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Zusammenfassung 

Bei radiologischen Notfällen, bei denen sich Radionuklide über große Flächen ausgebreitet haben, 

ist eine schnelle und zuverlässige Methode zur Identifizierung und Lokalisierung dieser 

erforderlich, um Mensch und Umwelt schützen zu können. Für γ-Emitter existieren bereits 

Detektionssysteme, die diese Anforderungen erfüllen nicht jedoch für reine α-Emitter. Im Rahmen 

des Projekts REMOTEALPHA wird ein optisches Detektionssystem entwickelt, das auf dem 

Phänomen der Radiolumineszenz zur Identifizierung von α-Kontaminationen basiert. Die Eignung 

des optischen Detektionssystems für Messungen in der Umwelt wird durch Experimente mit 

Proben aus typischen Umweltmaterialien und dem Vergleich der Ergebnisse mit konventionellen 

α-Detektionsmethoden bewertet. Als typische Umweltmaterialien wurden Efeublätter und 

Tannennadeln als Repräsentanten einer Kontamination in der Natur ausgewählt. Für die 

Repräsentation von urbanen Gegenden wurde Beton ausgewählt, da es in Städten ein häufig 

vorkommendes anthropogenes Oberflächenmaterial ist.  

Diese Dissertation befasst sich mit der Herstellung und Charakterisierung von mit 241Am gespikten 

Beton- und Pflanzenproben sowie Pechblendeproben. Die Charakterisierung dieser Proben erfolgt 

mittels konventioneller α-Spektrometrie durch die Verwendung einer Gitterionisationskammer 

und eines Halbleiterdetektors. Die Kernspurdetektion wird zur ortsaufgelösten Lokalisierung von 

α-Emittern auf Pechblendeproben eingesetzt. Die α-spektrometrischen Messungen werden 

durchgeführt, um die Ergebnisse der Messungen der Radiolumineszenzphotonen zu validieren. 

Bei den Efeublättern führt die flache und wasserundurchlässige Oberflächenstruktur zu einer 

guten Übereinstimmung zwischen der aufgetragenen und der gemessenen Aktivität sowohl für 

die Detektion der α-Teilchen als auch für die der Radiolumineszenzphotonen. Die Geometrie von 

Tannennadeln auf einem Zweig ist deutlich komplexer, da die Nadeln in verschiedene Richtungen 

weisen. Dies führt zu einem vergleichsweise geringerem Radiolumineszenz- und α-Spektrometrie-

Signal. 

Beim Beton ist das beobachtete Verhältnis zwischen aufgetragener und gemessener Aktivität von 

mehreren Parametern abhängig. Die Wichtigsten sind dabei das Wasser-Zement-

Mischungsverhältnis, die Oberflächenrauheit, die Molarität der Tracerlösung sowie das 

aufgetropfte Flüssigkeitsvolumen, welche in dieser Arbeit untersucht wurden. Die Untersuchung 

der Stärke des Einflusses dieser Parameter auf das Messergebnis ist notwendig, um die Ergebnisse 

der Radiolumineszenz- und α-Spektrometrie-Messungen zu interpretieren. Ein hoher 

Wasseranteil im Beton erzeugt mehr Poren, über welche die Tracerlösung tiefer in den Beton 

einzieht. Dadurch werden die α-Teilchen im Inneren des Betons emittiert und nicht an der 

Oberfläche, was zur Verringerung ihrer Energie führt. Eine hohe Oberflächenrauheit und ein 

größeres Flüssigkeitsvolumen führen ebenfalls zu mehr Absorption. Die saure Tracerlösung (pH-

Wert < 0,3) reagiert mit dem basischen Beton, was die Oberfläche stark verändert und dazu führt, 

dass α-Teilchen im Beton vollständig absorbiert werden. Dadurch steigt die Anzahl an 

Radiolumineszenzphotonen nicht linear mit steigender Aktivität der Betonprobe an. Diese 

Ergebnisse können durch konventionelle α-spektrometrische Messungen bestätigt werden. 

Um die Empfindlichkeit und die Grenzen des optischen Detektionssystems zu bestimmen, werden 

Pechblendeproben mit einer geringen Oberflächenaktivität von ca. 1,5 kBq verwendet. Die 

Messungen der Radiolumineszenzphotonen der Proben werden in einer, mit einem Gemisch aus 

Stickstoff und Stickoxid gefüllten, Kammer durchgeführt. Messungen in der Raumluft erweisen 

sich zwar als durchführbar, erfordern jedoch eine mehrtägige Messzeit.  

Schlagwörter: Alpha-Strahlung, Radiolumineszenz, Umweltproben  



Abstract 

In instances of radiological emergencies characterized by the dispersal of radionuclides across 

large environmental domains, it is necessary to have a rapid and robust method for the detection 

and localization of these contaminants. Such detection systems already exist for γ-emitters, while 

purely α-emitting radionuclides are still a challenge to this day. The European project 

REMOTEALPHA introduces a novel optical detection system that is based on the phenomenon of 

radioluminescence to identify α-contaminations. The suitability of this optical detection system is 

assessed through experiments with common environmental materials. Ivy leaves and pine 

needles, are used as proxy of a contamination in natural areas, whereas concrete is chosen 

because of its common occurrence as an anthropogenic surface material in urban areas. 

This dissertation takes part within REMOTEALPHA and is about the manufacturing and 

characterization of concrete and plant samples spiked with 241Am, as well as pitchblende samples. 

The characterization of these samples is done by conventional α-spectrometry, using a grid 

ionization chamber and a semiconductor detector. α-track-detection is used to spatially locate 

alpha-emitters on pitchblende samples. The radioluminescence data are validated with results 

from the methods mentioned above. 

Ivy leaves have a flat and impermeable surface structure, which results in a good agreement 

between applied and measured activity for the α-detection as well as for the radioluminescence 

detection. The geometry of pine needles is much more complicated, because the needles point in 

different directions. This results in a comparatively lower radioluminescence and α-spectrometry 

signal.  

For concrete samples the observed ratio between applied activity and measured activity is 

dependent upon several parameters. The most important ones are the water-cement mixing ratio, 

the surface roughness, the spiking solution molarity as well as the liquid volume, which are 

discussed in this work. Understanding the influence of these parameters is important for 

interpreting the results of radioluminescence and α-spectrometry measurements. A higher 

amount of water in the concrete produces more pores through which the spiking solution can 

migrate in deeper inside the concrete. α-particles, which were emitted in the concrete rather 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 absorption of α-particles. The acidic spiking solution reacts with 

the basic concrete and changes the sample surface, which leads to an almost total absorption of 

α-particles. The effect is a non-linear relationship between the number of radioluminescence 

photons and spiked activity of the concrete sample. However, these results can be confirmed by 

conventional α-spectrometric measurements. 

To benchmark the sensitivity and limits of the optical detection system, pitchblende samples with 

a low surface activity of approximately 1.5 kBq are used. The measurements of the 

radioluminescence photons from the samples are accomplished in a gas chamber filled with a 

mixture of nitrogen and nitric oxide. Measurements in ambient air are feasible, but require several 

days of measurement.  

Keywords: Alpha-Radiation, Radioluminescence, Environmental Samples 
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1. Einleitung 
 

Die Entdeckung der Kernspaltung in den dreißiger Jahren des zwanzigsten Jahrhunderts markierte 

einen Wendepunkt in der Geschichte der Kriegsführung und Energieerzeugung. Erstmals 

beobachtet von Otto Hahn und Fritz Straßmann [1] sowie erklärt durch Lise Meitner und Otto 

Frisch [2] , zeigte sich eine enorme Energiefreisetzung von etwa 200 MeV durch die Spaltung von 

Urankernen unter Neutronenbeschuss [3]. Der Nutzen, der auf diese Art freigesetzten Energie, 

wurde sowohl für militärische als auch für zivilisatorische Ziele erkannt und angewendet. 

Um die Bevölkerung, die Umwelt und die Mitarbeiter vor Risiken durch ionisierende Strahlung und 

radioaktive Stoffe zu schützen, wurde 1957 die Internationale Atomenergie Organisation (IAEA, 

engl. International Atomic Energy Agency) gegründet. Sie bestimmt, dass die Regierung der 

Mitgliedsstaaten sicherstellen müssen, dass im Falle eines nuklearen oder radiologischen Notfalls 

Maßnahmen zum Schutz von Umwelt, Bevölkerung und Mitarbeitern schnell ergriffen werden 

können. Für die Schutzmaßnahmen muss nachgewiesen werden, dass sie gerechtfertigt sind, 

besonders, wenn sie die Nachteile einer Strahlenexposition beinhalten. Es sind alle praktisch 

möglichen Mittel einzusetzen, um die Exposition von Rettungskräften zu minimieren. Den 

Rettungskräften, die im Falle eines Notfalls eingesetzt werden, muss eine geeignete 

Schutzausrüstung zur Verfügung gestellt werden. Ihre erhaltenen Dosen müssen dokumentiert 

werden und sie sind ggf. längerfristig medizinisch zu beobachten. Eine Überschreitung einer 

effektiven Dosis von über 50 mSv ist nur in besonderen Ausnahmefällen wie der Rettung von 

Menschenleben zulässig und bedarf der Zustimmung der Rettungskraft. [13] 

Im Jahr 1970 trat zudem der Atomwaffensperrvertrag (engl. Treaty on the Non-Proliferation of 

Nuclear Weapons) in Kraft [4]. Er gibt vor, dass die Verbreitung von spaltfähigem Material so weit 

wie möglich zu beschränken ist, um die Gefahr eines Atomkriegs zu minimieren. Trotz des 

Vertrages existierten im Jahr 2024 weltweit eine Gesamtzahl von 12.121 nuklearen 

Sprengköpfen [5]. Dadurch bleibt das Risiko bestehen, dass Staaten oder Gruppierungen 

radioaktive Stoffe zum Bau von sogenannten „schmutzigen“ Bomben verwenden. Schmutzige 

Bomben sind Spreng- und Brandvorrichtungen, die mittels konventionellem Sprengstoff 

radioaktive Stoffe in der Umwelt verteilen [6]. 

