineszenghotonen der Tannenadelpobe N1 weden im UVASpektralbereich
gemessen. Das Signal der Rulckseite ist Albbildung 54c gezeigt. Die Quelle der
Radiolumineszenzphotonen ist auf deiild klar zu erkennen, da sich die Photonenzé&hlrate
deutlich vom Untergrund abhebAuf der Riickseite der Tannennadedpe wird noch knapp die
Halfte des Radiolumineszenzsigndisr Vorderseite gemesserBei den Tannennadelproben
wurde dieselbe Seite mit Tropfen versetzt, die sich allerdings rund um die Nadel verteilten, was
zu einer asymmetrischen Verteilung d&SAm auf den Nadeln fihrteApbildung51). Die
detektierten UVAPhotonenstammen demnachon a-Teilchen, die von der Riickseite der Probe
emittiert werden. Diesen-Teilchen tr@enbei der Messung der Vorderseitécht zur Bildung von
Radiolumineszenzphotonen beala sie in Richtung der Unterlage emittiertdudort vollstandig
absorbiert weden. Hatten sich die Tropfen perfekt um die Nadeln herum verteilt, so gabe es
keinen Unterschied zwischen den verschiedenen Orientierungen der ProlBi.
Tannennadelprobe Niassen sich auf der Riickseite 4%2ler Photonen der Vorderseite messen.
Das heiR3t, dass sich ein erhohter Anteil d&m auf der Rickseite befindet und erklart, weshalb
das Radiolumineszenzsignal der Vorderseite geringer ist als erwAtibtldung29, Abbildung

30).
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Abbildung54: Die Vorderseite (a) und die Rickseite (b)T@emennadelpbe N1 und das UVRadiolumineszenzsignal
in logarithmischer Darstellunder Rickseite (c). Der rote Kreis zeigt den Bereich der Pixel an, die zur Quelle gehéren.
Pixel im blauen Vieredtne diedes roten Kreiseserden zur Bestimmung des Untergrunds verwénde
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5.2Beton

i) Variation der Aktivitaind desMischungsverhaltnisses

Drei verschiedene Betonproben unterschiedlichByps (M, HH-p) wurden nacheinander mit
insgesamt 4 Tropfen def'Am-Losungversetzt Der Unterschied zwischen den Spektren der
verschiedenen Probentypem\pbildung3l) ist am gdfliten keim Vergleich des Typs M mit den
Typen H undH-p. Die Betonprobe des Typs M hat ein deutlich geringeres Peakmaximum und ein
deutlich starkeres linksseitiges Tailingie Proben des Ppg M wuden mit einem hoheren
Wasseranteil hergestellt, was zu em W/ZWert Giber 0,4 fuhrt Das Giberschissige Wassenrtii

zu einer erhohten Anzahl und Grof3e der Poren im B&6h Wird der getrocknete Beton mit
einer Flussigkeit, wie déf'Am-Losung benetzt, so zieht diese Flussigkgitsamt den?Am-
Atomendurch die Poren in deBeton ein Diea-Teilchen, die nicht an der Oberflache des Betons
emittiert werden, werden durch ihn abgebremst und bilden das linksseitige TailingSmektrum.
Aus dem starkeren Tailing des Probentyps M gegeniileen der Typen H undH-p kann
geschlossen werden, dass dd%\m in den Typ M tiefeals in dieTypen H undH-p migriert. Ist
das der Fall, so ist durch die Migratioleighzeitig wenigef*Am an der ®@erflache. [Bshalb
werdendort verglchen mitden Probentyn H undH-p wenigera-Teilchen emittiertwelchesan
dem geringeren Peakmaximwon Typ MgegenubefMyp H und Hb erkembar ist

Die Probentypen H und-pl unterscheiden sich nur hinsichtlich der Bearbeitung der Oberflache.
Der Typ Hst nicht bearbeitet, wahrend der Typ-pipoliertwordenist. Da die polierte Probe ein
etwas hoheres Peakmaximum uh@heresTailing als @& unbearbeitete Probe hat, scheint der
Prozess der Politur die Oberflache so zu verandern, dass die Migratiotf'Alesin die Tiefe
vermindert wird.Bei der Politur I6sen sich Staubteilchen und Sandkorner verschiedenster Gré3en.
Esist moglich dasssichPartikel des feinen Zementstaubs in die Poren der Oberflache setzen und
diese damit ganz oder teilweise verschliel3en.
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Abbildung55: Recovery & ProbenausAbbildung31. Aus jedem Spektrum wird die Recovery bestimmt und in dieser
Abbildung geplottet. Die Recovery ist am hochsten fiir die Probe des Typs M. Fir die Probe H nimmt die Recovery mit
steigender Aktiitat ab, flr die anderen beiden Proben bleibt sie konstant.
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Aus den einzelnen Spektrenuwmde die Zahlrate dera-Teilchen bestimmt und mit der
aufgetropften Aktivitat verglicherDie Recoveryst fur alle drei Probentypen und vier Aktivitaten
in Abbildung55 gezeigt.Die Probe des Typs M hat mit einer durchschnittliciRatoveryon
47,1% die hochst&recovenaller ProbentypenFir dieselbéProbe solltedie Recoverkonstant
Uberalle Aktivitatenbleiben, da die Tropfen immer an derselben Stelle platziert wurBender
Probe Hp trifft dasim Rahmen der Messunsicherheiten. DieRecoveryler Betonprobe H nimm

mit zunehmender Aktivitat ab, was auf eine Migration d&Am mit jedem weiteren Tropfen in
den Betonhindeutet Dieses Verhalten wurde nur bei Typ H mit einem niedrigeren Wasseranteil
beobachtet. Moglicherweise transportiert diseue Flissigkeit das #mndene?*Am Uber die
Porenin tiefere BetonschichtenUnklar ist, weshalldieser Effekt nur bei diese Probentyp und
nicht bei allenzu beobachterist. Die Recoveryder Betonprobe des Typs M steigt zwischen den
ersten zwei Tropfen an und bleibt danacbnktant. Der Anstieg ist dadurch zu erklaren, dass
Tropfen Nummer 2 nicht exakuaTropfen Nummer 1 platziert wden ist DiedadurchgréRere
gespikte Flache sorgt fur die hoheRecoveryDie Tropfen 3 und 4 vergroerten die gespikte
Flache nicht weiterweshalb dieRecoveryab Tropfen Nummer 2 konstant iddie Recoveryist
folglich abhangig von der GrofRe der nieg¢zten Flache. Der Vergleich derRecoveryder
verschiedenen Probentypen zeigt, dass i@z des niedrigeren Peakmaximums der Betonprobe
des Yps M fir diesen Probentypam hdchsterist. Grund dafir ist das starke linksseitige Tajling
welches wiederum auf viele niederenergetisahd@eilchen hinweist

Aufgrund der unterschiedlicheRecoveryund Form der Peaks der verschiedenen Probentypen
lasst sich schlussfolgern, dass &&m bei der Probe des Typs M algfr Tropfenfache flach in
den Beton migriert Die Poren reduzieren so zwar die Energie adeilchen, aber kaum ihre
Anzahl, da siclie Flussigkeit in vielen Poren oberflachennah verteilt.d@ei Proben H undd
kann die Flussigkeit und damit d¥$Am durch die geringere Porenanzdiafer in den Beton
einziehen(Abbildung56). Da die Reichweite dea-Teilchenin Beton nuretwa 25 bis 3fum
(Kap.2.1.2)betragt, werdena-Teilchendie tief im Betorerzeugt weden, vollstéandigvon diesem
absorbiert und reduzieresodie ermittelte Recovery

Z

Typ M TypH

Abbildungb6: Poren bei Betonproben mit unterschiedlichem WV&rt. Typ M (links) hat aufgrund des hohen \Wizerts
mehr Poren als Typ H (rechts). Der Flussigkeitstropfen mi#d&m zieht deshalb unterschiedlich tief in demoBeein.
Der rote Balken zeigt exemplarisch die Reichweité elezilchen im Beton an. Werdé&rTeilchen von einer gro3eren
Tiefe emittiert, so werden sie im Beton vollstandig absorbiert (rechts). Bei der Probe des Typs M wertlereitettan
auf geringen Tiefen emittiert, wodurch die Selbstabsorptionfdigeilchen nur abbremst.

Da der W/ANert das Messergebnis beeinflusst, werden fir dMessungen der
Radiolumineszemhotonennur Proben des Typs M verwendet.
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i) Variation der Tropfenanzahl

Bei der Vaation der Tropfenanzahl wde der Einfluss der Flissigkeitsmenge auf das Spektrum
und dieRecoveryntersucht. Dazu wrde je eine Probe pro Probentyp mit einem Tropfen oder
mit vier Tropfenauf derselben Stelle mit!Am-Losung benetztDieaufgetropfte Geamtaktivitat
aller Proben betragt3,6kBqg. Wie schon in Diskussionsteil i) beobachtet und diskutiert, ist die
Recoveryur die beiden Betonproben des Typs M am hdchsten. Des Weiteren Rediveryir
jeden Betontyp am hochsten, wenn nur ein20Tropfen statt vier Tropfen mit insgesamt gD
aufgetropft werden. Die erhohte Flissigkeitsmenge der vier Tropfen flihrt dazu, das$4aehr
Uber die Poren in tiefere Schichten des Betons transportiénd,wodurch es zu einer erhéhten
Selbstabsorption kommt und zu einer Reduktion #fé&m an der Betonoberflache. Bigr Effekt
fuhrt somitzueiner Reduktionder Recovery

Ein zweiter davon nabhéngigr Effekt fallt bei deBetrachtung der Aktitéitskonzntration im
Tropfenauf. Wurden vig Tropfen aufgetropft, so betrudie Aktivitat im letzten Trpfen etwa
0,9kBq. Wirde nur en Tropfen aufgetropft, so betrugie Aktivitatskonzentratior8,6 kBq pro
Tropfen Bei der Annahme, dass bei Proben desselbenorBgbs prozentual dieselbe
Flussigkeitsmenge in den Beton einzieht, ist die Meteg*'Am, dasan der Oberflache deponiert
wird, fur den einzelnen Tropfehther als bei dem letzten der vigropfen.

Beide Effekte zeigen sich beim Vergleich der Spektdabildung32). Exemplarisch an den
Betonproben des Typs M gezeigt, ist das Peakmaximum bei einem Tropfen deutlich héher als bei
vier Tropfen. Bei vier Tropfen Uberwiegt hingegen ab einer Energie unterbalb200keV das
linksseitige TailingBei der Normierung des Spektrums der Probe mit vier Tropfen auf das
Maximum der Probe mit nur einem Tropfellbildung57) ist diesnocheindeutigerzu erkennen.
Wahrend die Form des Maximums fast gleich ist, ist das Tailing der Probe mit vier Tropfen (rote
Linie) hoher algassder Probe mit nur einem Tropfen (schwarze Linie).
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Abbildung57: Vergleichder "-Spektren des Typs NDas Peakmaximum im Spektrum der Betonprobe, die mit vier

Tropfenversetzt(rote Linie) wrden ist wird auf das Maximum der Betonprobe mit nur einem Tropfen (schwarze Linie)
normiert. DieForm des Maximum®eider Proben ist fastientisch, allerdings ist das Tailing der Probe mit vier Tropfen

deutlich grofer.