Zivilisatorische Anwendungen der Kernspaltung und ionisierender Strahlung gibt es zahlreich. Die 

durch die Spaltung von Uran freigesetzte Energie kann in Kernreaktoren zur Stromerzeugung 

verwendet werden [7]. Beim Rückbau dieser kerntechnischen Anlagen werden die Bauteile auf 

Kontaminationen überprüft. Dies geschieht, nach aktuellem Stand der Technik, zumeist durch die 

Detektion der γ-Strahlung. Allerdings sind viele Actinide α-Emitter und lassen sich somit nicht 

durch γ-Spektrometrie nachweisen. Deshalb wird an einem optischen Detektionssystem 

geforscht, dass in diesem Kontext α-Strahlung nachweisen kann [8]. 

Die Freisetzung von radioaktiven Stoffen zum Beispiel durch schmutzige Bomben oder Unfälle im 

Umgang mit Kernwaffen oder Kernreaktoren kann große Auswirkungen auf die Bevölkerung in der 

Umgebung haben. Beispiele für Unfälle sind die Reaktorunfälle von Tschernobyl [9] und 

Fukushima [10], aber auch die Freisetzung von Plutonium und Americium auf dem Gelände des 

Hanford Nuclear Reservation [11]. 
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Für die Detektion und Kartierung von Kontaminationen mit radioaktiven Stoffen in der Umwelt 

existieren verschiedene Methoden, welche sich bezüglich zweier wesentlicher Parameter 

unterscheiden. Zum einen gibt es bodenbasierte oder luftbasierte Detektionssysteme und zum 

anderen bemannten oder unbemannten Träger. Beispiele sind die Verwendung eines 

Messfahrzeugs (bodenbasiert und bemannt), die Verwendung von Flugzeugen (luftbasiert und 

bemannt) oder von Drohnen (luftbasiert und unbemannt). Bodenbasierte Detektionssysteme 

haben den Vorteil einer hohen ortsaufgelösten Messung und damit einer genaueren Kartierung. 

Der Nachteil besteht darin, dass die Dauer bei Messungen eines großen Gebiets verlängert wird 

und Bereiche (z. B. durch Trümmerteile, Einsturzgefahr) nicht zugänglich sein könnten. Bei 

bemannten Trägern kommt als Nachteil stets die mögliche Strahlenexposition der Rettungskräfte 

hinzu. Luftbasierte Detektionssysteme können die Umgebung schneller abfliegen und auf 

Kontaminationen untersuchen, besitzen jedoch eine geringere Ortsauflösung. Die Verwendung 

von unbemannten Drohnen als Träger für das Detektionssystem bietet die Vorteile der 

Schnelligkeit bei der Kartierung eines großen kontaminierten Bereichs, sowie keine 

Strahlenexposition der Rettungskräfte und ist zudem weniger kostenintensiv. Nachteile bei der 

Nutzung von Drohnen sind die Abhängigkeit vom Wetter und die geringe Nutzlast, die 

transportiert werden kann. [14] 

Anwendungen von mobilen Detektionssystemen insbesondere für die Detektion von                             

γ-emittierenden Radionukliden wurden schon vielfältig eingesetzt. So wurden die radioaktiven 

Trümmer des 1978 abgestürzten Cosmos 954 Satelliten mithilfe eines luftbasierten 

Detektionssystems für γ-Strahlung gefunden [15]. 1986 wurde in Schweden nach dem 

Reaktorunfall von Tschernobyl  die Verteilung des Fallout γ-spektrometrisch mit einem Flugzeug 

bestimmt [16]. Zudem war der Einsatz einer Drohne ausgestattet mit einem γ-Detektor bei der 

Kartierung von Urankontaminationen auf dem Gelände ehemaliger Uranabbaustätten in Asien 

erfolgreich [17]. 

Wegen der großen Reichweite der γ-Strahlung sind luftbasierte Detektionssysteme sehr gut für 

die Messung von γ-emittierenden Radionukliden in der Umwelt geeignet [15]. Allerdings 

existieren einige Radionuklide, die keine γ-Strahlung emittieren, wie zum Beispiel die reinen α-

Emitter 210Po und 238Pu [18]. Für die Detektion dieser Radionuklide in der Umwelt werden bislang 

bodenbasierte, zeit- und kostenintensive Detektionssysteme, wie beispielsweise per Hand 

bediente Kontaminationsmonitore verwendet. Um die Vorteile der Drohnen für die Detektion von 

α-Emittern zu nutzen, wurde das Projekt REMOTEALPHA gestartet [19]. Der Effekt der 

Radiolumineszenz der Luftmoleküle durch α-Teilchen soll dabei genutzt werden, um den Abstand 

zwischen α-Quelle und Detektionssystem auf 2 m zu vergrößern. Das optische Detektionssystem, 

das die Radiolumineszenzphotonen messen kann, soll schließlich auf einer Drohne montiert 

werden. Nach umfangreichen Tests, die seine Eignung zeigen, soll es dann im Notfallmanagement 

eingesetzt werden. 

Im Rahmen dieser Arbeit werden Umweltproben hergestellt, die zum Test des optischen 

Detektionssystems für α-Emitter verwendet werden. Dabei steht die Frage im Fokus, wie sich eine 

Kontamination auf typischen Untergründen, die in der urbanen und natürlichen Umgebung 

vorkommen verhält. Für die Beantwortung dieser Frage werden Beton- und Pflanzenproben mit 
241Am gespikt und anschließend mit konventionellen α-spektrometrischen Methoden 

charakterisiert. Außerdem wird Pechblende verwendet, um die Grenzen der Sensitivität des 

optischen Detektionssystems zu bestimmen. Den Abschluss dieser Arbeit bilden die Messungen 

der verschiedenen Proben mit dem optischen Detektionssystem und der Vergleich der Proben 

untereinander.
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2. Theoretischer Hintergrund 
 

2.1 Alpha-Strahlung 
 

Beim radioaktiven Zerfall gibt es drei Grundstrahlungsarten, die α, β und γ-Strahlung. Die                   

α-Strahlung gehört zur dicht ionisierenden Teilchenstrahlung und wird hauptsächlich von Kernen 

mit einer Ordnungszahl über 83 emittiert. Diese Kerne emittieren zumeist energiearme oder keine 

γ-Strahlung, Beispiele sind 210Po und 239Pu. Viele der natürlich vorkommenden Radionuklide sind 

α-Emitter, zum Beispiel primordiales Uran, Thorium und einige ihrer Zerfallsprodukte. [18], [20] 

2.1.1 Grundlagen 
 

Beim α-Zerfall emittiert ein schwerer Atomkern einen zweifach positiv geladenen Heliumkern, das 

sogenannte α-Teilchen. Die Kernreaktion dafür lautet 

ὢ
 
ᴼ ὣ  ὌὩ ὗ. 

Hierbei ist ὗ die Differenz der Bindungsenergien von Mutternuklid (ὢ) und Tochternuklid (ὣ). Nur 

wenn ὗ π ist, kann der α-Zerfall stattfinden. ὗ steht dem Tochterkern und dem α-Teilchen nach 

dem Zerfall als Bewegungsenergie zur Verfügung und wird gemäß der Impulserhaltung auf beide 

aufgeteilt. Durch den Rückstoß ist die Energie Eα des α-Teilchens immer kleiner als ὗ. Die 

Zerfallsenergien sind charakteristisch für das zerfallene Mutternuklid. [20], [21] 

Die α-Teilchen wechselwirken durch Stöße mit den Hüllenelektronen der Atome der umgebenden 

Materie und übertragen dadurch ihre Energie [22], [23]. Aufgrund ihrer hohen Masse und 

positiven Ladung führt der Energieübertrag meist zur Ionisation des Atoms oder zu dessen 

Anregung. Somit nimmt die Bewegungsenergie entlang der Wegstecke des α-Teilchens durch 

Materie ab und die Stoßwahrscheinlichkeit zu. Aus diesem Grund steigt die Anzahl der erzeugten 

Ionenpaare entlang der Wegstrecke auf ein Maximum, bevor sie auf null abfällt. Die grafische 

Auftragung der Anzahl an Ionenpaaren pro 

zurückgelegter Wegstrecke wird als Bragg-

Kurve bezeichnet (Abbildung 1) [20], [21], [24]. 

Aus dem Verhältnis der Energie des α-Teilchens 

und seiner maximalen Reichweite lässt sich der 

lineare Energietransfer (LET) als Maß für die 

Ionisierungsdichte bestimmen [20], [25], [26]. 

Der LET beschreibt die Wirkung von Strahlung 

auf Materie. Er ist abhängig von der 

Strahlungsart, -energie sowie der durchquerten 

Materie und gibt das Vermögen der Strahlung 

an, Energie an die Materie zu übertragen [26]. Der LET ist ein Mittelwert über die gesamte 

Wegstrecke, wobei er zu Beginn der Bragg-Kurve den Energieübertrag überschätzt und im Bragg-

Peak diesen unterschätzt. Die α-Teilchen haben aufgrund ihrer hohen positiven Ladung ein großes 

Ionisationspotenzial und werden dadurch in Materie schnell abgebremst. Ihre Reichweite beträgt 

pro MeV Zerfallsenergie circa 1 cm in Luft und 0,1 mm in biologischem Gewebe [25]. Bei 

Materialien mit einer höheren Dichte, wie Beton oder Uran, ist die Reichweite im Bereich weniger 

µm (Abbildung 2) [27]. 

Abbildung 1: Bragg-Kurve für h -Teilchen in Luft nach [23].  
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Abbildung 2: Reichweite der h-Teilchen in verschiedenen Medien nach ICRU 49 [27]. Die Dichte von Uran beträgt 
19,05 g/cm3, die von Aluminium 2,98 g/cm3 und die von Luft 1,29E-03 g/cm3. Daraus ergibt sich für h-Teilchen mit einer 
Energie von 5,5 MeV eine Reichweite von 10,4 µm in Uran, von 22,4 µm in Aluminium und von 3,9 cm in Luft. 

Aufgrund der geringen Reichweite der α-Teilchen von etwa 100 µm in Gewebe schädigen                  

α-Teilchen, die außerhalb des Körpers entstanden sind, nur die äußeren Hautschichten, erreichen 

aber keine lebenden Zellen. Die weitaus größere Gefahr geht von inkorporierten α-Emittern aus 

[28]. Bei α-Zerfällen im Körper wechselwirken die α-Teilchen direkt an ihrem Ursprungsort. Mit 

einem LET-Wert von mehr als 200 keV/µm in biologischem Gewebe erzeugen α-Teilchen viele 

Ionenpaare in einem kleinen Volumen [25] und sind deshalb extrem zytotoxisch [29]. Die 

biologische Toxizität von α-Strahlung im Gewebe ist proportional zur Energiedeposition und damit 

abhängig von der Aktivität des α-Emitters und seiner Zerfallsenergie [30]. 