Damit die Ergebnisse der Messungen der Radiolumineszenzphotonen der Betonproben
miteinander verglichen werden kdnnen, wurde jede Betonprobe mit derselben Anzahl an Tropfen
und dem gleichen Tropfenvolumen versetzt. AuRerdem wurden dipfén nebeneinandeund

nicht Gbereinander platziert.




iii) Variation der Oberflachenrauheit

Um den Einfluss der Oberflachenrauheit der Betonprobe auf das Spektrum uReclieeryu
untersuchen, wrden drei Betonproben des Typs M mit unterschiedlichen Rauheiten hergestellt
und mit derselben Aktivitat gespikDie Spektren der Proben sind Abbildung34 gezeigt.Das
Spektrum der sehr glatten Prolmgit einem™Y von weniger als fim (rote Linie) hat das hdchste
Peakmaximum und auch das starkste Tailing. Grund daflr ist das Trocknungsverhalten des
Tropfens def*Am-Losung auf der BetonoberflagtDie Proben wurden gleichzeitig betropitei

der sehr glatten Probbleibt der Tropfen auf der Rerflache stehen und verdunstatnerhalb von

zwei StundenAbbildung33). Da auch ein Wassertropfen auf einer Edelstahloberflache so lange
fur das Verdunsten brauchtédgsstsich darausschliel3en, dass die Losung kaum in den Beton
eingezogen ist und d&#&'Am demnach an der Oberflache verblieben ist. Digsklussfolgerung

wird durch das hohe Pealarimum bestétigt. Zudem benetder Tropfen eine im Vergleich zu
anderen Betonproben kleine Flache der Probe. Nach dem Trocknen des Tropfens zeigt sich auf der
Stelle der Betonprobe ein helleréieck Abbildung58). Es gibt zwei mdgliehUrsachen fir die
Veranderung der Oberflache. Zum einen konnte es sein, dass die ZsmeLosung Teile der
Betonoberflache geldst hat, zuanderen kdnnen die Salze der Salpeterséure auf der Oberflache
auskristallisiert seifAbbildung58b). Beide Effekte kdnnen zu einer Verminderung der Energie der
a-Telchen fuhren, die sich im Spektrum durch das starke Tailing zeigen. Aufféllig ist, dass der Ort
des Tropfens nur bei den sehr glatten Proben sichtbar bleibt. Auf aufgerauten Hiotbem diese
Reaktionen im Beton statt, weshatler Tropfen nach dem Trockn mit dem bloRen Auge nicht

mehr zu erkenneist.
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Abbildung58: (a) Betonprobe nach dem Trocknen ei8sutTropfens def4!Am-Losung. Der Ort, an dem der Tropfen
trocknete ist durch eine hellere Farbung gut zu erkenrB®im Auftropfen einer Salpetersdure mit Europium bilden sich
Kristalle auf der Betonoberflache (b).

Die raue §=1 ®5p mAbbildung34, grine Lini¢ und die sehraue §=2 %1 Qu mAbbildung

34, schwarze Linie Probe haben ein geringeres Peakmaximum als die glatte PxaBerdem ist

der Anteil an Impulsen im Tailing im Vergleich zum Anteil im Maximum hoher als bei der glatten
Probe.Dieses Verhalten deutet auf eine tiefere Migration d&&min denBeton hin, wodurch

die a-Teilchenganz oder teilweise absorbiert werdeBie Beobachtug, dass der Tropfen der
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2IAm-Losungbei diesen Proberschon nach 10is30Minuten vollstandig getrocknet war
bestarkt die These der starkeren Migration d&#\m durch das Einziehen der Flissigkeit in den
Beton.Zuséatzlich verliefler Tropfen auf den t@en Proben und die Flissigkeit benetdadurch

eine groRere Flache auf der Betonprol@rund dafir ist dieAnderung des Kontaktwinkelgn
Tropfen auf rauen Untergriindei@ei hydrophilen Untergrinden wie Beton ist der Kontaktwinkel
kleiner 90° [96]. Je rauer die hydrophile Oberflache, desto kleiner wlied Kontaktwinke[96],

[97], [98] Ein kleinerer Kontaktwinkel bedeutet, dass der Tropfen starker verlauft und eine
grolRere Flache benetztvas bei den Betonproben groRerer Rauheit beobachtet wiji@delle

13) [98].

Tabellel3: Kontaktwinkel von 1@i-Tropfen auf Kohleproben verschiedener Rauy®ét Je groRer diRauheit, desto
kleiner der Kontaktwinkel und desto gré3er die benetldette.

Probe Hami lignite Zhao anthracite

. ‘
Kontaktwinkel 459 ° 82,2°
Rauheit 6,54 um 3,52 um

Dieser Punkt wird bei der Betrachtung deecoveryichtig. Entgegen der Annahme, dass die
Recoverymit zunehmender Rauheit abnimmt, da es zu mehr vollstandiger Selbstabsorption
kommt, ist dieRecoveryler sehr rauen Probe hdher als die der rauen Préfaes liegt daran, dass

der Tropfen auf der sehr rauen Probe eine gréRere Flache benetzt hat. Die Flussigkeit ist demnach
auf einer groReren Flache weniger tief in den Beton eingezogen als bei der ralen Wo die
Flussigkeit dag!Am tiefer in den Beton transportieren konntea® wiederum fihrtzu einem
groBeren Anteil anSelbstabsorption und damit zu einer geringeresTeilchenZahlrate Die
Recoveryler glatten Probe ist am hochsten, da dd48m ander Oberflache verbleibind es somit
zuwenigervollstandiger Selbstabsorption defTeilchen kommt.

Bei einer Kontamination auf Beton in der Umwelt ist dessen Rauheit unbekannt. Da die Rauheit
die Recoverybeeinflusst, wird sie auch die Zahlrate Radidh#szenzphotonen beeinflussen.
Dadurch ist es wahrscheinlich, dass die Aktivitat einer unbekannten Betonprobe sowohl bei der
Me s s u n gTeildherr als auch bei der Messung der Radiolumineszenzphotonen unterschétzt
wird.
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iv) Variation deBaurestarke

Beim Aufropfen der 0,5 und 1M Salpetersdure auf den basischen Betaunrde die Bildung von
Gasblaschen an der Kontaktfliche von Beton und Saure beobadbsst. Resultat der
Blaschenbildundei der 1 MHNQ-LOsungwar eine dunkle Kruste auf dem Bet@Abbildung35).

Die fur die Experimenteii) und iii) verwendete 2*Am-Gebrauchslésungzeige keine
Blaschenbildung an der Betonoberflache. EtsteinempHWertes von< 0,3, wie bei der 0,5
HNQ-Losung kam es zur Blaschenbildundie Blaschen bestehen aus Kohlenstoffdioxid. Das
durch die chemische Reaktion

#A#1 (/] O#Ao( | #

gebildet wird. DasC a @ &ammt aus dem Kalkstein, aus dem der Zemgmt den Beton
hergestellt wird [86]. DieH;O"-lonen stammen von deSalpetersaure def*Am-Lésung.

Diese Reaktion hat je nach #ert der>’Am-Lésung einen starken Einfluss auf das detektierte
o-Spektrum. Durch die chemische Reaktion vermischt sich &88m mit den gelOsten
Komponenten des Betons. Nach dem Trockdea Gemischs bleibt wenig Ikisin 2*!Am an der
Oberflache zuriick. Stattdessen wird es von der dunklen Kruste bedeckt, die die emittierten
o-Teilchen absorbierDie erwarteten Spektren sollten deshalb eiledrigesPeakmaximunund
starkes litkksseitiges diling aufweisen.

Dieser Effekt bestétigt sich durch die durchgefiihrten VergleichsmessuBgesnSpektrum der
Betonprobe403, die mit?*!Am inder 0,5 MHNQ-L&sung(pH =0,3) gespiktwurde, zeigt einen
deutlich breiteren Peak als zum Beismlabk der glatten Prob811 ausy) mit einem pHWert von

2,0 (Abbildung59). Zur besseren Vergleichbarkeit wden beide Sektren auf eine Aktivitat von

1 kBqg normiert.Das Peakmaximum der Betonprob@34ist deutlich geringer als daler Probe

311. Das Tailing ist wiederum bei Probe 403 starker als bei Probe 311. Zudem ist bei Probe 403
der Anteil der Impulse des Tailings hoher als der Anteil im PBalBeobachtung passehr gut

zur Annahme der verstéarkten Absorption durch die gel6éste und getrocknete Betonschicht.

DieRecoveryler beiden Proben liegt bei 46401,4 % fur Probe 311 und bei 4331,3% fir Probe
403. Dassdie Recovenpeider Proben im Rahmen der Messwgrheiten gleich istzeigt wie
hoch derAnteil an Impulsen im Tailing von Probe 4€t3
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Abbildung59: Vergleich der Spektren von der Probe §f3=0,3) mit 311 (pH=2,0). Zur besseren Vergleichbarkeit
werden die Aktiten auf 1kBg normiert. Das Spektrum der Probe 403 (schwarze Linie) hat ein deutlich geringeres
Peakmaximum als Probe 311 (rote Linie). Das Tailing ist hingegen stéarker.

Das Spektrum der Betonprobe 30%bpildung37), de mit 2!Am inder 1 MHNQ-L6sung baetzt
wurde, zeigt die Absorption dex-Teilchen noch starker. Das Spektrum weist keinen eindeutigen
Peak,sondern eher ein Plateaauf. Zwar ist die Zahlrate derTeilchen mit einer Energie von
4500 keV bis 550keV am hochsten, allerdings ist das linksseitige Tailing so stark, dass die Summe
der Impulse niedrigerer Energie, die Sumthieeim Peakbereich UbertriffZudem weden Impulse

bei einer Energie von circ®@0 keV gemessen. Da nidtAm in der Probe isgibt es nur zwei
Moglichkeiten furden Ursprungliese Impulse. Zum einen kdnnte es sich, aufgrund der geringen
Anzahl an Impulsen, um Impulse vom Untergrund handeln, die von der Untergrundkorrektur nicht
korrekt erfasst wurden. Zum anderen kdnntie Energiekalibrierung des Spektrums nicht optimal
sein, sodass die Peakkante nicht wie angenommen bei k&d0sondern bei 500keV liegen
musste Stimmt diese Hypothese, so befindet sich nahezu k&&m an derOberflache des
Betons. Stattdessen scheint die gebildete Krusidb{ldung 35) fast alle a-Teilchen stark
abzubremsen. DiRecoveryon nur 2,2+ 0,1% macht deutlich, dagatséchlichder Grof3teil der
a-Teilchen von der Kruste vollstdndig absorbientdyivas die zweite These stiitzt

Die starke Selbstabsorption bei Betonproben, die mit einer Losung mit eineltVgrtHvon
weniger als 0,¥ersetztwurden, wird relevant beim Spiken der Betonproben fiir Biessungen

der Radiolumineszemhotonen Fir diese Messungen werden hohe Aktivitaten der Proben
benotigt, was zur Verwendung dé!Am-Stammlésung und schaghen Verdinnungen dieser
fuhrt. Die >*Am-Stammlésung hat einen pMVert von 0, es kann demnach eine hohe
Selbstabsorption erwartet werden. Da die Anzahl an Radiolumineszenzphotonen auch abhangig
von der Energie dem-Teilchenist [37], [42] ist aufgrund des starken linksseitigen Tailings von
einer Reduktion der Photonenzahlrate auszugehen.
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V) Langzeitstabilitat

Drei verschiedene BetonprobgM glatt, Hp, M rau)wurden einmalig nit einem Tropfen der
21Am-Losung beetzt und danach Uber sechs Monate regelmaRig gemessiel dieser
Versuchsreihavar es, die Langzeitstabilitat dé8Am auf der Betonoberflache zu bestimmen. Es
sollte ausgeschlossen werden, dass #4m beitrockener Lagerung mit der Zeit tiefer in den
Beton migriert was sich durch eine Veranderung des Spektrumsdamait einhergehend durch
eineVeranderung der Zahlrateeigen wirde

Die raue Probe des Typs M zeigt sowohl im Verlauf der ersteStud@len a8 auch im Verlauf der
sechs Monate eine innerhalb der Messunsicherheiten der GIK konstante ZaAlbdiéd ing38

und Abbildung39). Mit etwa 90.000impulsen in 100 s ist die Z&hlrate deutlich geringer als die der
anderen beiden Proben. Die Ursache daflr ist die Rauheit der Pdibedadurch bedingte
groRere vom Tropfen benetztgFlacheund die damit verbundene starkere Migration dé¥Am

in tiefere Schichten des Betangie in Abschnitt iii) erlautert.

Die Zahlrate dempolierten Probe des Typs-plist ebenfalls Uber den Zeitraum von 100 Stunden
konstant. Innerhalb der seshMonate schwankt die Zahlratenerhalb der Messunsicherheiten

der GIK. Die Anzahl an Impulsen dieser Probe ist etwas geringer als die der glatten Probe des Typs
M. Als Grund dafir ist der unterschiedliche WRErt anzunehmen, wie in Abschnitt i) bereits
erklart.

Die glatteProbe des Typs M zeigt einen sprunghaften Anstieg der Zahlrate zwischen der ersten
und zweiten Messung. Auf dieser Probe stand der Tropfenr*dam-Lésung so lange, bis er
verdunstet war. Die erste Messung wurde gestartet, als derf€ropcheinbar trocken, aber als
dunkler Fleck auf dem Beton noch sichtbar Wabbildung60 links) Nach der Messungst der
Tropfenfleck hel(Abbildung60rechts).Das deute¢ darauf hin dass noch Flissigkeit auf bzw. in
den oberen Schichten der Betonprobe vorhanden war. Bei der zweiten Mesgaige hohere
Zahlrate detektiertworden Die Flussigkeit, die fur das dunkle Erscheinungsbild des Tropfens
sorgte, hat demnach auch dieTeilchen de$*Am absorbiert.

Abbildung60: Probe 31-es Typs M glattVor der ersten Messung (links) und nachetsten Messung (rechts)

Im weiterenVerlauf der Messungen schwanttie Zhlrate mitunter sehr stark, bleibéber im
Rahmen der Messunsicherheit der ®iK aufden zuvor beschriebenefsusreiler zu Beginn der
Messreihekonstant. Insbesondere bei der Bethaigng der letzten vier Messungen der Proben M
glatt und Hp fallt auf, dass die Zahlraten leicht ansteig@dbbildung39). Da der Zeitpunkt des
Auftropfensfir beide Proben unterschiedlich war, sind die Messpunkte um einige Stuaden
selben Tag verschobeber Anstieg der Impulsanzatdige somiteine Ahangideitvom Messtag
und nichtvon den gemessenen Probddie Schwankung der Zahirate durch diesen Effekt lieigt b
1 % fir die Probe M rau und bei 3% fur die anderen beiden PrdhierAbhangigkeit vom Messtag
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resultiert aus der Stabilitat der GIRine schwankende Temperatur im Labor beeinflusst den Druck

im Inneren der Gaskammer und dadurch die Peaklage—tnelite [67]. Eine Verschiebung der
Peaklage fuhrt dazu, dass bei einer Messung die niederenergetiscB6Adk e V-Teilcbien des
Tailings gemessen wurden und bei eimmderen Messung womaoglich nictida der Effekt des
Messtages auf die Schwankung der Zahlrate geringer ist als die statistische Messunsicherheit der
Zahlrate hatte er keinen signifikanten Einfluss auf das Messergebnis und wurde deshalb nicht
weiter betradtet.

Neben der Konstanz der Zahlrate gibt auch die Konstanz der Peakform Aufschluss dartber, ob das
24IAm Uber die Zettiiefer in den Beton migriert. Ware dieder Fall, so konnte die Zahlrate zunéachst
noch unverandert sein, wahrend der Anteil an detekBe niederenergetischero-Teilchen
zunimmt. Das Tailing des Peaks wirde also wachsen und das Peakmaximum schrdiepfen
Zahlrate dabei aber konstant bleibebbas dies nicht der Fall ist, zeigbbildung61 exemplarisch

fur die glatte Probe des Typs. Mer Peak beider Messungen hat sein Maximum bei 338DkeV

und ein links und rechtsseitiges Tailinddie Peakform der ersten Messung identisch zu
Peakbrm derletzten Messungnach 180Tagen
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Abbildung61: Vergleich der Spektren der Probe M glatt. Das schwarze Spektrum wird direkt nach dem Trocknen des
Tropfens aufgenommen, das rote Spektrum nach 180 Tagen.

Zusammenfassend gilt fur alle drei Betonproben, dass sich die Zahlraten und die Peakform uber
einen Zeitraum von sechs Monaten nicht verandern. Das bedeutet, das$Afasunter stabilen,
trockenen Umweltiedingungen immobil auf undn Beton bleibt. Mecharische Einfliisse auf die
Probenoberflache oder der Einfluss von Feuchtigkeit oder starken Temperaturschwankungen
wurden nicht untersucht, bieten aber potenziell die Mdglichkeit einer Beeinflussung der Mobilitét
des?*Am auf und im Betoand sollten in einenachfolgenden Arbeit genauer untersucht werden

Vi) PIPS

Zur Validierungder Messungen derRadiolumineszemhotonen wurden die Betonproben
ebenfalls mit einem PIPBetektor gemessen. Da dieser zu sensitiv fur die erforderlich hohen
Aktivitaten der RadioimineszenaBetonproben ist, warde nur ein kleiner Ausschnitt der Probe
gemessenDie Probe wrde dazu in eine Metallbox mit einem kleinen Loch in der Mitte gelegt
(Abbildung18). Das***Am ist nicht homogen auf den Betonproben verteilt, da es mitm&00 4
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Tropfen aufgebracht wude. Deshalb ist es nicht sinnyodline Recovenyfir diese Proben zu
bestimmen. Stattdssen eignen sich die ermittelten Z&hlraten und Spektren fir den Vergleich der
Betonproben untereinandeBei allen Proben liegt die rechte Kante des Peaks bei lkeh36

Die Verwendung des dinnen langeohRs auf dem Loch dévietallbox minimiert nicht nurdie
Anzahl der gemessenenTeilchensondern selektiersie auch, sodass narTeilchen gemessen
werden, die senkecht zur Oberflache emittiert wden. Dadurch ist die gemessene Energie der
o-Teilchen nuabhangig von der Selbstabsorption im Betdie wederum von der Eindringtiefe
des?*!Am abhangtin den gemessenen Spektren ist die Starke der Selbstabsorption an der Starke
des Tailings bzw. an der k& des Peakmaximums zu erkenn&ie ist fir verschiedene Proben
unterschiedlich starkAbbildung62 zeigt die zwei Extreme der Spektrerprasentiert durch die
Betonproben 303 und 10®ie Probe 303 hat ein hohes Peakmaximum und kaum Tailing, folglich
befindet sich dag*’Am groRtenteils an der Betonoberflaiche udie emittierten a-Teilchen
werden kaum abgebremst oder absorbidm Gegensatz dazu wird das Spektrum der Probe 109
vom linksseitigenTailing dominiert und das Peakmaximumvistniger alsdoppelt so hoch wie
dieses. Bei Probe 109 werden demnach fastaleilchen durch StéRe im Beton abgebremst.

—[=— 109
== 303

2.000 3.000 4.000 5.000 6.000
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Abbildung62: Vergleichzweier Betonmpben Probe 303 hat ein hohes Peakmaximum und kaum linksseitiges Tailing
(rot). Hingegen dominiert bei Probe 109 das linksseitige Tailing das Spektrum (schwarz).

Aus den Spektren wvde fir jede Probe die Zahlrate derTeilchen bestimmt und die Ergebnisse
werden Uber die aufgetropfte Aktivitat iAbbildung40 aufgetragen Anders als erwartet, nimmt
die Zahlrate nicht kontinuierlich mit steigender Aktivitat 8iattdessen steigt sie bis zu einer
Aktivitdt von 5 MBq an und fallt danach stark &be Probe 105 mit der hdchsten Aktivitain
18,4MBqghat eine Z&hlrate die vergleichbar grol ist zu den 500FkBYen.Grund fur die geringe
Zahlrate ist die 1 M HN@er 2*!Am-Stamml6sug, mit der Probe 108ersetzt wurde Ebenso wie
in Abschnitt iv) bechrieben, bildten sich Gasblaschen beim Auftropfen d8Am-Stammlosung
auf die Betonprobeund erzeugen nach dem Trocknen eine dunkle Krugtbl{ildung63). Diese
Kruste sorge fur die hohe Absorption dex-Teilchen in dr Probe.
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Abbildung63: Betonprobe 105 nach dem Awdpfender1 M24Am-Stammldsung

Weniger starkaber dennoch relevant ist der Einfluss der Saurestarke der verdurffitam-
Lésungen, die auf die Proben 301, 107 und 103 aufgetropft wuideshalb weisen auch diese
Proben eine deutlich geringere Zahlrate als erwartet auf.

Um zu untersuchen, weshallzkidie Spektreniir die Betorproben so stark unterscheiden, wde
die ermittelte Gesamtzahlrate in Peak und Tailing aufgeteilt?#&m-Standad aus eloxiertem
Aluminium wude als Mal3stab verwendet, anhand dessen die EnergiebereiohePeak und
Tailinggetrennt wurden. DasErgebnisder prozentualen Anteile ist iAbbildung64 gezeigt.Die
Aktivitat der Proben nimmt von links nach rechts zu. Bis einschlie3lich ze 808 dominiert der
Peak die Verteilung der Impulse. Ab Probe 207 dominiert das Tailing das Spektrum.
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Abbildung64: Prozentuale Anteile der Impulse des Reald Tailingbereichs. Die Bereiche werden anhand“dést
Standarddestgelegt. Die Aktivitéat der Proben nimmt von links nach rechts zu. Bis zur Probe 303 dominiert der Peak das
Spektrum, fur Proben hoherer Aktivitat das Tailing.

Der berechnete Peakanteil deg*'Am-Standards liegt bei Uber 3. Alle Betonproben deren
berechneter Peakanteil vom Spektrum lber 50 betragt, werden vom Peak dominiert und
besitzen kaum Tailing. Proben, derearechneterPeakanteil unterhalb von 5% liegt, werden
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vom Tailing dominiert. Aus der Grafik lassen sich viele Details zu den Eigensothef
Betonproben ablesen. Am auffélligsten ist, dass das Tailing fur die Proben hoher Aktivitat
dominiert, wahrend fur die Proben mit niedriger Aktivitat der Peak das Spektrum domiDart.
Ubergang von Peaku Tailingdominiert erfolgt zwischen Prob803 und 207(Abbildung65).

Beide Probemvurdenallerdings mit derselben Losung und Aktivitat von 2 MBq gespikt. Es ware
also zu erwarten gewesen, dass sich die 8pekbeider Proben &hneln und nicht so stark
unterscheiden wie beobachtet wde. Der einzige Unterschied zwischen den Proben ist ihre
Rauheit. Die Probe 303 hat ein@hvon 8,8+ 0,9um und gehdrt damit zu den rauen Proben. Die
Probe 207 hingegen hainen™Y von 28+ 5 um und ist somit sehr raWie schon in Abschnitt iii)
gezeigt, nimmt das Tailing mit zunehmender Rauheit zu, da eine gro3ere Flache vom Tropfen
benetzt wird. AuBerdem trocknete der mittlere Tropfen deutlich schneller als der mittleppfén

der Probe 303 Abbildung66), was auf ein schnellesrgiehen der FlUssigkeit in deretBn
schlieRen lassAus diesem Grund wde mehr?*!Am in tiefere Schichten des Betons transportiert
und die dort emittiertena-Teichenwurden starker abgebremst, was zum erhohten Anteil des
Tailings im Spektrum fihet Die Gesamtzéhlraten beider Proben sind im Rahmen der
Messunsicherheit gleiclAbbildung40).
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Abbildung65: Prozentuale Anteile der Impulse des Reedd Tailingbereichs fur die Proben 303 und.207

Abbildung66: Trocknen der mittleren Tropfen détAm-Losungauf Probe 303 und 20Auf Probe 303 blieb der mittlere
Tropfen lange stehen und verdunstete, wahrend er auf Probe 207 direkt in den Beton einzog und dort trocknete.