Die Ionisation schädigt die organischen Moleküle in der Zelle, was sich in defekten Zellorganellen 

widerspiegelt und die Lebensfunktion der Zelle beeinträchtigt. Sie zählt zur direkten 

Strahlenwirkung. Zur indirekten Strahlenwirkung gehört die strahlungsinduzierte Hydrolyse von 

Zellwasser. Dabei entstehen chemisch hoch reaktive freie Radikale in den Zellen, die ebenfalls 

Zellorganelle schädigen können. Am empfindlichsten ist dabei der Zellkern, da sich die 

Desoxyribonukleinsäure (DNS) in ihm befindet [20]. Die DNS ist als Träger des Erbguts nur einmal 

in jeder Zelle vorhanden. Wird sie beschädigt, können Zellmutationen ausgelöst werden. Die 

Anzahl an Defekten und die Art des getroffenen Zellorganells bestimmen die Schwere des 

Schadens, den die Zelle nimmt. Irreversible Schäden an den Zellmembranen können zum 

sofortigen Zelltod führen. Wenn die Zelle nicht sofort stirbt, können Strahlungsschäden von der 

Zelle repariert werden. Der Reparaturprozess verläuft nicht immer fehlerfrei und ist am 

wirkungsvollsten bei einer geringen Schädigung der Zelle. Verschiedene Organe oder Gewebe 

reagieren unterschiedlich empfindlich auf Strahlenschäden. Lagert sich ein α-Emitter in einem 

sensiblen Organ oder Gewebe an, wie beispielsweise das rote Knochenmark, so führt dies zu einer 

hohen lokalen Strahlenexposition. Der Schaden an einem Organ durch ionisierende Strahlung ist 

dabei abhängig von der Organdosis. Die Organdosis ist das Produkt aus der Organ-Energiedosis 

und dem Strahlungs-Wichtungsfaktor, letzterer ist für α-Teilchen mit 20 am höchsten. Zudem wird 

zwischen stochastischen und deterministischen Strahlenwirkungen unterschieden. Bei den 

stochastischen Strahlenwirkungen steigt die Wahrscheinlichkeit für einen Schaden mit der 

Organdosis an, nicht aber die Schwere der Erkrankung. Hautkrebs und Leukämie sind Beispiele 

dafür. Bei den deterministischen Strahlenwirkungen steigt mit zunehmender Organdosis der 

Schweregrad des Schadens an (z.B. Hautrötungen, akute Strahlenkrankheit).  [20], [25]  
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2.1.2 Americium 241 
 

Americium ist ein radioaktives Element mit der Ordnungszahl 95 und gehört zur Gruppe der 

Actinide. Es wurde 1944 von Seaborg et al. in Berkeley nach dem Beschuss von 238U mit α-Teilchen 

entdeckt [31]. Dabei entstand das 241Am aus der Kernreaktion 238U(α, n)241Pu und dem 

anschließenden β--Zerfall des 241Pu. Heutzutage wird Americium zumeist in Kernreaktoren 

erbrütet, mögliche Pfade sind in Abbildung 3 gezeigt. 

 

Abbildung 3: Die Entstehung von 241Am durch Neutroneneinfang und β--Zerfall im Reaktor [18].  

241Am hat eine Halbwertszeit von 432,6 Jahren und zerfällt über einen α-Zerfall zu 237Np. Mit einer 

Emissionswahrscheinlichkeit von 84,8 % wird ein α-Teilchen mit einer Energie von 5486 keV 

emittiert und mit einer Wahrscheinlichkeit von 13,1 % eines mit einer Energie von 5443 keV. Bei 

35,9 % der α-Zerfälle wird zusätzlich ein γ-Photon mit einer Energie von 59,5 keV emittiert. Zudem 

kann 241Am spontan spalten. [18], [32] 

Die Reichweite der α-Teilchen des 241Am wird für verschiedene Materialien wie Luft, Aluminium 

und Beton bestimmt (Abbildung 2) [27]. In Luft beträgt die Reichweite 3,9 cm. Innerhalb einer 

Kugel mit diesem Radius können in der Luft Radiolumineszenzphotonen erzeugt werden. Da bei 

der Interaktion von α-Teilchen mit Materie vor allem die Dichte und die Massenzahl relevant sind 

und die Bestandteile des Betons zu heterogen verteilt sind, wird die Reichweite der α-Teilchen in 

Aluminium als Näherung gewählt. Diese beträgt 22,4 µm. Aluminium wird ausgewählt, da es mit 

einer Massenzahl von 13 und einer Dichte von 2,98 g/cm3 sehr nah an den Werten des Betons 

liegt [25]. Normalbeton hat eine durchschnittliche Massenzahl von 11 und eine Dichte im Bereich 

von 2,2 bis 2,4 g/cm3 [25]. Werden die Aluminiumdaten auf die Dichte des Betons angewendet, 

so ergibt sich eine Reichweite von etwa 27,9 bis 34,5 µm der α-Teilchen des 241Am im Beton. Die 

Kenntnis über die Reichweite der α-Teilchen in Beton ist relevant, da die 241Am-Lösung in den 

Beton einzieht. Migriert das 241Am tiefer als 35 µm in den Beton hinein, so werden die in dieser 

Tiefe emittierten α-Teilchen vom Beton vollständig absorbiert. Dadurch können sie weder mit α-

spektrometrischen Methoden gemessen werden noch erzeugen sie Radiolumineszenzphotonen, 

die detektiert werden können. 
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2.1.3 REMOTEALPHA 
 

Das Projekt REMOTEALPHA (gefördert durch: engl. European Metrology Programme for Innovation 

and Research (EMPIR); Projektnummer: 19ENV02) [19] befasst sich mit der Entwicklung eines 

mobilen optischen Detektionssystems zur Detektion von α-Strahlung aus der Distanz und seiner 

Anwendung in einem Außentestfeld. Die Motivation dafür ist die Verbesserung des 

Notfallmanagements bei der Freisetzung von reinen α-Emittern in die Umwelt. Nach aktuellem 

Stand der Technik werden Kontaminationen von α-Emittern mit konventionellen Detektoren 

gesucht, die, aufgrund der kurzen Reichweite der α-Strahlung, sehr nah am Boden positioniert 

werden müssen. Das erhöht das Risiko einer Kontamination des Detektors oder des Personals und 

kann bei Ingestion zu einer hohen Strahlenexposition der Person führen. Zudem ist es möglich, 

dass das Gelände, auf dem die Kontamination vermutet wird, durch Trümmerteile schwer 

zugänglich ist. Die Messung von α-Strahlung aus der Distanz, beispielsweise durch eine Drohne, 

ist eine risikoärmere und flexiblere Möglichkeit. Dies kann durch die Messung der 

Radiolumineszenzphotonen erreicht werden. Auf ihrem Weg durch die Luft erzeugen α-Teilchen 

ultraviolette (UV) Photonen, die eine deutlich größere Reichweite haben. Genauer wird das 

Phänomen der Radiolumineszenz in Kapitel 2.2 beschrieben.  

Im Rahmen des Projekts wurde unter anderem 

ein optisches Detektionssystem für UV-Photonen 

entwickelt, dass sich unter einer Drohne (DJI 

Matrice 600 Pro) befestigen ließ. Am Ende des 

Projektes war es möglich, UV-Lichtquellen und 

eine 100 MBq 241Am-Quelle auf dem 

Drohnentestfeld zu lokalisieren (Abbildung 4) 

[33]. Die Drohne flog mit einer Geschwindigkeit 

von 1 m/s in einer Höhe von 5 m über das 

markierte Testfeld. Die Messung der 

Radiolumineszenz fand im UVC-Spektralbereich 

statt. Dabei wurde die Photonenzählrate in 

100 ms-Intervallen bestimmt und der Wert sofort 

ortsaufgelöst an die Bodenstation übermittelt. 

Aus den Daten wurde eine Karte der Quellen der 

UV-Strahlung erzeugt (Abbildung 4 unten).  

Ein weiterer Aspekt des Projekts war es, 241Am-

gespikte Umweltproben aus verschiedenen 

Materialien herzustellen und mit dem optischen 

Detektionssystem im Labor zu messen. Diese 

Experimente dienten dazu, die Fähigkeit des 

neuen Detektionssystems zum Auffinden von 

Kontamination auf Umweltuntergründen zu 

zeigen. Die Ergebnisse der Experimente wurden 

zum Hauptbestandteil dieser Arbeit. 

 
 

 

Abbildung 4: Die Drohne überfliegt das Testfeld (oben). 
Das untere Bild zeigt die Flugroute der Drohne und die 
Photonenzählrate als gelbe bzw. rote Balken. Beim ersten 
Flug wurden vier der fünf UV-Lichtquellen sowie die 
241Am-Quelle identifiziert, wobei letztere von mir durch 
die hinzugefügte blaue Ellipse hervorgehoben wird (aus 
[33]). 
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2.2 Radiolumineszenz 
 

Die natürliche Lumineszenz der Luft kann unter anderem in Form der Polarlichter beobachtet 

werden. Doch erst im 20. Jahrhundert gelingt es Wissenschaftlern um den Kanadier 

John C. McLennan die Ursache zu identifizieren [34], [35]. Die kosmische Strahlung, insbesondere 

die erzeugten sekundären Elektronen, regen Sauerstoff- und Stickstoffmoleküle in der Luft an, die 

bei der Relaxation Lichtphotonen aussenden [36], [37].  

Die Eigenschaft eines Stoffs nach einer energetischen Anregung Lichtphotonen auszusenden, wird 

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

als auch die Phosphoreszenz (verzögerte Emission des Photons). Lumineszenzfähige Materialien, 

sogenannte Luminophore, sind vor allem Gase, große organische Moleküle oder Festkörper, wie 

seltene Erden oder Mineralien. Die Anregung der Luminophore erfolgt zumeist über ultraviolette 

Strahlung, kann aber auch über thermische Anregung (Thermolumineszenz), chemische 

Reaktionen (Chemolumineszenz) oder ionisierende Strahlung, wie α-, β-, γ- und Röntgenstrahlung 

(Radiolumineszenz) erfolgen. Die Wellenlängen der Photonen der Lumineszenz sind einzigartig für 

jeden Luminophor und liegen im ultravioletten, sichtbaren oder infraroten Spektralbereich. Nach 

der Stokesschen Regel muss die Energie der anregenden Strahlung höher sein als die der 

emittierten Strahlung. [38] 

Die Radiolumineszenz, ausgelöst durch α-Teilchen, wurde 1903 von Lord und Lady Huggins beim 

Studium des Radiums entdeckt und wird im Folgenden näher beschrieben [39]. 

2.2.1 Grundlagen 
 

Die durch α-Teilchen ausgelöste Radiolumineszenz der Luft hat zwar andere Primärteilchen als die 

Polarlichter, aber die optischen Emissionen weisen identische Abregungseigenschaften auf [40]. 

Auf seinem Weg durch die Luft wechselwirkt das α-Teilchen mit den Atomen und Molekülen. Über 

Stöße mit den Hüllenelektronen überträgt es seine Energie, was zur Ionisation und Bildung von 

Sekundärelektronen führt. Diese Kaskade an Sekundärelektronen regt die Stickstoffmoleküle an, 

die dann bei der Relaxation Photonen im UV-Spektralbereich emittieren [37]. Die Anzahl 

entstehender Photonen und die jeweiligen Spektralbereiche sind je nach Literaturquelle 

verschieden. Chichester et al. [41] berechneten zum Beispiel eine Anzahl von ungefähr 23 UV-

Photonen mit einer Wellenlänge im Bereich von 300 nm bis 400 nm für ein α-Teilchen einer 241Am-

Quelle. Dieser Wert passt zu dem experimentell bestimmten Wert von 30 Photonen pro α-

Teilchen des 239Pu im Bereich von 290 nm bis 430 nm von Baschenko [30]. Sand et al. [37] 

bestimmten 19 ± 3 Photonen pro MeV α-Energie im Spektralbereich von 165 nm bis 650 nm. Ein 

α-Teilchen des 241Am erzeugt in diesem Fall ungefähr 100 Photonen. Die gemessene 

Photonenzählrate ist dabei abhängig vom Abstand zwischen Quelle und Detektor (Abbildung 5a). 

Die Anzahl an produzierten Photonen steigt linear mit der Energie des α-Teilchens (Abbildung 5b) 

und linear mit der α-Teilchenrate, also der Aktivität der Quelle [29], [42]. Außerdem ist die Anzahl 

produzierter Radiolumineszenzphotonen abhängig von der Lufttemperatur und dem Luftdruck 

[8], [36], [43]. 
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Abbildung 5: Photonenzählrate als Funktion des Abstandes zum Detektor  (a) und die Abhängigkeit der Photonenanzahl 
pro -hTeilchen von der Energie, die  in der Luft deponiert wird (nach Sand et al. [37]) (b). Die Steigung beträgt 
18,5 Photonen pro MeV. 

Die Fluoreszenzeffizienz ist das Verhältnis aus der Summe der Photonenenergien zur deponierten 

Energie des α-Teilchens in Luft. Sie gibt an, wie viel der Eingangsenergie in Photonen umgesetzt 

wird. Die Fluoreszenzausbeute wiederum wird als Verhältnis von der Fluoreszenzeffizienz zur 

Energie eines einzelnen Photons bestimmter Wellenlänge beschrieben. Sie ist also ein Maß für die 

Photonenanzahl pro Wellenlänge und deponierter Energie des α-Teilchens [43]. In Luft wird nur 

circa ein 105-tel der α-Energie in Photonen umgesetzt [30]. 

 

Die Wellenlängen der Radiolumineszenzphotonen des Stickstoffs liegen im UVA-Spektralbereich 

von 300 nm bis 430 nm. In diesem Spektralbereich gibt es einen hohen Anteil an 

Hintergrundstrahlung durch die Sonne [44]. Aus diesem Grund können Messungen der 

Radiolumineszenzphotonen im UVA-Bereich nur in vollständiger Dunkelheit durchgeführt 

werden. Auch im Labor stört durch Leuchtstofflampen emittiertes Licht die Messung der 

Radiolumineszenzphotonen [30], [45], [46]. Ein deutlich weniger stark von Hintergrundstrahlung 

beeinflusster Spektralbereich ist der im UVC, wessen Photonen zwischen 220 nm und 280 nm 

liegen. Dieser Bereich wird als engl. solarblind-Bereich der Sonnenstrahlung bezeichnet, da 

atmosphärisches Ozon Sonnenlicht dieser Wellenlänge absorbiert. Die Messung der 

Radiolumineszenzphotonen im UVC-Spektralbereich können auch bei Tageslicht oder 

Raumbeleuchtung durchgeführt werden [45]. 

Die Ionenproduktion durch β- und γ-Strahlung ist weniger intensiv und durch die daraus folgende 

größere Reichweite über ein größeres Volumen verteilt [40]. Deshalb lässt sich die 

Radiolumineszenz eindeutig der dicht-ionisierenden α-Strahlung zuordnen, selbst wenn die β- und 

γ-Aktivität der Quelle größer ist als ihre α-Aktivität [30]. Aufgrund der geringen Reichweite der α-

Strahlung in Luft, findet die Erzeugung der Radiolumineszenzphotonen nah an der α-Quelle statt. 

Außerdem ist die Anzahl der Photonen wegen des kleinen Ursprungsvolumens verhältnismäßig 

hoch. Ist der Abstand zweier α-Quellen größer als die Reichweite der α-Strahlung, so lassen sich 

die beiden Quellen anhand des Radiolumineszenzsignals unterscheiden [8]. 
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2.2.2 Eigenschaften des Stickstoffs 
 

Stickstoff (N2) ist mit etwa 78 % Massenanteil der Hauptbestandteil der Erdatmosphäre [47]. Bei 

der Radiolumineszenz der Luft ist er somit der Hauptemitter von Photonen. Viele Messsysteme 

basieren deswegen auf der Detektion von Photonen seiner Emissionslinien. 

Stickstoff tritt in der Umwelt als zweiatomiges Molekül auf. Die beiden Stickstoffatome sind durch 

eine starke dreifache kovalente Bindung verbunden, wodurch Stickstoff unter 

Normalbedingungen keine chemische Reaktion mit anderen Atomen oder Molekülen eingeht. Das 

Stickstoffmolekül hat zwei Bewegungsfreiheitsgrade, die Rotation um den gemeinsamen 

Schwerpunkt und die Vibration, also die oszillierende Änderung der Bindungslänge. Die 

Freiheitsgrade beider Bewegungen sind quantisiert, wodurch nur diskrete Energiezustände 

erlaubt sind. Der Grundzustand des Stickstoffmoleküls ist ρίςίςὴ, wobei die Elektronen des 

ςὴ-Orbitals für die Bindung zuständig sind. [36], [40], [43] 

Die angeregten Energiezustände des Stickstoffs setzen sich aus den Energien der Rotation, der 

Vibration und der elektronischen Energiekomponente zusammen. Übergänge zwischen den 

Zuständen erzeugen das charakteristische optische Spektrum (Abbildung 6). Die 

Rotationsübergänge besitzen die geringste Energie und emittieren bei der Relaxation infrarote 

Photonen. Die charakteristischen Peaks des Stickstoffspektrums im UV-Bereich werden durch 

Abregung von Vibrationsniveaus erzeugt. Die wichtigsten Vibrationsübergänge im Stickstoff sind 

die Übergänge des zweiten positiven Systems (ςὖ) und des ersten negativen Systems (ρὔ). [36], 

[40], [43] 

Das ςὖ-System kann nicht direkt aus dem Grundzustand angeregt werden, da direkte Übergänge 

aus einem Singulett in einen Triplett-Zustand aufgrund der Spinerhaltung verboten sind [36], [48]. 

Die Anregung des neutralen molekularen Stickstoffs erfolgt deshalb über den Austausch eines 

niederenergetischen Elektrons. Die Anregung ist am effizientesten bei einer Elektronenenergie 

zwischen 12 und 16 eV [37], [49], [50], [51]. Die folgende Reaktionsgleichung beschreibt die 

Anregung: 

Ὡ ᴻ  ὔ ὢɫ  O  ὔᶻ ὅɩ Ὡ  Ȣ

Werden die Stickstoffmoleküle, zum Beispiel durch ionisierende α-Strahlung, einfach ionisiert, so 

kann der Zustand ὔᶻ ὅɩ  durch die Rekombination des einfach ionisierten N2
+ mit einem 

Elektron gemäß der folgenden Reaktionsgleichung bevölkert werden [48]: 

Ὡ  ὔ  ὢɫ ᴼὔᶻ ὅɩ  

Wird ein Stickstoffmolekül durch ein α-Teilchen oder ein hochenergetisches Sekundärelektron 

ionisiert, so kann eine Anregung des ρὔ-Systems stattfinden. Elektronen mit einer Energie von 

100 eV regen das ρὔ-System am effizientesten an [37], [48], [49], [52]. 

Ὡ  ὔ ὢɫ  O  ὔ
ᶻ
 ὄɫ Ὡ Ὡ 

Obwohl die α-Teilchen zehnmal mehr Stickstoffmolekül-Ionen erzeugen als angeregte neutrale 

Stickstoffmoleküle, ist die Photonenemission des ςὖ-Systems im Spektrum des Stickstoffs 

dominant [53].  
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Die spontane Emission eines Photons beim Übergang zwischen zwei elektronischen Zuständen des 

Stickstoffs erzeugt das charakteristische Spektrum und kann mit einem Monochromator und 

einem Photoelektronenvervielfacher (engl. Photomultiplier tube; PMT) gemessen werden 

(Abbildung 6) [40]. 

 

Abbildung 6: Spektrum des Stickstoffs gemessen mit einem Monochromator und einem PMT. In (a) der UVA-
Spektralbereich mit der Kennzeichnung der Übergänge der stärksten Linien und in (b) der UVC-Spektralbereich (aus [40]). 

Die Hauptemission des Stickstoffs erstreckt sich über den Wellenlängenbereich von circa 

280 bis 430 nm und liegt damit im UVA-Spektralbereich des elektromagnetischen Spektrums [8], 

[30], [36], [43]. Aber auch im Bereich von 200 bis 280 nm, dem UVC-Spektralbereich, können 

Emissionslinien detektiert werden (Abbildung 6b) [40]. Die Intensität der Radiolumineszenz im 

UVC-Bereich liegt bei weniger als einem Prozent der gesamten Stickstoffemission in Luft [29]. 