Die Proben 107 und 301 wden mit derselberf*Am-Lésung und somit auch Aktivitéiersetz.
Auch diese beiden Proben unterscheiden sich stark beztiglich ihrer Rauheit. Die Probe 107 hat
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einen”Y von 6,0+ 0,6 um und die Probe 301 hainen™Y von 30+ 5 um. Im Gegensatz zu de
Proben 303 und 20gleichen sich die Spektren dieser beiden Rrolind das Tailing dominiert
(Abbildung 67). Der Grund daflr ist ebenfallseim Auftropfen der?*!Am-Losungzu finden
(Abbildung68). Bei Probe 107 karas durch die Saurestarke d&fAm-Lésung zur iRlung von
Gasblasen. Zudemigben die Tropfen durch die vergleichsweise glatte Betonoberflache auf
dieser stehen undrerdunsteten dort. Zurlick blib eine dunkle Kruste &hnlich zu der von Probe
105 @bbildung63). Diese Kruste bremstund absorbier¢ die a-Teilchen de€*Am und sorgt
damit fur das Tailing inm-Spektrum dieser Probéei der Probe 301 isterselbeEffekt fir das
starke Tailing verantwortliglwie bei der sehr rauen Probe 2@k starke Rauheit der Probe liel
den Tropfen def*Am-Lésung auf der Oberflache verlaufevgdurch die Flissigkesichneller in

den Beton einzogind das?*!Am in tiefereBetonschichten transportiert wde. So fiihten bei
diesen beiden Betonprobeawei unterschiedliche Effekte zum selben Resultat des starken Tailings
im Spektrum.Die Gesamtzahlta beider Proben ist durch die vollstdndige Selbstabsorption
deutlich geringer als fir diese Aktivitéat erwartet. Wobei die ZahldateProbe 30ktwashdher

als die Zahlrate der Probe 13T (Abbildung40).
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Abbildung67: Prozentuale Anteile der Impulse des Rerid Talingbereichs fiir die Proben 107 und 301.
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Abbildung68: Verhalten des Tropfender 24JAm-Lésungauf den Proben 107 und 30Auf Probe 107 biéden sich
Gasblaschen, wahrend die Tropfen auf Probe 30ieferund die Flissligit schnell in den Beton einzog

AbschlieRend werden die Spektren der acht 500-RBzpen betrachtetDer Anteil deimpulse

im Peakbereich ist fur alle Proben fast gleich und Uber $A%ildung69). Die Gesamtzéhlraten
variieren stark zwischen 73fhpulsenpro 150 s der Probe 209nd 2062impulsenpro 150 s der
Probe 208(Abbildung40). Es wird im Folgenden nicht auf jede einzelne Probe eingegangen,
sondern nur die Besonderheitazinige Proben betrachtet. Die beiden Proben mit der héchsten
Zahlrate sind die Proben 204 ug@8. lhre Gemeinsamkeit und gleichzeitig Besonderheit ist, dass
sieim Rahmen der Bachelorarbeit von Jan Maurice Wildgreiner Messingburste bearbeitet
wurden und sich das Messing teilweise aufrdgetonoberflache abgelagert&ichtbarist dies
durch ene dunkle, braunliche Farbung der Oberflache und daran, dass die Tropferden-
Lésung trotz Rauheit nicht in den Beton eingezogen, sondertunsteten Deshalb liébt das
241Am an der Oberflache zuriick, erkennbar auch an den hohen Zahlraten demRroedem
hohen PeakmaximunDie Proben 104 und 209 haben die geringsten Zaratler 500 kBq
Proben. Beim Atifopfen des?*!Am aufdiese beiden Proben zerlider Tropfen auf der Glaflache

und die Flussigkeit zogchnell inden Beton ein. Trotzdem Ubgog bei beiden Proben der
Peakanteil den des Tailingasbesonderéei Probe 209 fiehuf, dass der Tropfen eine sehr viel
gréRere Flache benetttat als sein Durchmesser wakl{bildung70). Dadurch kbnnte sich das
29Am auf einer viel groReren Flache verteilen, was zu eth@chschnittlich niedrigeren
Aktivitatskonzentration fuhe. Da durch die Messgeometrie nur ein kleiner Ausd#ithdes
Tropfens gemessen wae, ist die Aktivitat der messbaren Flache der Probe geringer als bei den
anderen 500 kBdproben. Eine geringere Aktivigonzentation fuhrte bei gleichbleibender
Messflachezu einer geringeren Zahlrate.
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Abbildung69: Prozentuale Anteile der Impulse des Reald Tailingbereichs fir dE00 kBgProben.Bei allen Proben
Uberwiegt der Peakanteil im Spektrum.

Abbildung70: Mittlerer Tropfen auf Bemnprobe 209. Der Tropfen zerlief sehr stankl zogschnell in den Beton ein.

Aus den PIRBlessungen kénnedie nacHolgenden Schlussfolgerungen gezogen werdBei den
Betonproben mit einer hohen Aktivitat befand sich d4%\m in Losungen mit einer hohen
Saurestarke und dadurch einem niedrigen -\Mdrt. Die chemische Reaktion zwischen
Betonoberflache und Saure war fir HN@sungen mit einem geringen pMert deutlich starker

als fur HN@L6sungen mit hdherem pk/ert. Die daraus bedingte Verénderung der Oberflache
fuhrte bei den Proben mit einer Akitat oberhalb von MB(q zu einer starken Absorption def
Teilchen. Daraus folgt der beobachtete hohe Anteil an gemessenen Impulsen im Bereich des
linksseitigen Tailing®es Weiteren beeinflusst die Rauheit der Betonoberflache den Anteil des
Tailings anu-Spektrum und auch die Zahlrate. Je hoher die Rauhwiso grof3er ist diedurch

den Tropfenbenetzte Oberflaiche und desto schneller zieht die Flissigkeit in den Beton ein. Das
24Am wird dadurch in tiefere Schichten transportiert und die dort emitéeart-Teilchen werden
durch St6Re stark gebremst odeolistandigabsorbiert.Durch abgebremste-Teilchen entsteht

das Tailing im Spektrum und durch vollstéandig absorbefTeilchen die verringerte Zahlrate.

Die verringerte Zahlrate und der hohe Anteikderenergetischera-Teilchen wird zu einer
geringeren Anzahl an Radiolumineszenzphotonen filhren. Wird aus der Anzahl der
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Radiolumineszenzphotonen auf die Aktivitat der Probe geschlossen, so ist davon auszugehen, dass
die berechnete Aktivitat der Probe sktaunterschatzivird.

vii) Modellierung

Die Spektren der Modellierung der Eindringtiefe @&Am in den Betomit FLUKA[91], [92], [93]
werden mit dena-Spektren des PIF3etektors der Betonproben verglicheba die maximale
Reichweite dew-Teilchen deg*Am in Beton nur 27,Bis34,5um betragt (Kap2.1.2),wurde
eine maximale, modellierte Eindingtiefe von 30 pm ausgewahlt Mit zurehmender Eindringtiefe
sinkt die Anzahl ddmpulsagivalent im Maximum, der Peak wird breitegvandert nach linksind
es entsteht das typische Tailing eimeSpektrumgAbbildungd?2). Der Grund dafur ist diéngere
We g st r e cTeileherts ansBeton durch die groRerer Eindiigfg des?*!Am. Dadurch nimmt
die Anzahl an StoResesa-Teilchens mit den Molekilen des Bagzu, wodurch es insgesamt
einen groRReren Anteil seiner Energie Ubertragt.

Das PIRSpektrum der Betonprobe 303 zeigt hohe Ubereinstimmungen mit dem
Modellierungsspektrum einer Eindringtiefe von @yB (Abbildung71). Beide Spektren zeigen ein
hohes Peakmaximum bei der Maximalenergie deFeilchen deg*Am und ein sehr geringes
linksseitiges Tailing. Die drei kleinen linienférmigen Peaks des Modellierungsspektrums
resultieren aus der Berechnung vébuKA haben hier aber keine BedeutunDaaus dassdie
beiden Spektren einander so &hnlich sind, kann geschlossen werden, da¥8Adasan der
Betonoberflache ist und nicht in tiefere Schiahtals 0,5um transportiertwird. Diese Thesist

schon in Abschnitt vi) aufgestelitordenund wird durch dieses Ergebnis noch einmal bestétigt.

200 4

] Impulse der Probe 303
| | = Modellierung der Eindringtiefe 0,5 ym

150 —

Ise

2 100 -

Imp

2.000 3.000 4.000 5.000
Energie (keV)

Abbildung71: Vergleich PIRSpektrum von Probe 303 mit Mdipektrum der Eindringtiefe Opm.

Das Modelkrungsspektrum der Eindringtiefe vorud zeigt einen &hnlichen Verlauf zum RIPS
Spektrum der Probe 10Das Spektrum der Betonprobe zeigt einen niedrigen Peak bei der
Maximalenergie den-Teilchen de$*Am, einnoch tieferesPlateau im Bereich vo8500 eV
bis5400 keV und einen Abfall der Zahlrate pro EnergieobBeilchen unterhalb von 3500 keV,

wie es fur das Tailing typisch ist. Das Modellierungsspektrum hat das Peakmaximum im Bereich
des Plateauset Probe 109 und zeigt den gleichEailingverlaufDaraus folgt, dass das Tailing der
Probe 109 vom-Teilchen stammen, die in einer Tiefe voprd vom?*!Am emittiert werden. Das

im Gegensatz zur Modellierung noch sichth&eakmaximum der Prold9 zeigt allerdings, dass
sich?*Amauchan der Oberflachéefindet
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Abbildung72: Vergleich PIRSpektrum von Probe 109 mit Modellspektrum der Eindringtigfie.5

a-Spektren, die nur aus Tailing bestehen, wie das der Betonprobe vi®2len durchdas
Modellierungsspktrum der Eindringtiefe von 2Qm beschrieber{Abbildung73). Das Spektrum
der Probe 103 zeigt einen Anstieg des Tailings zu niedrigeEgrergien hin, dazu dem flahen
Maximum des Modellierungsspektrums passt. Die Detektion ordrilchen mit einer hdheren
Energie als 400keV bedeutet, dass sich nicht das gesaifffdm in einer Tife von 20 pm
befindet, sondernauch mit einem geringen Anteil an der Oberfladmaftet. Die a-Teilchen
werdennicht nur aus einer Tiefe von 20n emittiert, sonden zusatzlicivon geringeren Tiefen.

Was das Modellierungsspektrum der Eindringtiefe von 20gl@nfallszeigt, ist die reduzierte
Zahlrate. Im Spektrum befindet sich einheo Peak bei einer Energie voké&V @Abbildung42c).

Das Vorhandensein dieses Peaks zeigt die starke Absorpti@aTagichen durch den Beton. Die
o-Teilchen mit eier Energie von ReV haben nach dem Verlassen d&gtors nicht mehr
genligend kinetische Energie um detPetektorzu erreichen undjemessereu werden. Die
Betonprobe 103 hat eine deutlich geringere Zahlrate als aufgrured iktivitat erwartet wird
(Abbildung40) und stimmt dadurch mit dieser Voraussage des Modellierungsspektrums tberein.
Die Anwesenheit des Peaks bei 0 ketfeinModellierungsspektren beginnt abireer Eindringtiefe
des?*Am in den Beton von 5 puni\b dieser Eindringtiefe ist die vollstandige Absorption aler
Teilchen im Beton mdéglich und fiihrt dadurch zur Reduktion der Zéhlrate fir alle Proben, deren
Spektren den Modellierungsspektren gréReEndringtiefe ahneln.

—— Impulse der Probe103
—— Modellierung der Eindringtiefe 20 ym

Impulse

T
| ﬂ , h“inl I m

2.000 3.000 4.000 5.000
Energie (keV)

Abbildung73: Vergleich PIRSpektrum von Probe 103 mit Meltspektrum der Eindringtiefe 20n.
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Neben den Spektren wirchuch die Fluenz dera-Teilchen berechnet. Da¥'Am wird als
punktférmige Quelle mit dem Rohrradius angenommen ustcsomit eine Anndherung adie
Realitat. Ausgehend von der Punktquelle breiten sich di€leilchen isotrop aus. Ist die
modellierte Eindringtiefe 1 um oder weniger, so befindet sich #&m grdtenteils an der
Oberflache. Die Anzahl anTeilchen pro Vimmeneinheitund Primarynimmt radial nach auf3en
hin ab(Abbildung43a), dasich das Volumen der Kugelschali steigendem Abstand zur Quelle
vergroRert.JegroRer die modellierte Eindringtiefe dé*Amin denBeton,desto kegelférmiger
wird die Ausbreitung er a-Teilchen Abbildung43c). Die a-Teilchen, die unter einem flachen
Winkel zur Oberflache emittiert werden, einen langeren Weg durch den Bwetbenals diea-
Teilden, die senkrecht zur Oberflache emittiert werdeékuf dem langeren Weg finden mehr
Wechselwirkungen mit den Molekilen des Betons statt. Vilisdlmaximale Reichweite im Beton
fur diesea-Teilchen Uberschritteralso die gesamte Energid e r-Teilahen an i@ Molekile im
Betonsabgegeben, wird id Fluenz nullDurchdie lange Wegstrecke im Betemnreichen bei einer
Eindringtiefe von 25 prauchwenigera-Teilchen die senkrecht zur Oberflache emittiererden,
den Detektor als bei einer Eindringtiefe vopurh.