Die Emissionslinien des UVA-Spektralbereichs stammen von den angeregten Systemen an 

Vibrationsübergängen ςὖ und ρὔ [36], [43]. Dem Übergang aus dem ςὖ-System des neutralen 

Stickstoffmoleküls 

ὔᶻ ὅɩȟÖᴼ . "ɩȟÖǰ Èʉ 

und dem des ρὔ-Systems des ionisierten Stickstoffmoleküls 

ὔ
ᶻ
 ὄɫȟÖᴼ ὔ  8ɫȟÖǰ  ÈʉȢ 

Dabei geben Ö und Öǰ verschiedene Vibrationszustände an. Der Übergang wird als ςὖÖȟÖǰ bzw. 

ρὔÖȟÖǰ angegeben. Die Übergänge und ihre charakteristischen Wellenlängen sind in [33] und 

[34] zu finden. 

Die Wellenlänge 337,13 nm des ςὖπȟπ-Übergangs dominiert das Spektrum des Stickstoffs. 

Weitere prominente Linien sind beispielsweise die der Übergänge ςὖπȟρ mit 357,69 nm, 

ςὖρȟπ mit 315,93 nm und die des Übergangs ρὔπȟπ mit 391,44 nm [48]. 
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2.2.3 Radiolumineszenz in verschiedenen Gasen und Quenching 
 

Da Stickstoff nicht das einzige Element in der Luft ist, ist es möglich, dass angeregte 

Stickstoffmoleküle ihre Energie durch Stöße mit anderen Gasen und nicht durch die Emission von 

Photonen abgeben. Tatsächlich relaxieren die meisten angeregten Stickstoffzustände 

strahlungslos über Stöße mit anderen Molekülen. Dieser Prozess wird als Quenching bezeichnet 

[36], [48]. Das Quenching ist abhängig von Druck und Temperatur. Je höher der Luftdruck desto 

größer ist die Stoßwahrscheinlichkeit und desto stärker ist das Quenching des Signals [43]. Je 

höher die Temperatur des reinen Stickstoffgases, desto höher ist die Geschwindigkeit der 

Moleküle, was zu einer Abnahme des Quenching führt [36]. In der Atmosphäre sind Sauerstoff 

und Wasserstoff die stärksten Quencher für die Radiolumineszenz des Stickstoffs. Sand et al. [37] 

detektieren ein 1,07-mal höheres Radiolumineszenzsignal in trockener Luft (nur Stickstoff und 

Sauerstoff) als in normaler Raumluft. Bei der Messung in reinem Stickstoff wird sogar ein 6-fach 

erhöhtes Signal gemessen. Kume et al. [56] berichten von einer 5,6-fachen Erhöhung bei der 

Messung des Radiolumineszenzsignals in reinem Stickstoff im Vergleich zur Messung in Raumluft. 

Der Einsatz von Stickstoffmonoxid (NO) als Quencher ermöglicht eine Verbesserung der 

Sensitivität der Messung. Im Gasgemisch aus Stickstoff und Stickstoffmonoxid (N2 + NO) kann der 

angeregte Stickstoff seine Energie an die NO-Moleküle übertragen [29]. Stickstoffmonoxid 

emittiert dann bei der Relaxation Photonen mit einer Wellenlänge zwischen 200 nm und 300 nm 

(Abbildung 7) [57]. Da die Emissionen im solarblind UVC-Spektralbereich liegen, ist die 

Hintergrundstrahlung vernachlässigbar klein, wodurch Messungen bei Tageslicht möglich sind 

[29], [57]. Das Maximum der Intensität der Radiolumineszenz des Stickstoffmonoxids wird 

erreicht, wenn reinem Stickstoff 50 ppm NO zugesetzt werden. Bei dieser Konzentration ist die 

Intensität der Emission des Stickstoffmonoxids circa 25-mal höher als die Intensität der 

Stickstoffemission. Im Vergleich zur Messung der Radiolumineszenz in Luft von Sand et al. [37], ist 

das Signal circa 150-mal stärker im N2 + NO-Gemisch [57]. Auch die Nachweisgrenze wird durch 

die Zugabe von Stickstoffmonoxid gesenkt. Sand et al. [45] bestimmen eine Nachweisgrenze von 

800 kBq bei der Messung der Radiolumineszenz in Luft im UVC-Spektralbereich. Daraus ergibt sich 

eine Nachweisgrenze von 16 Bq, wenn die Messung in einem N2 + NO-Gemisch stattfindet [57]. 

Krasniqi et al. [29] ist es möglich, eine 300 Bq α-Quelle in einem Gemisch von N2 + 3 ppm NO zu 

detektieren. 
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Abbildung 7: Spektrum der Radiolumineszenz von reinem Stickstoff und Stickstoffmonoxid nach [57]. Die 
Hauptemissionen des NO liegen im Wellenlängenbereich von 200 bis 300 nm. Ihre Intensitäten sind 25-mal höher als die 
Intensitäten der Hauptemissionen des N2 im Wellenlängenbereich von 300 bis 400 nm. 

Eine Herausforderung bei der Verwendung von Stickstoffmonoxid ist seine Eigenschaft als stark 

oxidierendes Gas. Es ist sowohl stark korrosiv als auch hoch giftig, da es im Atmungssystem Säuren 

bildet. Das Scientific Committee on Occupational Exposure Limits for Nitrogen Monoxide empfiehlt 

ein Expositionslimit von 2 ppm über einen achtstündigen Arbeitstag nicht zu überschreiten, wenn 

sich die Exposition nicht vermeiden lässt [58]. Eine Verwendung von Stickstoffmonoxid ist 

demnach nur möglich, wenn die Gasatmosphäre, zum Beispiel in Form einer mit Gas gefüllten 

Kammer, kontrolliert werden kann [57]. Die direkte Anwendung in der Umwelt ist ausgeschlossen. 
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2.3 Messmethoden 
 

Bei herkömmlichen Messsystemen geschieht die Detektion von α-Teilchen über die direkte 

Wechselwirkung und damit den direkten Übertrag der Energie des α-Teilchens an das 

Detektormaterial [30]. Damit die gesamte Energie im α-Detektor deponiert werden kann, muss 

der Abstand zwischen Probe und Detektor minimal sein oder die Messung im Vakuum stattfinden. 

Zudem sollte die Probe sehr dünn sein, um die Selbstabsorption zu reduzieren. Eine hohe 

Selbstabsorption in der Probe führt dazu, dass α-Teilchen einen Teil ihrer Energie schon in der 

Probe deponieren. Die daraus resultierenden niederenergetischen α-Teilchen sind durch ein 

linksseitiges Tailing des Peaks im α-Spektrum erkennbar. Ist die Selbstabsorption sehr hoch, so 

können einige α-Teilchen nicht detektiert werden, da sie den α-Detektor nicht erreichen, wodurch 

bei Messungen die Aktivität der Probe unterschätzt wird [59], [60]. Die Detektion von α-Teilchen 

ist eine Oberflächenanalyse, die bestimmte Aktivität ist stets eine Oberflächenaktivität. Bei der 

Messung des Radiolumineszenzsignals wirkt die sich um die Probe befindliche Luft als 

Detektormaterial. Damit ist der Abstand zwischen Probe und α-Detektor minimiert. Die 

Reichweite der Radiolumineszenzphotonen in Luft beträgt einige zehn Meter [8]. Das optische 

Detektionssystem, das diese Photonen detektiert, kann demnach in größerer Entfernung zur 

Probe positioniert werden.  

2.3.1 h -Track-Detection 
 

Die Kernspurdetektion (engl. h-Track-Detection) ist ein ortsaufgelöstes Verfahren, um α-Emitter 

auf einer Oberfläche zu lokalisieren und ihre Aktivität zu bestimmen. Deshalb eignet es sich zum 

Auffinden von Kontaminationen auf Oberflächen oder kleinen radioaktiven Quellen, wie zum 

Beispiel Kernbrennstoffpartikeln in Bodenproben. In detaillierteren Analysen kann auf die Größe 

des Partikels und die emittierenden Isotope geschlossen werden [61], [62], [63]. Für die h -Track-

Detection in dieser Arbeit werden Kernspurdetektoren des Typs CR-39 der Firma TASL verwendet. 

Der Detektor wird auf die Probe gelegt und durch die α-Teilchen belichtet. Dabei übertragen die 

α-Teilchen lokal ihre Energie auf das Detektormaterial und zerstören durch Ionisation die 

molekulare Struktur. Diese Schäden sind lokal auf einen Bereich von einigen Nanometern begrenzt 

und werden durch dreistündiges Ätzen mit 6 M Natronlauge vergrößert. Die Lauge wird dabei auf 

80 °C erhitzt [61]. Anschließend sind die Spuren, engl. Tracks, unter einem Lichtmikroskop (NIKON 

LV-DAF) sichtbar. Durch Auszählen der Tracks kann die Oberflächenzählrate der α-Teilchen 

bestimmt werden. Dazu wurde die Software IMAGEJ [64] verwendet. Die Oberflächenaktivität (ὃ ) 

ist die Oberflächenzählrate (ὤ ) geteilt durch die Effizienz der Messung: 

ὃ
ὤ

‭ ‭z
 

Die Detektoreffizienz ist für Kernspurdetektoren ‐ ρ, da jedes α-Teilchen, das den Detektor 

erreicht, einen Track erzeugt. Die geometrische Effizienz ‐ wird mit 0,4 abgeschätzt. Darin wird 

berücksichtigt, dass nur α-Teilchen detektiert werden, die nach oben in Richtung Detektor 

emittiert werden. Außerdem wird berücksichtigt, dass α-Teilchen, die unter einem sehr flachen 

Winkel emittiert werden, nicht den Detektor erreichen [61]. Details dazu finden sich in den, im 

Rahmen dieser Arbeit, betreuten Bachelorarbeiten von Aaron Lehnert und Jan Maurice Wilder 

[65], [66]. 
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2.3.2 Gitterionisationskammer 
 

Die Gitterionisationskammer (engl. grid ionization chamber; GIK) ist ein gasgefülltes Zählrohr, das 

α-Teilchen energieaufgelöst detektieren kann. In dieser Arbeit wird die GIK-800 der Firma 

MABSOLUTIONS verwendet. Sie wird mit einem Gasdruck von 1,025 bar betrieben und mit dem 

Zählgas P10 einer Mischung aus 90 % Argon und 10 % Methan befüllt. Der schematische Aufbau 

ist in Abbildung 8 gezeigt und wird ausführlich in [65], [67], [68] beschrieben. 