Die Ungenauigkeit der Modellierung ist in den Randbereichen am groRbdrildung43b und d),

da kaum a-Teilchen wrhanden sind Durch das verwendete Rohrchdna b e-Teilclen aus
diesen Bereichen weder fiir die Berechnung der Modellierungsspektren noch bei der realen
Messung einen Einfluss auf das Ergebnis, da sie den Detektor nicht errétthelie Fluenz der
o-Telchen, die den Detektor erreicheist die Ungenauigkeit vernachlassigbar gering.

viii) Radiolumineszenz

Aus den Zahlraten der Radiolumineszenzphotonen aus demSpektralbereib und dem UVE
Spektralbereich wrden mit Hilfe des Kalibrierstandards digktivitaten der Betonproben
bestimmt. Aus dem Kalibrierstandard waen die folgenden Werte fur die Anzahl an Photonen

pro Sekunde und pro MBq bestimmt: Fir die tRHotonen betragt der Kalibrierfaktor
6627 9+ Phot-dMB ahd figrsdlie UV@hotonen betragt e 33 Phot oMBegn)/ ( s
(Kap. 2.3.4)Die Anwendung der Kalibrierfaktoreauf die Photonazahlraten der Betonproben
ergbt ihre scheinbarerktivitaten (Tabelle8). Die berechneten Aktivitaten unterschatzen die
tatséchlichen Aktivitaten bei fast allen Prob&ma das sowohl fir die Messung der Photonen im
UVASpektralbereich als auch fir die Messung im {$y€ktralbereich zutrifft, werden im
Folgenden nur die Ergebnisse der UYAotonenzahlrate betrachtet.

Bei derb00 kBgProben sind es wikei den PIPErgebnissen aus Abschnitt vi) die Proben 104 und
209, deren berechnete Aktivitéh am starksten von demtsachlichen Aktivitaten abweichebie
Proben 204 und 208 zeigen die beste Ubereinstimg beider Aktivitaten. Sie fah schon durch
eine hohea-Teilchenzahlrate bei den PHE&gebnissen aubDie Proben 303 und 207 zeigbei

den PIPEkrgebnissen etwa dieselloeTeilchenz&hlrate, untersctagnsich aber stark in der Form
des SpektrumgAbbildung74). Das Spektrum der Probe 303 wird vom Peak dominiert, wahrend
bei der Probe 207 das Tailing Uberwiegt. Beir dgestimmung der Aktivitdt aus den
Radiolumineszenzphotonen, ist die Diskrepanz fir Probe 303 deutlich geringer als fiir Probe 207.
Der Grund daftr ist die Abhéngigkeit der Photonenanzahl von der Energielééchernf37]. Das
starke Tailing undlas niedrige Peakmaximum im Spektrum der Probe B@zeugen weniger
Photonen als die-Teilchen der Probe 308ei den Proben mit einer hheren Aktivitat als 5 MBq
wird die Diskrepanz zwischen den bereetem Aktivitaten und den tatsachlichen Aktivitaten
immer groRRer. Bei Probe 105 wird die Aktivitdt um%~5unterschétzt. Der Grund dafir ist auch
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bei diesen Proben das starke Tailing im SpektrAbbidung64) und die dadurch verringerte
Produktionvon Radiolumineszenzphotonen.

200

1 [|— 303
— 207

2.000 4.000 6.000
Energie (keV)

Abbildung74: Vergleich der Spektren der Betonipen 303 und 207. Beide Probenrden mit fast der gleicheAktivitét
gespikt und besitzen fast identisch&hlraten.

Bei der Au fTeilchergahinatg (bdrealie Aktivitaen der Betonproben bailen PIPS
Messungen sowie bei der Auftragung der Photonenzahlraten Uber die Aldivitéker
Betonproben bei detMessungen der Radiolumineszenzphotonen zeigten dieselben Proben eine
auffallig geringe Z&ahlrate. Deshaidlird in Abbildung75 die UVAPhotonenzahlrate Gber dia-
Teilchenzahlrate gezeigtObwohl beide Z&hlraten fur sich genommen Uber die Aktivitat keinen
linear steigenden Trend zeigeAkbildung40 und Abbildung45), ist die Photonenzéhlrate der
Radiolumineszenz linear zur Z&hlrate defeilchen.Trotz des Unterschieds, dalssi derPIPS
Messungur einkleinerAusschnitdes mittleren Tropfenson insgesamt neun Tropfeemessen
wurde, wahrend dieMessung demRadiolumineszemhotonen die Flache dergesamta Probe
malfd Hinzu kommt, dass die Aktivitat auf den Betonprolmecht tUber die gesamte Oberflache
homogen verteilt istDasist méglichweisaler Grund fir die Ausreif3er 103, 107, 303 und 20if.

der Messung demRadiolumineszemhotonen und der PIPSMessungzeigen zwei unabhangige
Messungen das gleiche Ergebnisd legen nahe, dass es nicht moglich @é tatsachliche
Aktivitat der Betonproba hoher Aktivitat mit einer Oberflaichenanalyse zu bestimni@@mnach
sollte die Unterscheidung zwischen Gesamtaktivitdt und Oberflachenaktivitat fir alle
Betonproben gemacht werden.Nach Abbildung 75 hat Probe 109 die hochste
Oberflachendtivitat, obwohlihre Gesamtaktivitahur bei 4,4MBq liegt. Die Probe 105 mit der
hochsten Gesamtativitdét zeigt bei  beiden Messungen eine deutlich geringere
Oberflachenaktivitat
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Abbildung75: Ergebnisse der PHR&ssung und der Messung deadiolumiszenphotonenvom April

Die Messung derProbe 208 in horizontaler und vertikaler Position videm optischen
Detektiorssystem zeigteinen signifikanten Urrschied in der berechneten Aktivitat. Da die von
den a-Teilchen produzierten Radiolumineszenzphotonen isotrop emittiert werden, ist die
Betrachtung der Radiolumineszenzkugel richtungsunabhangig.

Die Radiolummeszenz im U\8pektralbereich wurdeein halbes Jahr spater furakt alle
Betonproben wiederhol{Abbildung45). Die Photonenanzahl der ersten Messung im April ist fur
alle Proben bis auf Probe 301 geringer als bei der zweiten Messung im Novefuber.
wahrscheinlichstenst es, dass die Ausrichtummpd Justierung des optischen Detektssystems

im November besser war als im April. Aufgrund des Tests der Langzeitstabilitat kann
ausgeschlossen werden, dass sich die Oberflachen der Betonproben Uber die Zeit stark
verandeten. Ausnahme ist in diesem Faltgeh die Probe 1Q5die im November eine 25mal
hdhere Photonenzahlrate ht als im April Zwischen der ersteand der zweiterMessung hat

sich die durch die Saure verursachte Kruste optisch verandettillung76). Moglicherweise
bendtigte die Probe durch diese Kruste eine langere Zeit zum Trocknen als die anderen
Betonprobenund war deshalb zum Zeitpunkt der ersten Messung noch nicht vollstandig trocken
Das einanicht vollstandige Trocknung zu einer geringeren Z&hlrate fuhren kann, zeigte Probe 311
in Abbildung60 aus Abschnitt vi).
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Abbildung76: Betonprobe 105, beler Messung im April (links) ubéider Messung im November (rechts)

Aus den Ergebnissen der Messung der Radioluminegh@etanen kénnen wichtige Schllisse
gezogen werdenSohat sich die Hypothesaus dem Diskussionstéibschnittvi) bestétigt.Der

hohe Anteil an niederenergetischem-Teilchenverringert die Photonenzahlrate, warch die
Aktivitaten de Betonproben unterschétzt werdeiese Tatsacherfordert die Unterscheidung

der Gesamtaktivitat der Probe von der Oberflachenatét der Probe. Wahrend die
Photonenanzahl nicht mit steigender Gesamtaktivitat zu nimstgigt sie jedoch mitder
Oberflachenaktivitat anvVon Bedeutung ist an dieser Stelle der Vergleich mit den Ergebnissen der
PIPSMessungen. Beide Messverfahren zeigghnliche Ergebnisse fiir dieselben Proben. Eine
Probe mit hoher Photonenzahlrate hat auch eine hah&eilchenzéahlrateeine mit niedriger
Photonenzéhlrate entsprechend auch eine geringer€eilchenzéhlrateDie Probe 105 zeigt
deutlich die Abhangigkeder Zahlraten von der Saurestarke der verwendeétéam-Lésung. Und

die Proben 303 und 207 verdeutlichen den Einfluss der Oberflachenrauheit auf den Anteil der
niederenergetischen o-Teilchen im Spektrum und die damit verbundene geringe
Photonenzéhlrate bdProben mit starkem Tailing.
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5.3Pechblende

i) h-TrackDetedion

Die Detektion der a-Teilchen durch Kernspurdetektoren erméglicht die ortsaufgeltste
Bestimmung der Obdéchenaktivitat der Pechblendepben. Die Betrachtung dea-Tracks auf
den Detektoren zeigt, dassi@l Verteilung de-Emitter fir keine der Proben homogést [80].
Einige Proben, wie zum Beispiel Probé\hbfldung46), zeigen Bereiche ohne-Emitter. Beim
Vergleich des Detektorbildes mit dem Foto der Probe wird deutlich, dass der Beleich
Detektorsohnea-Tracksauf der Probeeine andere Farbung besitzt als die Bereicheoslitacks.
Grundsatzlich zeigt die Pechblendepe L eine Vielzahl an Farbungen des Gesteins. Die schwarze
Farbung ist auf das Vorhandensein von Urandioxid, also der Ursprumgster Pechblende
zuriickzufuhre. Die gelborangen Bereiche und die grigrelben Adern im schwarzen Urandioxid
sind Uranylverbindungemie rétlichbraune Verfarbungm unteren Bereich der Probe hingegen
emittiert keinea-Teilchen. Es handelt sich dabei nicht um Pechblende, sondern ungdstain.
Als Taubgestein wird in der Bergmannsshedas Gestein bezeichnet, déen zu schiirfenden
Rohstoff nicht enthaltin diesem Fall enthélt das Tawdsgein kein Uran und emittiert dadurch
keinea-TeilchenFir die Messunger Radiolumineszenzphaten waden Pechblenderoben mit
geringem Anteil an Taubgestein und hoher Oberflachenzahlrate ausgewahlt.

Die Reichweite dera-Teilchen in Uran betragt je nach Energi@bis20um [27]. Die
Pechblendepben sihd deutlich dicker als die maximale Reichweite, was zum Abbremsen und zur
Selbstabsorption dera-Teilchen fihrt. Mit der a-TrackDetedion wurde somit nur die
Oberflachenaktivitat und nicht die Gesamtakti der Probe bestimmt. Zudem wden die
sichtbarena-Tracks nur von-Teilchen mit ausreichend hoher Energieeug63]. Die ermittelte
Oberflahenaktivitat pro cn? zeigt verschiedene Werte fir Proben adsmselben Stiick
Pechblende Die Verteilung dem-Emitter im Pechblende$ck ist demnach sehr inhomogen.
Dieses Ergebnis unterstltzt den optischen Eindruck der starken Inhomogenitat der Verdeitung
o-Emitter auf den einzelnen Proben.

i) Gitterionisationskammer

Aus den o-Spektren der Gitterionisationskammer wvden die Oberflachenzéhlratender
verschiedenen Pechblendeben bestimmt.Die Oberflachenzahlratengemessen mitder GIK
sind stets hoher als di@berflachenaktivitaterder a-TrackDetedion. Ausden Zahlraten der GIK
konnte, in Ermangelung eines geeigneten Kalibrierstand&eiage exakte Oberflachenaktivitat
bestimmt werdenDer Unterschiedier Zahlraterewischen den beeh Detektionsmethodeihat
zwei wesentliche GrindeBei der a-TrackDetedion wurde nur eine Obertiche der
Pechblendepben gemessen, in der GIKnkben auch diex-Teilchen von dei®eitenflachen der
Probengemessen werdenDie gemessene Olfkiche der Pedblendepoben istbei den GIK
Messungen folglich groR3er als bei der Detektion @diracksZudem kann davon ausgegangen
werden, dass der Energiebereich der gezahiemeilchen bei der GIK grol3er ist als bei der
o-TrackDetedion. Niederenergtischea-Teilchen erzeugen in den Kernspurdetektoren zu kleine
Tracks, die dann bei derTrackAuszahlung nichgichtbar sindund somit nichtzur Bestimmung
der Oberflachenzahlrate beitragen.
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Anhand der Energien der-Teilchen der Zerfallsreinen dé¥U und?**U (Anhang Tabelle20)
werden die Peaks im Spektrum zugeord{@4]. Abbildung77 zeigt als Beispl das Spektrum der
Pechblendepbe Emit den zugeordneten Peakdie Spektren der restlichen Proben befinden sich
im Anhang Abbildung83. Die Peaks A und B sowie C gehdren zu den NuKfitiénind?3°Th, %4y,
226Ra, U sowie ?%Po, ?’Pa. Alle drei Peaks haben ein sehr starkes Tailing aus
niederenergetischem-Teilchen. Die Zuordnung der Nuklide erfolgte tber die rechte Flanke der
Peaks, die die Maximalenergie deileilchen markiert. Das starke Tailimegultiert ausder Dicke

der Pecblendepobe. Sie sind typisch fur ein Festkorperspektr[@4]. Diea-Teilchen des Peak®

mit einer Energie von 550020 keVgehoren zunt?Rn.Er ist vergleichsweise hoch und schmal
ahnlich wie Peak H, der zuftfRngehort. Radorist ein Edelgas undntweicht daheraus der
Probe. Im Volumen der Gaskammer werden alle emittiertefieilchen der Radonisotope
detektiert, wodurch die geometrische Effizienz fir Radon doppelt so hoch ist wie fiir die anderen
a-Emitter. Bei letzteren werdemur diea-Teilchen, die imach oberemittiert werden gemessen.