Ionisationskammern bestehen grundsätzlich aus einer Kammer, in der die Probe im Zählgas 

positioniert werden kann, sodass die α-Teilchen das Zählgas direkt ionisieren können. Dadurch ist 

der Abstand von Probe und Detektormaterial minimal und die gesamte Energie der α-Teilchen ist 

potentiell messbar. Die Elektronen der erzeugten Ionenpaare driften durch das elektrische Feld 

zur Anode, während die positiven Ionen zur Kathode driften. Die Geschwindigkeit der Elektronen 

ist circa drei Größenordnungen höher als die der Ionen. Das bedeutet, dass sie nach etwa 0,5 µs 

die Anode erreichen, während die Ionen bis zu 10 ms brauchen, um die Kathode zu erreichen [69], 

[70].  

Der sogenannte W-Wert gibt an, wie viel Energie in Elektronenvolt (eV) das α-Teilchen zur 

Erzeugung eines Ionenpaares benötigt. Mit 26,0 eV/Ionenpaar in einem Argon-Methan-

Gasgemisch ist dieser Wert circa doppelt so hoch wie die einzelnen Ionisationsenergien von Argon 

und Methan [69], [71], [70]. Im W-Wert wird zusätzlich zur Ionisationsenergie die Möglichkeit der 

Bildung von angeregten Zählgasmolekülen berücksichtigt. Für Gasgemische wie P10, bestehend 

aus einem Edelgas und einem mehratomigen Gas mit niedrigerem Ionisationspotenzial, ist der W-

Wert des Gemischs geringer als der W-Wert jedes einzelnen Gases. Der Grund dafür ist, dass das 

angeregte Edelgasmolekül seine Energie an das mehratomige Gas durch einen Stoß übertragen 

kann und letzteres dabei ionisiert [70]. Dieser Effekt führt zu einer Verbesserung des spektralen 

Auflösungsvermögens der Kammer, da auch aus der Anregung von Molekülen Ionenpaare erzeugt 

werden. Das spektrale Auflösungsvermögen ist abhängig von der Schwankung der Anzahl an 

Ionenpaaren pro α-Teilchen. Je mehr Ionenpaare, umso geringer ist die relative 

Schwankungsbreite. Verunreinigungen des Zählgases, zum Beispiel durch Sauerstoff oder 

Halogene, führen zu einem geringeren spektralen Auflösungsvermögen, da negativ geladene 

Ionen entstehen. Auch die Rekombination der Elektronen führt zu einer Verringerung der 

Energieauflösung, da in beiden Fällen weniger Elektronen zum Signal beitragen. Wird der W-Wert 

als konstant angenommen, so ist die Anzahl an erzeugten Ionenpaaren proportional zur Energie 

des α-Teilchens. Durch das Zählen der Ionenpaare kann anschließend dessen Energie bestimmt 

werden [69].  
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Abbildung 8: Schematischer Aufbau der Gitterionisationskammer. Die Probe wird auf dem Probenteller positioniert, der 
gleichzeitig als Kathode fungiert. Anschließend wird die Kammer evakuiert und mit Zählgas gefüllt. Die Hochspannung 
(HV) liegt am Gitter und an der Anode an. Dadurch werden positive Ionen abgestoßen und nur Elektronen können 
passieren. 

In der Gitterionisationskammer ist zusätzlich ein Gitter zwischen Anode und Kathode eingebaut, 

welches die Kammer in zwei elektrostatisch abgeschirmte Kompartimente teilt. Ein Drittel der 

Anodenspannung liegt am Gitter an, wodurch es auf einem Zwischenpotenzial liegt. Das Gitter ist 

in ausreichendem Abstand zur Probe angebracht, sodass die Bildung der Ionenpaare 

ausschließlich zwischen Kathode und Gitter stattfindet. Die Ionen fließen anschließend zur 

Kathode, während die Elektronen vom Gitter angezogen werden. Es ist für die Elektronen so 

durchlässig wie möglich und für die positiven Ionen undurchlässig. Sobald die Elektronen das 

Gitter passiert haben, wird auf der Anode Ladung induziert. Das erzeugt einen Spannungspuls, der 

gemessen werden kann. Da dieser Spannungspuls aus der Wegstrecke zwischen Gitter und Anode 

resultiert, die für alle Elektronen gleich ist, ist er unabhängig vom Entstehungsort und vom Winkel, 

unter dem das primäre α-Teilchen emittiert wird. Er ist auch unabhängig von der 

Bewegungsgeschwindigkeit der positiven Ionen, wodurch eine schnellere Impulsverarbeitung in 

Verbindung mit einer schnelleren Ausleseelektronik möglich ist. Damit hängt die Pulshöhe nur von 

der Anzahl an Elektronen ab, welche wiederum von der Energie des α-Teilchens abhängt. Die 

Spannungspulse gelangen vom Vorverstärker über den Hauptverstärker zum Vielkanalanalysator. 

Dort werden sie nach Pulshöhe sortiert und in verschiedene Kanäle eingeordnet. Die Auftragung 

der Zählereignisse über die Kanalnummer liefert ein Spektrum. Mit einer geeigneten Kalibrierung 

kann den verschiedenen Kanälen die jeweilige Energie zugeordnet werden. In dieser Arbeit wird 

die Elektronik so eingestellt, dass die GIK einen Energiebereich von ungefähr 2000 bis 8000 keV 

abdeckt. Bei einer unbekannten Probe kann anhand des Energiespektrums das α-emittierende 

Nuklid bzw. Nuklidgemisch bestimmt werden. Über die Peakfläche kann nach einer geeigneten 

Effizienzbestimmung der GIK die Aktivität der Probe bestimmt werden. Die Effizienz ist abhängig 

von mehreren Parametern, die für verschiedenen Messungen mit demselben Messsystem als 

konstant angenommen werden können. Die Bestimmung der Energieeffizienz erfolgte mit einem 
241Am-Standard bekannter Aktivität. Dabei lag die gemessene Zählrate 3 % unter dem theoretisch 

erwarteten Wert. Die Messunsicherheit der Zählrate der GIK ist der statistischen Fehler ЍZählrate. 
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2.3.3 Halbleiterdetektor 
 

Halbleiterdetektoren wie der passivierte, implantierte planare Siliziumdetektor (engl. Passivated 

Implanted Planar Silicon Detector, kurz: PIPS-Detektor) werden für die α- und γ-Spektrometrie 

verwendet. Ähnlich wie in der GIK werden durch die α-Teilchen im Detektor Ionenpaare erzeugt, 

deren Anzahl proportional zur Energie des α-Teilchens ist. Allerdings werden in einem Halbleiter 

mehr Ladungsträger pro α-Teilchen erzeugt. Die größere Anzahl verkleinert das statistische 

Rauschen des Detektors und verbessert so die Energieauflösung signifikant. Zudem sind sie 

deutlich kleiner und in der Signalverarbeitung deutlich schneller als die GIK. [69], [25] 

In kristallinen Festkörpern befinden sich die Elektronen je nach Bindungszustand in verschiedenen 

Elektronenbändern. Die äußeren Hüllenelektronen befinden sich im sogenannten Valenzband. Es 

ist energetisch tiefer liegender als das Leitungsband. Elektronen im Leitungsband können sich frei 

im Material bewegen und tragen damit zu dessen Leitfähigkeit bei. Zwischen den beiden 

Elektronenbändern befindet sich die sogenannte Bandlücke, deren Breite vom Material abhängig 

ist. Halbleiter sind Materialien, deren Leitungsband nur wenige Elektronenvolt über ihrem 

Valenzband liegt. Bei dem Halbleiter Silizium zum Beispiel beträgt die Bandlücke 1,115 eV bei einer 

Temperatur von 300 K. Durch thermische Anregung, die durch Elektronen im Kristall transportiert 

wird, können Elektronen vom Valenz- ins Leitungsband angeregt werden. Zurück bleibt eine 

Leerstelle mit positiver Ladung, die als Loch bezeichnet wird. Die thermische Bildung und 

Rekombination eines Elektron-Loch-Paares ist im Gleichgewicht, wenn kein äußeres elektrisches 

Feld anliegt. Durch die Brown śche Bewegung verteilen sich die die Elektronen und Löcher im 

Halbleiter. Ihre Driftgeschwindigkeit ist dabei, anders als bei Gasen, annähernd gleich. Wird ein 

elektrisches Feld an den Halbleiter angelegt, so kommt zur Brown´schen Bewegung die Bewegung 

parallel zu den Feldlinien hinzu. Bei hohen Feldstärken erreichen die Ladungsträger 

Geschwindigkeiten von bis zu 107 cm/s. Bei einer Dicke des Detektors von 300 nm bis 1000 µm 

erfolgt die Sammlung der Ladungsträger in weniger als 10 ns. Halbleiterdetektoren gehören damit 

zu den Strahlungsdetektoren mit dem schnellsten Ansprechvermögen. Um die Leitfähigkeit des 

Halbleiters zu erhöhen, wird er mit Fremdatomen dotiert. Bei 

der n-Dotierung hat das Fremdatom, der Donator, ein 

Bindungselektron mehr als der Halbleiter, für das vierwertige 

Silizium kommt beispielsweise das fünfwertige Phosphor in 

Frage. Das zusätzliche Elektron ist schwach gebunden, sodass 

es durch wenig Energie in das Leitungsband angeregt werden 

kann. Bei der p-Dotierung hat das Fremdatom, der Akzeptor, 

ein Bindungselektron weniger, zum Beispiel durch Hinzufügen 

von Bor im Siliziumhalbleiter. Durch das Bor ist eine Bindung 

des Siliziums unbesetzt, was äquivalent zu einem Loch in 

einem reinen Siliziumgitter ist (Abbildung 9). Durch jede Art 

von Dotierung wird die Bandlücke effektiv schmaler und der 

Halbleiter dadurch leitfähiger, da eine geringere Energie der 

Elektronen ausreicht, um die Bandlücke zu überwinden. [69], 

[72], [73], [74] 

Der, in dieser Arbeit verwendete, PIPS-Detektor der Firma MIRION TECHNOLOGIES basiert auf einem 

Silizium-Wafer (Abbildung 10). Durch kleine Verunreinigungen ist dieser zumeist schon vor der 

Weiterverarbeitung n-dotiert. Die Oberfläche des Wafers wird passiviert, das heißt, sie wird durch 

eine Oxidschicht stabilisiert. Durch Photolithographie wird selektiv die Oxidschicht entfernt, um 

Abbildung 9: P-dotierter Halbleiter [26] 
Die Dotierung von Silizium mit Bor 
erzeugt ein ungebundenes Elektron. 
Diese Störstelle fungiert als Loch, kann 
also von einem freien Elektron besetzt 
werden. 
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ein Eintrittsfenster für die ionisierende 

Strahlung zu schaffen. In das Eintrittsfenster 

wird mit einem Ionenstrahl Bor implantiert. Die 

Schichtdicke dieser p-Dotierung hängt von der 

Beschleunigungsspannung der Bor-Ionen ab. 

Die Ober- und Unterseite werden mit 

Aluminium bedampft und dienen als ohmscher 

Kontakt. Durch den Kontakt bleibt die Anzahl 

der sich im Gleichgewicht befindenden 

Ladungsträger im Halbleiter konstant.  Der 

Halbleiterdetektor wird in Sperrrichtung 

betrieben. Das heißt der Minuspol des 

angelegten elektrischen Feldes ist an der            

p-dotierten-Schicht und der Pluspol an der        

n-dotierten Schicht. Dadurch wird eine 

ladungsträgerarme Zone am Übergang zwischen den Schichten erzeugt. Die Größe der verarmten 

Zone hängt von der angelegten Spannung und der Dicke des Silizium-Wafers ab. Sie wird auch 

aktive Zone genannt, da sie messempfindlich für ionisierende Strahlung ist. [69], [73],[74] 

 

Trifft ionisierende Strahlung auf die aktive Zone 

im Halbleiterdetektor, so entstehen Elektron-

Loch-Paare (Abbildung 11). Ihre Anzahl ist 

proportional zur deponierten Energie. Die         α-

Teilchen deponieren auf Grund ihrer geringen 

Reichweite von circa 70 µm in Silizium ihre 

gesamte Energie im Detektorvolumen. Die 

Impulshöhe hängt von der Anzahl der Elektron-

Loch-Paare und damit von der Energie des 

einfallenden α-Teilchens ab. Bereits vor dem 

Erreichen des Detektors abgeschwächte            α-

Teilchen erzeugen entsprechend weniger 

Elektron-Loch-Paare und deshalb eine geringere 

Impulshöhe. Die Auswertung erfolgt analog zur 

GIK mit einem Vielkanalanalysator. Mithilfe einer 

Energie- und Effizienzkalibrierung kann die 

Nuklidzusammensetzung der Probe sowie ihre 

Aktivität bestimmt werden. [25], [69] 

Die Bildung von Elektron-Loch-Paaren im Halbleiter ist analog zur Bildung von Ionenpaaren im 

Zählgas der Gitterionisationskammer. Die benötigte Energie für die Erzeugung eines Elektron-

Loch-Paares in Silizium ist mit 3,62 eV etwa zehnmal niedriger als die benötigte Energie zur 

Erzeugung eines Ionenpaares in einem Argon-Methan-Gasgemisch. Dadurch entstehen mehr 

Ladungsträger pro deponierter Energie im Detektor, wodurch das Signal-zu-Rausch-Verhältnis und 

somit auch die Energieauflösung verbessert wird. Sie liegt bei ungefähr 20 keV bei einer Energie 

des α-Teilchens von 5,5 MeV. [25], [69] 

Abbildung 10: Schematischer Aufbau des PIPS-Detektors 
der Firma MIRION [73]  ƛǎǘ ŘƛŜ ƭŀŘǳƴƎǎǘǊŅƎŜǊŀǊƳŜ Zone, 
bei angelegter Hochspannung dehnt sie sich bis an den 
Rand des n-dotierten Silizium-²ŀŦŜǊǎ  ŀǳǎΦ 5ƛŜ 
Oberfläche ist mit einer SiO2-{ŎƘƛŎƘǘ ǇŀǎǎƛǾƛŜǊǘ Φ 5ǳǊŎƘ 
die Ionenimplantation des Bors ist eine p-dotierte Schicht 
 ŜƴǘǎǘŀƴŘŜƴΦ !ƭǳƳƛƴƛǳƳƪƻƴǘŀƪǘŜ  an der Ober- und 

Unterseite übertragen die Hochspannung auf den 
Halbleiter. 

Abbildung 11: Funktionsprinzip eines PIPS-Detektors. 
Trifft das h -Teilchen auf die ladungsträgerarme Zone des 
Halbleiterdetektors, so entstehen entlang seines Weges 
Elektron-Loch-Paare. Durch die angelegte 
Hochspannung erzeugen die Ladungsträger einen 
Strompuls, der gemessen werden kann. 
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2.3.4 Optisches System 
 

Für die Detektion von α-Strahlung durch Radiolumineszenzphotonen wird ein Detektionssystem 

benötigt, das Photonen effizient nachweisen kann. Crompton et al. [75] vergleichen die 

Experimente und den experimentellen Aufbau einiger Forschungsgruppen. Zur Selektion der 

Radiolumineszenzphotonen wird entweder ein Spektrometer [30], [76] oder ein Set aus 

verschiedenen Filtern verwendet [45], [60], [77], die nur für Photonen der passenden Wellenlänge 

durchlässig sind. Zur Aufnahme eines Bildes der Radiolumineszenz werden verschiedene Kameras 

eingesetzt, zum Beispiel eine Charge-Coupled-Device (CCD)-Kamera [8], eine Intensified-CCD-

Kamera [76] oder Electron-multiplying-CCD-Kamera [78]. Die meistverwendete Variante zur 

Detektion der Photonen ist der PMT [30], [45], [56], [60], [77]. Eine Ortsauflösung und damit 

Bilderzeugung ist mit einem PMT nur möglich, wenn dieser kontrolliert bewegt werden kann und 

dadurch eine Fläche abrastert. Das Abrastern erfolgt entweder indirekt über Spiegel [56] oder 

direkt über ein Goniometer [42], [77], [79], [80]. Durch die damit erreichte Ortsauflösung kann 

eine α-Quelle im Raum lokalisiert werden. 

Das optische Detektionssystem, das für die Detektion der Radiolumineszenz in dieser Arbeit 

verwendet wird, ist im Rahmen des Projekts REMOTEALPHA entwickelt worden [33], [42], [79], [80]. 

Es ist transportabel, basiert auf einer Linse, Filtern und PMTs und wird auf einem Goniometer oder 

einer Drohne montiert (Abbildung 12). Die Linse besteht aus Quarzglas und hat einen 

Durchmesser von 24 cm. Diese Größe wird benötigt, um ausreichend viele Photonen zu sammeln 

und auf den PMT zu fokussieren. Je nach betrachteter Wellenlänge (337 nm in UVA oder 254 nm 

in UVC) wird das passende Filterset und der PMT ausgewählt. Für die Messung der UVA-Photonen 

wird ein PMT des Typs HAMAMATSU H10682-210 mit einem spektralen Ansprechvermögen im 

Bereich von 230 nm und 700 nm verwendet. Für die Selektion des Emmisionspeaks bei 337 nm 

werden zwei Filter vom Typ SEMROCK FF01-340/12–25 und EDMUND OPTICS 337/10 verwendet. Die 

Messung der UVC-Photonen wird mit einem PMT des Typs HAMAMATSU H11870-09 mit einem 

spektralen Ansprechvermögen im Bereich von 185 nm und 320 nm durchgeführt. Der 

Emissionspeak bei 254 nm wird durch zwei Filter vom Typ SEMROCK FF01-260/16–25 selektiert. Die 

Filter dienen der Reduktion von Untergrundphotonen. In ihrer jeweiligen Konfiguration, ohne 

Beleuchtung und ohne α-emittierende Quelle, hat der UVA-PMT eine Dunkelzählrate von weniger 

als fünf Photonen pro Sekunde, der UVC-PMT sogar weniger als ein Photon pro Sekunde [81]. Die 

Montage des optischen Detektionssystems auf einem Goniometer erlaubt eine Abrasterung der 

Quellregion in horizontaler und vertikaler Richtung. An jedem Punkt im Raster wird eine Messung 

der Anzahl der Photonen durchgeführt und diese gespeichert. In der Nachbearbeitung ergibt sich 

daraus ein Bild des Radiolumineszenzsignals der α-Quelle. Es beinhaltet Informationen über den 

Ort und die Ausdehnung der α-Quelle sowie über deren Photonenintensität. In Kombination mit 

dem rot-grün-blau, kurz: RGB-Bild der Tiefen-Kamera INTEL REALSENSE D435 kann die α-Quelle im 

Raum lokalisiert werden. 

Der Abstand zwischen α-Quelle und Detektor wird für alle Messungen konstant auf 2 m gehalten. 

Die Konstanz des Abstandes ist wichtig, damit die Messungen untereinander vergleichbar sind. 

Die Anzahl an messbaren Photonen ist abhängig vom Abstand zur α-Quelle [37]. In 2 m Abstand 

zur α-Quelle hat der UVA-Detektor ein Sichtfeld (engl. Field of View, kurz: FoV) von 19 mm, 

während der UVC-Detektor ein FoV von 50 mm hat. Das Sichtfeld ist ein Maß für das Vermögen 

eines optischen Detektors, zwei benachbarte Punkte räumlich aufzulösen, das heißt,sie als zwei 

Punkte zu erkennen. Je kleiner das FoV des Detektors ist, umso höher ist die räumliche Auflösung 

des rekonstruierten Bildes des Radiolumineszenzsignals.  
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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 
das System in horizontaler und vertikaler Richtung drehen kann. Durch die Abrasterung der Messfläche kann ein Bild des 
Radiolumineszenzsignals der -hQuelle erzeugt werden. Das erzeugte Bild wird mit dem Bild der Tiefen-Kamera 
überlagert, um die h -Quelle im Raum genau zu lokalisieren. 