Die Peaks der Tochter des Radansm Beispiel di®eaks F, @nd | zeigean eine Mischung aus
Festkorperspektrum undcharfemPeak.Entstehen und Zerfallen diea-emittierenden Téchter

im Zéahlgas der GIK selbst, sorden diese kaum abgebremst uk@dnnen ihre gesamte Energie
an das Zahlgas ubertrageDas Tailing kommt hinzwenn die gleiche Tochter auch im Volumen
der Pechblende=ntsteht und erféllt, da hiebei dasa-Teilchen wie oben bereits ausfiihich
beschrieben, abgebremst wirdater sind diese Peaks verbreitert, haben aber trotzdem ein
scharfesPeaknaximum sowiesin Tailing.
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Abbildung77: " -Spektrum der Pechblendebe Emit Beschriftung deff-Emitter.
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iii) Radiolumineszenz

Die Zahlraten der Pechblend®en sind deutlich geringer als die Aktivititeler a-Quellen
anderer Forschergruppen, die die Radiolumineszenzphotonen gemessen [&bgB0], [45],
[76], [77], [78], [99] Aufgrurd dieser geringen Aktivitdten wden die Messungen zunachst im
Gasgemisch aus,M NO durchgefiihrt. Die Verwendung des Gasgemisches erhéht das Signal der
UVCRadiolumineszenz um den Faktor I5@]. Auch das Signal der Messung der LRi#otonen
erhoht sich, da daQuenchingdurch Gas wie Sauerstoff und Wassdlampf eliminiert wird Die
Messungn in Raumluft faden nur im UV/Spektralbereich statt, da der Anteil an gemeten
UVCPhotonen zu gering warDas Radiomineszenzsignal der Pechblendelpen ist fur alle
Proben klar vom Untgrund zu unterscheideri80]. Die maximale Photonenzéhlrate der
Messungen ist fur die verschiedenen Proben in derselben GroRenordmabgliell) und passt
damit gut zu den etwa gleich hohenzZahlraten. Bedler Messung der UVVBhotonen wuden im
Mittel 142 Photonen pro Sekunde gemessdiei der Messung der UVRhotonen im Gasgemisch
sind esim Mittel 12,2 Photonen pro Sekunde und in Raumluft H8r Untergrund wafur die
Messung der U\M2hotonen circa halb so grol3 wie bei der Messuag dVAPhotonen. Grund
dafur warder hohere Anteil arStreulicht durch die abgedunkelte Raumbeleuchtung im UVA
Spektralbereich der fir den UV{Spektralbereichkaum existiert [45], [57] Das Signal der
Pechblendepbe Min Abbildungd8, gemessen im UVEpektralbereiclin der Gaskammast gut
vom Untergrund zu unterscheiden, da daiginalzu-UntergrundVerhaltnisbei 100liegt (Tabelle
14). Beiden Messungen der UMVRhotonen in Luftiegt es unter 0,480], weshalbdie Messungen
eine etwa zehnmal langere Messdauebenétigten Zudem ist der Umriss des
Radiolumineszenzsignals unscharf und Photonen des Streulichts sBiltl arkenntar (Anhang
Abbildung84, untere Reihg Die Verwendung von Nt NO erhdhe das Signalzu-Untergrund
Verhaltnisum das sechsfache gegeniiber | génauso wie es von Saatlal.[37] und Kumeet al.
[56] berichtet wird. Dadurchzeigt das Radiolumineszenzbiiijenschaften der Probe wie Form
und Verteilung deo-Emitter und einen deutlichen Kontrast zwischen Signal und Untergrund.

Tabellel4: Signalzu-UntergrundVerhéltnisse der Messungen der Pechblenolegn

Probe Messung uvC UVA UVA in Luft
K 114 2,33 0,38
L 751 3,08 0,28
Mix 913 1,76 023
M 100 X X
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Die Radiolumineszenzbildder Messungen befinden sidmAbbildung84im Anhangund in[80].

Das groReréoVdes UVEPMTs erzeugt ein grol3eres Bild desliRlumieszenzsignals, dekeine
Informationen tiber die Form der Quelle enthommen werden kénnen. Anders ist das bei der
Messung der UVARhotonenin dermit Gasgefilliten Kkmmer. In den Radiolumineszenzbilddst

eine Intensitatsverteilung sichtbafbbildung78aund Anhang Abbildung84, mittlere Reih¢. Die
geringerelntensitat des Signals imnteren Bereich der Pechblendebe K deckt sich mit der
geringen Anzahl an-Tracks im selben BereicAlibildung78b).
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Abbildung78: UVARadiolumineszesignalin N + NO (a) und Alpha-Track(b) von Probe K, unten links ist auf beiden
Bildern weniger Signal als oben rechts

Die Verwendung von Stickstoffmoridl in der Umwelt ist aufgnd dessen Toxizitat
ausgeschlossen. Die Messung von Umweltproben mit niedrigen Aktivitdten wie der Pechblende
unter realistischen Bedingungen erfordert die Messung in Luft und bei absoluter Dunkelheit. Die
Messung in Luft erforderte eine Messzeit vont6#ir eine abgerasterte Flache von 8@0cm.

Sie war sehr erfolgreich, dsich die Proben deh dasBild sehr genau lokalisiereriel3en
(Abbildung49). Trotzdem zeigt sie auch sehr wirkungsvoll die Grenzen des Syatdnisie
mdogliche Rigdauer einer Drohne liegt b&enigen Stunden. AuRerdem ist bei der Grol3e der
abgerasterten Flache die Messung m#r Hand miteinem Kontaminationsmonitor deutlich
schnellerSomit bleibt die Messung der Radioluminesz#atonenvona-Quellen mit Aktivitaten

bis zu ZBqgvorerstauf Latlore beschrankt.
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6. Zusammenfassung unergleich der Umweltmaterialien

In dieser Arbeit weden vier verschiedene Umweltmaterialien verwendet. Die Pflanzenproben d
Efeus und deffannennadeln wuden als Vertreter der freien Natur ausgewahlt und AtAm
gespikt. Ebenso die Betonproben, die die urbanen Materialien einer Btpdisentieten. Die
Pechblendepben als natiirlich vorkommende radioaktive Proben gerimgAktivitdt waren das
vierte Umweltmaterial Wahrend die Gesamtaktivitat der Proben, die A#m gespikt weden
genau bekannt istwar sie flr die Pechindepoben unbekannt und wwe durch die
o-spektrometrische Untersuchung mit d&iK naherungsweise bestimmtufgrund der geringen
Reichweite den-Teilchen in Uran und der GroRe der Prolvear eine Unterscheidung zwischen
Gesamtaktivitat und Oberflachenaktivitat notwendig. Biesamtaktivitat der Pechblendegben
bleibt unbekannt die Oberflachenaktivitat dnnte zumindest grob durch die gemessene
Oberflachenzéhlrate abgeschatzt werdemErmangelung eines Pechbler8tandards bekanter
Aktivitat, erfolge keine exakte Bestimmung der Oberflachenaktivitat. Die Oberflachenaktivitét ist
durch die Geometrie der Messung ungefétms ppelte der Oberflachenzéhlrate. Da fir die
Messung der Radiolumineszenzphotonen nur die Zahlrate vorel®edg war, wude die
gemessene Zahlrate anstatt der Aktivitat verwenddit 1000bis 1500mpulsen pro Sekundear
die a-Teilchenzahlrate fldie Messung deRadiolumineszemhotonensehrgering, weshalb die
Pechblendepben nicht nur in Luft, sondern vor allem im GasgemischNausNO stattfanden
und dadurch nicht genauer mit den anderen Umweltmaterialien verglichenevekdnnten.

Fur die mit>’Am gespikten Betonund Pflanzenprobenvar die Gesamtaktivitat bekannt. Der
Quotient aus gemessener Zahlrate und aufgetropfter Attivérgibt dieRecoveryEin Wert, der
angibt wie groR3 der Verlust an messbarcefieilchen durch Absorption in der Probe Btrch die
Verwendung eine$’Am-Standardsi€Rsich die Effizienz der GIK bestimmBadurchkonnte die
Oberflachenaktivitat deProben als dasdppelte der gemessene Zahlratebestimmtwerden.

Die mit 2*Am gespikten Umweltptoen unterschiden sich hinsichtlich ihrer
Oberflachenbeschaffenheit und ihrer Geometrie. Die Efeuproben haben eine ebene Oberflache
und dadurch eine einfach&eometrie. AuRerdem besitzen sie eine Cuticul@durch die
Oberflache impermeabel fiir Flissigkeiten wie ¢féAm-Lésung isf83], [84], [85] Das gilt auch

fur die Oberflache der Tannennadeln. Durch ihre Anordnung auf einem Zweig ist die Geometrie
der Tannennadelproben deutlich kompérxals diecGeometrieder Efeublatter Die Betonproben
wiederum haben eine ebene Oberflache und damit eine vergleichbar einfache Geometrie wie die
Efeublatter. Dagegenist Beton ein pordses Material, das insbesomddéiir wassrige Losung
permeabelist. Da d&@ drei Umweltmaterialien mieiner bekannten Aktivitat vod*Am gespikt
wurden, kante fur sie dieRecoverpestimmt werdenDie Efedbzw. Tannennadptoben hdten

eine durchschnittlich®ecoveryon 48,0+ 1,4% bzw24,0+ 0,7 %.DieRecoverger Betorproben
unterschial sich fur jede individuelle Probe und stredladurchstark. Fur die meisten Proben lag

sie zwischen 30 und 38. Wude die Betonprobe miffropfeneiner2Am-Losung mit niedrigem
pHWert benetzt, so sak dieRecovenauf 2,2+ 0,1% (Probe 309)Diese Ergebnisse zeigen, dass
die Recoverysowohl von der Permeabilitdt der Oberflache als auch von der Messgeometrie
abhangt. Dabei lasst sich der Einfluss der Geometrie vorhersagen, der Einfluss der Permeabilitat
allerdings nicht. Daztndng sie vonzu vielen Parameten wie der Anzahl der Poren, dem
aufgetropften FlussigkeitsvolumengdRauheit der Oberflachelem Verhalten des Tropfens auf

der Oberflacheund der Saurestarke def*AmLoésungab. Sieist dadurch eine individuelle
Eigenschaftler jeweiligen Btonprobe, die nur grob abgeschétzt werden kann.
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Mit der Recoverykann daher eine gute Prognose Uber die Anzahl der produzierten
Radiolumineszenzphotonesrstellt werden Wird die Anzahl an Radiolumineszenzphotonen tber
die Aktivitdt der IPobe geplottet, so ist fir die Pflanzenproben eine lineare Zunahme der
Photonenzéahlrate mit steigender Aktivitat erkennbiiir die Betonproben existiert dieser lineare
Trend nicht. Betonproben mit t@r Aktivitat wuden mit sehr saured”Am-Losungen bertet,
welchedie Betonoberflache verandem und so dieRecovenstark senkken. VerelRenweniger
o-Teilchen den Beton, so waden auch weniger Photonen produzieDie Steigung der Geraden
der UVAPhotonenzahlrate der Efeuproben stimenit 5 7 51 2+ P h o t-MB qmit/ déns
UVAKalibrierfaktor von6 6 27 9+ P h o t-MB g Jibergis und zeigt damit, dass die
Aktivitaten unbekannterEfeuproben durch die Messung der Radiolumineszenzphotexeskt
bestimmt werden kanten, wenn deren kontaminierteSeite vollstandig vom optischen
Detektionssystem gemessen werden kabasselbe defir die UVEMessungersowohl der Efeu

als auch der Tannennadelprohdbie Steigung der Geradder UVARadiolumineszenzphotonen
der Tannennadelprobewarmit3 0 02 8toR o n e MB dhis etwa halb so grol3 wie deVA
Kalibrierfaktor.Der Grund dafiwar, wie auch schon bei den Gikessungen, die Geometrie der
Tropfen auf den NadelDie Aktivitdten der Tannennadelproberusden durch dieMessungen

der Radiolumineszemhotonenum die Halfte unterschéatzt. Da dieses Ergebnithersehbaiist,
konnte durch eine entsprechende Korrektur die Aktivitat einer unbekannten Tannennadelprobe
korrekt bestimmt werdenFur Betonproberwar das nicht der Fall. Die fehlende Linearitat der
Photonenzéhlrate Uber die Aktivitat der Prolef? die daraus bestimmten Aktivitdten stark von
den tatsachlichen Aktivitaten abweicheBei Probe 105 wurde nur 4% der Gesamtaktivitat als
Photonen gemesserBei den Betonproben zeigtsich zudem der Einfluss der Peakform im
o-Spektrum auf die Anzahl der gemessenen Photonen. Diese Anzahl ist nicht nur anhéangig von der
Aktivitat der Probe sondern auch von der Energie déreilchen[37]. Ein starkes Tailing im
o-Spektrum zeigt das Vorhandensein niederenergetiscliemeilchen an, die weniger Photonen
erzeuden als diea-Teilchen des é&akmaximumsvgl. a-Spektren und Photonaéhlraten der
Proben 207 und 303)

Zusammenpgefasst bedeutet das, dass die Messung der Radiolumineszenzphotdeen
Pechlbende in der Umgebungsluft aufgnd der geringen Anzahl emittiertex-Teilchen eine
Messzeit von mehreren Tagen erfordert. Sie zeigt, dass Proben mit geringer Aktivitat zwar
detektierbar und lokalisierbar sind, aber auch, dass die Verwendung des optischen Systems an
einer Drohne fir diese Proben nicht zu realisieren isti Beben mit einer hdheren
Oberflachenaktivitat wie bei degespikten Pflanzenprobeimsbesonderaler Efeuprobenkann

die Aktivitat der gemessenen Proloeirch die Messung der Radiolumineszenzphotoeenkt
wiedergebenwerden Durch die Permeabilitat unBaureEmpfindlichkeit ér Betonoberflachen

wird bei denMessungen deRadiolumineszemhotonendieser Proben die Gesamtaktivitat zum

Teil massiv unterschatabennoch ware die Verwendung des optischen Systems an einer Drohne
fur diese Probenmaterialien ur@berflachenaktivitaterab 200kBq pro 9 crimdglich.
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7. Ausblick

Die Verwendung einedrohnenbasierten Detektionssystems fiHEmitter in der Umwelt ist eine

neue Mdglichkeit fur den Katastrophenschutenm Kontaminationen in unwegsamef@elénde
schnell und mit wenig Risiko fur die Mitarbeiter zu lokalisieir.Entwicklung eines optischen
Detektiorssystems fiir Radiolumineszenzphotonen und die Montage an einer Drotrtie im
ProjektREMOTALPHAealisiert Beim Einsatz der Drohne ing8pen konnte di¢*’Am-Quellemit

einer Aktivitat von 100MBq lokalisiertwerden [33]. Derzeit wird an einer neuen optischen
Konfigurationgeforscht bei der die Linse durahehrere Spiegel erset wird. Der Vorteil bei der
Verwendung von mehreren Spiegeln ist, dass das optische Detektionssystem leichtgewichtiger ist,
als das System mit der Linse aus Quarzglas. Durch die Modularitat des Spiegelsystems ist es zudem
einfacher das optische Detekti®system zu erweitern, um mehr Radiolumineszenzphotonen zu
sammelnDiese Weiterentwicklung erreiclitadurcheine besserdeffizienz bei deDetektionder
RadiolumineszenzphotonebBamit solldie Detektion von Aktivitaten geringer als 100 MBaler
Umweltméglichsein

Ein neuer Ansatz ist die indirekte Detektion des Radiolumineszenzsignals von Stickstoff durch
laserinduzierte Fluoreszen4100], [101] Dabei liegt der Fokus auf dentJbergang

O0° 61 O . " O] BEa der Wellenlange 33@m. Bei der Radiolumineszenz
gelangen Elektronen duralie Wechstwirkung der Stickstoffmolekilait dena-Teilchen in den

6 U -Zustand Uber die Emission eines 38i-Photons erreichen sie den  -Zustand Dieser
Zustand hat eingangereLebensdaueals derd o -Zustand. Das sorgtafir, dassder " 1 -
Zustand starkewon Elektronerbevolkertwird. Ein Laserstrahl der Wellenlange 337 nm regt die
Elektronen vom" | -Zustand wieder in demt t -Zustand an Durch die Absorption der
Photonen desLaserstrahlsdurch die Stickstoffmolekil@immt dessen Intensitatab. Dieser
Intensitatsverlust ist mit einemp&ktrometer messbarJde héher die Aktivitat der Probdesto
mehr Stickstoffmolekile sind ith 1 -Zustand und absorbieren die Photonen des Laserstrahls
und destostarker ist dedaraus resultierend&pannungsabfalm Detektor

Die Untersuchung des Verhaltens d&Am-Losung auf getrocknete Pflanzamd Betonproben

gibt erste Einblicke in die Migration von Radionukliden in Umweltmateridfiéneine genauere
Simulation der Umwelt miissten weitere stadtische Materialien wie Baispiel Asphalt, Ziegel
und verarbeitetes Holz untersucht werdeAuch das Verhalten voit'Am auf Betonproben, die
Witterungsprozessen (Feuchtigkeit, mechanische Einwirkung, Temperaturschwankungen)
ausgesetzt werden, wurde in dieser Arbeit nicht weitetrachtet. Efeu und Tannennadebind

nur ein winziger Teil der Flora. Moose, Giitemen und viele weitere Arten kdnnten noch auf
ihre Interaktion mit einer Radionukhddésung untersucht werden. Es ist zudem anzunehmen, dass
lebende Pflanzen eine andeReaktion auf Radionuklide zeigen, sodass diese mitunter nicht an
der Blattoberflache verbleiben, sondern aktiv von der Pflanze aufgenommen wekd&erdem

ist die Art der Deposition der Radionukliseder Umwelt relevant. In dieser Arbeit erfolgte die
Deposition des*Am in einer sauren Losung, wahrend die Deposition bei einem Unfall oder einer
schmutzigen Bombe wahrscheinlich trocken oder moéglicherweise Uberneptialen
Niederschlagerfolgen wiirde.

Das Sorptionsund Migrationsverhalten von Radionuldid im Boden ist ein weiteres grof3es
Forschungsfeld, dass in dieser Arbeit nicht betrachtet wurde. Andere Arljé@2h [103], [104],
[105], [106] [107], sowiedaslaufenden Projekt TRAVARIBMBF 2020+ 15594 3A:fassen sich
intensiver mit genau diesem Thema.
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Die Methode der Radiolumineszenz lasst sich Ul Notfallschutz hinaus auch in anderen
Bereichen nutzen um Kontaminationelurch a-Emittern festzustellen und zu lokalisieren. Zum
Beispiel kdbnnen Ikeim Betrieb von kerntechnischen Anlagen Bauteile durch Radionuklide
kontaminiert werden Beim Rickbau dieseAnlagen, wie zum Beispiel bei den deutschen
Kernkraftwerken, ist es notwendig zu wissen, an welchen Stellen sich Kontaminationen befinden
um diese fachgerecht entsorgen zu kénnen. In diesem Fall kann es sehr nltzlich sein, die
Eindringtiefe von Radioniien in beispielsweise Beton zu kennen. In dieser Arbeit sind dazu
Simulationen mitALUKA durchgefihrt worden. Dabei wurden-Spektren berechnet, die zu
unterschiedlichen Eindringtiefen dé$Am in den Beton gehorten. Die Eindringtiefe in den realen
Betonproben wurde anhand der simulierten Spektren abgeschatzt, jedoch nicht exakt gemessen.
In einer weiterfiihrenden Studieinnte die Eindringtiefe de$'Am in den Beton zum Beispiel Gber

die Laseablation gekoppelt mit einem Massenspektrometer bestimmt werden.
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von Uran betragt 19,06/cm?, die von Aluminium 2,98/cm?® und die von Luft 1,2983 g/cm®.
Daraus ergibt sich fia-Teilchen mit einer Energie von 5,5 MeV eine Reichweite vonuti i

Uran, von 22,4m in Aluminium und von 3,@m in LUft..........ccccoiiiiiiiiiieeeeeeeeee, 4
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Abbildung 4: Die Drohne Uberfliegas Testfeld (oben). Das untere Bild zeigt die Flugroute der
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Lichtquellen sowie di&*Am-Quelle (in der blauen Ellipse) beim ersten Flug gefunden.[10]6
Abbildung 5: Photonenzahlrate als Funktion des Abstandes zum Detektor (a) und die
Abhangigkeit der Photonenanzahl pxel eilchen von deEnergie, die in der Luft deponiert wird
nach Sand et al. [37] (b). Die Steigung betragt P&B&onen pro MeV..........ccccvvvvvvvevveeeeeeeenen. 8
Abbildung 6: Sgarum des Stickstoffs gemessen mit einem Monochromator und einem PMT. In
(a) der UVASpektralbereich mit der Kennzeichnung der Ubergénge der starksten Linien und in
(b) der UVESpektralbereiCh [40].........uuuiiimiiiiiieiieeieeeeeee et 10
Abbildung 7: Spektrum der Radiolumineszenz von reinem Stickstoff und Stickstoffmonoxid [57].
Die Hauptemissionen des NO liegen im Wellenlangenbereich von 200 bis 300 nm. lhre
Intensitéen sind 25mal héher als die Intensitdten der Hauptemissionen deisriN
Wellenlangenbereich von 300 biS 400 NM..........eeiiiiiiiiiiieeee e 12
Abbildung 8: &hematischer Aufbau der Gitterionisationskammer. Die Probe wird auf dem
Probenteller positioniert, der gleichzeitig als Kathode fungiert. AnschlieRend wird die Kammer
evakuiert und mit Zahlgas gefiillt. Die Hochspannung (HV) liegt am Gitter und an derafinode
Dadurch werden positive lonen abgestol3en und nur Elektronen kdnnen passieren.......15
Abbildung 9: Riotierter Halbleiter [26] Die Dotierung von Silizium Bdr erzeugt ein
ungebundenes Elektron. Diese Storstelle fungiert als Loch, kann also von einem freien Elektron
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Abbildung 10: Schematischer Aufbau des PIBt®ktors der FirmMIRION30] st die
ladungstragerarme Zone, bei angelegter Hochspannemsie sich bis an den Rand des n
dotierten SiliziurAWafers aus. Die Oberflache ist mit einer $i€xhicht passiviert . Durch

die lonenimplantation des Bors ist einalptierte Schicht entstanden. Aluminiumkontakte

Abbildung 11: Funktionsprinzip eines RRSektors. Trifft dasi-Teilchen auf die
ladungstragerarme Zone des Halbleiterdetektors, so ehtsh entlang seines Weges Elektron
LochPaare. Durch die angelegte Hochspannung erzeugen die Ladungstrager einen Strompuls,
der gemessen Werden Kann...........oooo oot a e e 17
Abbildung 12: Das optische Detektionssystem besteht aus einer Quarzlinse mit einem
Durchmesser von 24 cm. Die Photonen werden durch Filter selektiert und von dem PMT
registriert. Es ist auf einem Goniometer montiert, welches date8ys horizontaler und
vertikaler Richtung drehen kann. Durch die Abrasterung der Messflache kann ein Bild des
Radiolumineszenzsignals deQuelle erzeugt werden. Das erzeugte Bild wird mit dem Bild der
TiefenKamera uberlagert, um dig-Quelle im Raumeanau zu lokalisieren........................... 19
Abbildung 13: PiXxe&smoothing einer Messung von Pechblendeprobe L. In den Rohdaten (a) ist
die Probe nicht vom Untergrund zu unterscheiden. Je mehr Pixel zusammengefasst werden,
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desto starker ist der Kontrast zwischen Signal und Untergrund (b, c). Fur die Auswertung der
Daten wird fur alle Messungen die optimale Zusammenfassung von Pixeln angewendetl[80].
Abbildung 14: Definition von Untergrund din-Quelle fiir die Messung einer Betonprobe. (a)
Uberlagerung des Radiolumineszenzsignals mit dem Bild der Kafaeera zur genauen

Bestimmung der Position varQuelle und Untergrund. (b) Ortsaufgeltstes
Radiolumineszenzsignal: Samtliche gemessenen Rantin roten Kreis gehéren zum
Radiolumineszenzsignal der Probe. Photonen im blauen Rechteck ohne den roten Kreis gehdren

zum Untergrund. Diese Unterscheidung wird fiur jede Probe separat durchgefiihrt.......... 20
Abbildung 15: Efeuprobe auf dem Probenhalter fir die Messung der
RadiOIUMINESZENZPNOTIONEN.. .....coiiiiiiie et e e e e nn e eeas 22

Abbildung 16: Aufnahme eines Betonwerkstiicks nach dem Polieren mit Sandpapier mit einem
Lichtmikroskop. Erkebar sind die polierten Sandkdrner des Zuschlags sowie der Zementstein.
Letzterer weist tiefe Locher und flache Taler auf und ist demnach nicht als glatt zu bezeéldhnen.
Abbildung 17: FlacheHdhenprofil einer polierten Betonprobe aufgezeichnet durch das
Lichtmikroskop. Violette Bereiche am Rand sind Messfehler des Mikroskops und werden
genauer in [66] betrachtet. Die durchsclthithe Rauheit dieser Probe liegt im Bereich einiger

Abbildung 18: Messgeometrie der PIM8ssungen. Die Betonprobe wde in eine Metallbox

gelegt. Ein diinnes Rohr (Durchmessaerrh) erlaubte die punktuelle Messung eines Ausschnitts
des mittleren Tropfens. Die Box wurde so dicht wie mdglich am Detektor positioniert.....27
Abbildung 19: Geometrie des PiB&tektors und der Betonprobe erstellt nfitukA Das**!Am

wurde als Zylinder unterhalb des Réhrchens angenommen. Seine Hohe stellt die Eindringtiefe
AESZHAIM TN ... .ei ettt et e et e et e et e e e be e et e e beeebeesaeeenteenbeesreeanteenbeeareens 28
Abbildung 20: Pechblende unter dem Lichtmikroskop. Die gelbliche bis orange Farbe zeigt, dass
das schwarze Urandioxid durch Umwelteinfliisse teilweise zu Uranylverbindungen oxidiert
1L o PSP 29
Abbildung 21: Pechblende im Rasterelektronenmikroskop. Mit der ortsaufgeltsten
Rontgenspektroskopie werden die Elemente 8iliz{rot) und Uran (griin) und Calcium (blau) in
zwei verschiedenen Proben identifiziert. Die linke Probe weist eine klare Trennung zwischen
Pechblende und Taubgestein in diesem Fall einem Silicat auf. In der rechten Probe befindet sich
das Uran als Einsprkiung im inaktiven Taubgestein..........cccccoviiiiiieiiiiiiiiieeee e 30
Abbil dung 2 2: -SEktrunh enasfFéstk@npers BA4.....0......ccccceveviiiiieeeeenn. 31
Abbildung 23: Aufbau der Gas geflllten Kammer fiir die Messung der Pechblende in
verschiedenen Ga&tmospharen. Das Quarzglasfenster ist durchlassig fur die

RadiolumineszenzphotOnen. ..........cooo it e e e e e e e e e e e e e e e e 32
Abbildung 24: Spektrum der Efeuprobe E1 bei einer Messzeit voa.100............ccccceveeeeeee. 33
Abbildung 25: Spektrum von Tannennadelprobe N2 bei einer Messzeit van.100............ 34

Abbildung 26: Radioluminesnzsignal der Efeuprobe E3 in UVA. Die Positionen der Tropfen der
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Anhang

Tabellel5: Aktivitaten der Pflanzenproben

Gebrauchslésung 18,2kBqg/100ul
Probe Tropfenanzahl x Volumen Aktivitat (kBq)
El 1x20ul 3,71
E2 1x20ul 3,30
N1 1x20ul 3,81
N2 1x20ul 3,66
E9 25x100ul 473,07
Stammldsung 2MBg/100ul
Efeu Tropfenanzahl x Volumen Aktivitat (MBq)
E3 10x100ul 20,42
E5 1x100ul 2,04
E6 1x25ul 0,52
E7 2x25ul 1,04
E8 4x100pl 8,17
E10 4Ax25pl 2,09
E1ll 2x100ul 4,08
E12 6x100ul 12,25
Stamml6sung 2MBqg/100pl
Tannennadeln | Tropfenanzahl x Volumen Aktivitat (MBq)
N1 16x25ul 8,35
N2 8x25ul 4,21
N4 4Ax25pl 2,10
N5 Ax25pl 2,10
N6 2x25ul 1,04
N7 1x25ul 0,52
N8 1x25ul 0,52
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Abbildung79: GIkSpektren aller EfeuprobeBie Aktivitat der Probe E1 ist etwas hoher als die der Probe E2. Die Proben
haben ein hohes Peakmaximum und kaum Tailing.
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Abbildung80: GIKSpektren aller Tannennadelprobddie Aktivitdt der Probe N1 ist etwas héher als die der Probe N2.
Das Peakmaximum ist verbreitert und die Proben haben ein starkes linksseitiges Tailing.
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Tabellel6: Messzeiten dePflanzen bei der Messung deadiolumineszemhotonen *Messung der Riickseite der Probe

Probe Messzeit UVA (s) Messzeit UVC (s)
Efeu
E3 627 629
E5 1030 1539
E6 1030 1740
E7 1030 1740
E8 1030 1539
E9 627 629
E10 1030 1539
Ell 1030 1740
E12 520 1888
E8 2* 1488

Tannennadeln

N1 44891 5684
N2 44891 5684
N4 44891 5684
N5 44891 5684
N6 44891 5684
N7 44891 5684
N8 44891 5684
N1 2* 423

Tabellel7: Merkmale und Aktivitdten deredBonproben

Experiment  Probe W/Z-Wert Typ Rauheit Aktivitat (kBq) pHWert
i) 211 20/80 M <5pm 0,926 2,6
1,846 2,6
2,765 2,6
3,687 2,6
2003 12,6/87,4 H rau 0,837 2,6
1,75 2,6
2,664 2,6
3,588 2,6
F 12,6/87,4 H-p poliert 0,964 2,6
1,894 2,6
2,674 2,6
3,357 2,6
i) 108 20/80 M <5um 3,656 2,0
211 20/80 M <5pm 3,687 2,0
2003 12,6/87,4 H rau 3,588 2,0
A 12,6/87,4 H rau 3,663 2,0
E 12,6/87,4 H-p poliert 3,672 2,0
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F 12,6/87,4 H-p poliert 3,357 2,0
ii) 108 20/80 M <5pm 3,656 2,0
104 20/80 M 11 +5 um 3,665 2,0
110 20/80 M 29 +9 pm 3,605 2,0
iv) 309 20/80 M-1molar <5um 1,112 0
312 20/80 M-1molar <5pm 0,980 0
403 20/80  M-0,5molar <5um 1,061 0,3
404 20/80 M-0,5molar <5 pm 1,060 03
108 20/80  M-Omolar <5um 3,656 2,0
V) 101 20/80 M sehr rau 3,698 2,0
311 20/80 M <5pm 3,74 2,0
P 12,6/87,4 Hp poliert 3,709 2,0
viii) Aktivitat (MBaq)
103 20/80 M 75+1,1um 11,931 0,2
104 20/80 M 11 +5 um 0,518 15
105 20/80 M <5pm 18,440 0
107 20/80 M 6+ 0,6 um 8,707 0,3
108 20/80 M <5pm 0,165 2,0
109 20/80 M 5,4 +0,5um 4,433 0,6
112 20/80 M 19 + 4 pm 0,520 15
203 20/80 M 32+5pum 0,519 15
204 20/80 M 19 + 4um 0,519 15
205 20/80 M 26 +7 um 0,519 15
207 20/80 M 28 +5 pm 1,881 1
208 20/80 M 13,1+ 1,8 um 0,519 15
209 20/80 M 20,3+ 2,7 ym 0,481 15
301 20/80 M 30+5pum 9,063 0,3
302 20/80 M 16 + 4 um 1,018 1,3
303 20/80 M 8,8 +0,9um 1,822 1
306 20/80 M 20 + 4 um 0,521 15
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Abbildung81: Spektren erstellt mE_UKATr verschiedene Eindringtiefen di&Am in den Beton. Je tiefer die Emis$o8 Nkilchen im Beton ist, desto stérker ist das Tailimgjdesto geringer
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Tabellel8: Messzeiten deBetonproben bei der Messung deadiolumineszeuhotonen * wurde horizontal gemessen

Probe Messzeit UVA (s) Messzeit UVC (s)
105 627 627
103 627 627
107 627 627
301 1243 3248
109 1243 3248
207 1243 3248
303 1243 3248
302 1243 3248
208 1243 3248
104* 45528

112* 45528

203* 45528

204* 45528

108 45528 1568
205* 45528

208* 45528 2352
209* 45528

306* 45528

Tabellel9: Messergebnisse der Betonproben. ImpulszahlerPtleSDetektors und Photonenzéhlraten des optischen
Systems. * gemessen in horizontaler Position

Probe Aktivitat(MBg)| PIPS Impulse/1504 Y CF notonen/s L UvAPhotonen/s
April November
103 11.9 1779 + 333 436 + 1,6 4665 +52 | 5849 * 3.9
104 05 805 + 79 208,4 + 1
105 18,4 3660 + 686 17,2 + 1,2 4842 +53 | 12867 + 55
107 8,7 2839 + 532 396 + 1,6 908,1 + 7,4
107 8,7 930,6 + 7,2
107 8,7 2349 + 440 896,8 + 7 9616 + 7,3
108 0.2 718 + 70 48 +05 1342 + 0,9
109 4.4 12897 + 2418 651+ 1,3 | 14150+9 14344 + 5.7
112 05 1931 + 190 296,8 + 1,2
203 05 1172 + 115 2250 + 1
204 05 2523 + 248 3057 + 1,2
205 05 1583 + 155 2973 + 1,1
207 1,9 7337 + 1375 232 + 0.9 5593 + 6 5538 + 5.9
208 05 2906 + 285 11,8 + 0,7 3092 +46 | 3064 + 4,7
208* 05 9.8 + 0,5 3150 + 1,1
209 05 739 + 73 2024 + 1
301 9.1 6739 + 1263 271 + 1 630,3+65| 5482 +59
301 9,1 5448 + 1021 548,3 + 5,7
302 1,0 5312 + 521 26,4 + 1 6147 +6,6 | 680,5 + 6,4
303 1,8 7194 + 706 381 +1,1 | 1099,1+82 | 1157,2+ 8,3
306 05 1252 + 123 198,3 + 0,9
1032 11,9 1953 + 366
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Tabelle20: Energien del -Teilchen deitJran-Zerfallsreihen. Angegeben ist jeweils nur die Energie mit der hdchsten
Emissionswahrscheinlichkdit8], [94]

UranRadiumReihe Uran-ActiniumReihe

Nuklid Energie (keV) Nuklid Energie (keV)

238y 4196,0 235U 4400,0

24 47749 231pg 5011,0
230Th 4687,7 221Th 6038,2
22%Ra 47845 22°Ra 5716,4
222Rn 5489,5 21Rn 6819,3
218pg 6002,4 2150 7386,4
21po 7686,9 211 6623,8
210pg 5304,4
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Tabelle 21: Eigenschaften der Pechblendeprob&ie Proben A, B, E, F, G und S werden fir die Messung der
aahiEd

wlk RA2f dzYAy Sal Syl LK2G2y Sy Tdz SAYSNI tNRro6S 3ASylLyyl
Probe Masse(g) | GréRe | Probe Masse (g)| GroRRe
(cn) (cn?)
1,12 2,3 38,61 14,5
0,92 1,3 16,4 13,1
2,15 3,6 5,69 6,6
2,45 4 9,47 7,6
1,63 2,4 3,43 4,5
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Abbildung82: h-TrackBilder der Bchblendeproben. Die dicke Linie zeigt den Umriss der Probe, die diinne Linie trennt
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