Für die Rekonstruktion des Radiolumineszenzbildes ist eine Nachbearbeitung des Signals 

erforderlich. Aus den Rohdaten (engl. Raw) des PMT-Detektors kann bei geringen 

Oberflächenaktivitäten nur auf das Vorhandensein einer α-emittierenden Quelle geschlossen 

werden, wenn das Signal einiger benachbarter Pixel zusammengefasst wird [80]. Diese 

Mittelwertbildung benachbarter Pixelgruppen 

wird als Pixel Smoothing bezeichnet und ist in 

Abbildung 13 für eine Pechblendeprobe 

dargestellt. Schon das Zusammenfassen von fünf 

Pixeln (Abbildung 13b) reicht aus, um einen 

homogenen Hintergrund zu erzeugen und die α-

Quelle zu identifizieren. Werden neun Pixel 

zusammengefasst, so ist der Unterschied 

zwischen α-Quelle und Untergrund noch 

deutlicher (Abbildung 13c). Anhand des so 

bearbeiteten Signals können der Ort und die 

Stärke der α-Quelle bestimmt werden. Die Menge 

an Pixeln, die zusammengefasst wird, hängt von 

der Oberflächenaktivität der Probe und dem 

verwendeten PMT-Detektor ab. Für alle 

Pechblendeproben ist ein Pixel Smoothing von 

neun Pixeln erforderlich. Die Messungen von 

Betonproben mit dem UVC-Detektor werden mit 

fünf Pixel Smoothing bearbeitet, während diese Proben gemessen mit dem UVA-Detektor als 

Rohdaten ausgewertet werden können. Die Pixel des Radiolumineszenzsignals der 

Pflanzenproben werden für die Auswertung ebenfalls nicht zusammengefasst. 

Die Bestimmung des Untergrundes erfolgt für jede einzelne Probe aus der jeweiligen Messung 

(Abbildung 14b). Dazu werden die Photonen, die auf Pixeln kreisförmig um die Region der Probe 

gemessen werden, als Radiolumineszenzphotonen betrachtet (Abbildung 14a). Photonen 

innerhalb des blauen Vierecks und außerhalb des roten Kreises werden dem Untergrund 

zugeordnet. Der Untergrund wird somit individuell für jede Probe bestimmt.  

Abbildung 13: Pixel Smoothing einer Messung von 
Pechblendeprobe L. In den Rohdaten (a) ist die Probe 
nicht vom Untergrund zu unterscheiden. Je mehr Pixel 
zusammengefasst werden, desto stärker ist der 
Kontrast zwischen Signal und Untergrund (b, c). Für die 
Auswertung der Daten wird für alle Messungen die 
optimale Zusammenfassung von Pixeln angewendet 
[80]. 
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Abbildung 14: Definition von Untergrund und h-Quelle für die Messung einer Betonprobe. (a) Überlagerung des 
Radiolumineszenzsignals mit dem Bild der Tiefen-Kamera zur genauen Bestimmung der Position von -hQuelle und 
Untergrund. (b) Ortsaufgelöstes Radiolumineszenzsignal: Sämtliche gemessenen Photonen im roten Kreis gehören zum 
Radiolumineszenzsignal der Probe. Photonen im blauen Rechteck ohne den roten Kreis gehören zum Untergrund. Diese 
Unterscheidung wird für jede Probe separat durchgeführt. 

In Tabelle 1 sind die mittleren Untergrundzählraten der verschiedenen Probenarten für beide 

Spektralbereiche aufgeführt. Alle Messungen werden in Dunkelheit durchgeführt. Das Streulicht 

aus der Raumbeleuchtung benachbarter Räume erhöht den Untergrund der Messungen im UVA-

Spektralbereich zum Teil erheblich. Die Messungen im UVC-Spektralbereich sind durch das 

Streulicht nahezu unbeeinflusst, weshalb die Untergrundzählrate nah an der 

Detektordunkelzählrate ist. Die Messung der Pechblende im UVC-Spektralbereich wird in einem 

speziellen Gasgemisch aus N2 + NO durchgeführt, um das Signal zu erhöhen (Kapitel 2.2.3).  

Tabelle 1: Durchschnittliche Untergrundzählraten der Messungen: Im UVC-Spektralbereich liegt der Untergrund nah bei 
der Detektordunkelzählrate von einem Photon pro Sekunde. Im UVA-Spektralbereich ist der Untergrund durch Streulicht 
zum Teil stark erhöht.  

Probe 
Ø Zählrate (1/s) 

UVA UVC 

Efeublatt 25,3 2 

Tannennadeln 11,4 1,2 

Beton 17,6 1,3 

Pechblende 3,5 1,6 (N2 + NO)  
 

Die Sensitivität des optischen Detektionssytems wird mithilfe einer 210Po-Quelle bestimmt [81]. 

Die 210Po-Quelle stammt von der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt (PTB) und ist mittels 

PIPS-Detektor charakterisiert worden. Sie hat zum Zeitpunkt der Fertigung eine Aktivität von 

840 kBq. Durch die Messung der 210Po-Quelle mit dem optischen Detektionssystem kann die 

Korrelation zwischen Aktivität und Photonenzählrate für dieses bestimmt werden. Bei der 

Detektion der Radiolumineszenzphotonen im UVA-Spektralbereich werden 

662 ± 44 Photonen ∙ (s ∙ MBq)-1 gemessen [81]. Bei der Detektion im UVC-Spektralbereich werden 

34 ± 2 Photonen ∙ (s ∙ MBq)-1  bei der Verwendung von nur einem Filter gemessen [81]. Die 

Kalibierfaktoren, die in dieser Arbeit verwendet werden, sind 662 ± 79 Photonen ∙ (s ∙ MBq)-1 für 

die Messung der UVA-Radiolumineszenzphotonen und 23 ± 3 Photonen ∙ (s ∙ MBq)-1 für die 

Messung der UVC-Radiolumineszenzphotonen mit zwei statt nur einem Filter. Sie werden 

verwendet, um aus den Photonenzählraten der Messungen auf die Aktivitäten der Proben 

schließen zu können. 
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3. Umweltmaterialien 

Die exakte Simulierung einer Kontamination in der Umwelt ist sehr komplex, da die Umwelt sehr 

vielfältig in Bezug auf die Topographie des Geländes oder die Oberflächenmaterialien ist. Im 

ersten Ansatz sind deshalb verschiedene Materialien ausgewählt worden, die die Umgebung einer 

Kontamination in der Umwelt näherungsweise wiedergeben sollen. Es wird zwischen zwei 

verschiedenen Szenarien unterschieden: Zum einen eine Kontamination in urbaner Umgebung, 

wie zum Beispiel einer Stadt, und zum anderen die Kontamination in einer ländlichen Umgebung, 

wie in der freien Natur. Da Beton eine der häufigsten Materialien ist, die es in einer Stadt gibt, ist 

er repräsentativ für anthropogene Materialien wie Asphalt oder Ziegel. Die ländliche Umgebung 

wird mit verschiedenen Pflanzenproben simuliert. Um die natürliche Aktivität der Umwelt 

abzubilden, wird die natürlich vorkommende radioaktive Pechblende eingesetzt. Ihre geringe        

α-Aktivität, verglichen mit anderen Proben dieser Arbeit, soll die Grenzen des optischen 

Detektionssystems aufzeigen. 

3.1 Pflanzen 

Pflanzenproben, repräsentiert durch Efeu (Hedera helix) und Zweige von Tannennadeln 

(Abies nordmanniana), werden verwendet, um verschiedene Arten der Vegetation zu simulieren. 

Der Efeu dient als Vertreter für großblättrige Pflanzen und Laubbäume. Die großen Blätter weisen 

eine einfache Geometrie auf, während die Zweige der Tannennadeln eine deutlich komplexere 

Geometrie besitzen. Tannennadeln stehen stellvertretend für Nadelbäume und Gräser. 

3.1.1 Morphologie 

Obwohl sich Efeublatt und Tannennadel makroskopisch stark unterscheiden, sind sie sich auf 

zellularer Ebene sehr ähnlich. Vereinfacht dargestellt, bestehen sie aus dem Parenchym, das der 

Nährstoffspeicherung dient und in welchem sich das Xylem und Phloem befinden. Xylem und 

Phloem sind Bestandteile des Leitbündels in Pflanzen und transportieren Wasser und Nährstoffe 

von der Wurzel bis ins Blatt und umgekehrt. Umgeben ist das Parenchym von der Epidermis, die 

wiederum von der Cuticula umgeben ist. Die Epidermis stabilisiert das Parenchym, während die 

Wachsschicht der Cuticula das Blatt bzw. die Nadel vor dem Austrocknen schützt [82]. 

Die Cuticula bildet eine hydrophobe impermeable Schicht und schützt das Blatt bzw. die Nadel vor 

biotischen und abiotischen Stressoren. Zu den biotischen Stressoren gehören Bakterien, Pilze und 

Insekten. Die abiotischen Stressoren beziehen sich auf Trockenheit, Sonnenstrahlung und 

Staubablagerungen auf der Oberfläche. Durch die Hydrophobie der Cuticula diffundiert kaum 

Wasser aus dem Blattinneren an die Oberfläche, wo es verdunsten würde und damit zum 

Austrocknen des Blattes führen könnte. Die kristalline Struktur des Wachses erhöht die 

Reflektivität des Blattes, wodurch die Temperatur des Blattes reguliert werden kann und Schäden 

durch ultraviolette Strahlung minimiert werden. Die Struktur und die Hydrophobie der 

Wachsschicht sorgen dafür, dass Wassertropfen abgestoßen werden und dabei Schmutzpartikel 

vom Blatt entfernen [83], [84], [85].  

Insgesamt bildet die Cuticula eine Schutzschicht zwischen Pflanze und Umwelt. Obwohl ihre 

Funktion für jede Pflanzenart identisch ist, variiert die Zusammensetzung der Wachsschicht für 

jede Art. Tannennadeln, wie die der Gattung Abies Alba, Verwandte der Abies nordmanniana, 

bestehen zu 60 % aus ω-OH-Fettsäuren mit einer Länge der Kohlenstoffkette von 12 bis 16 

Atomen. Zweitgrößte Komponente ist mit 18 % Nonacosan-10-ol, ein langkettiger sekundärer 
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Alkohol (C29H60O) [83]. In der Cuticula der Efeublätter dominieren die n-Alkanole mit einer 

Kettenlänge von 20 und 22 Kohlenstoffatomen, gefolgt von den Monosäuren [84].  

Zusammenfassend lässt sich für die Oberfläche von Efeu und Tannennadeln sagen, dass die 

Wachsschicht der Cuticula dafür sorgt, das Wasser und darin gelöste Chemikalien an der 

Oberfläche verbleiben.  

3.1.2 Herstellung und Spiken der Pflanzenproben 

Die Efeublätter wurden in der Natur gepflückt und über mehrere Wochen getrocknet. Dabei 

wurden sie gepresst, damit sie ihre ursprüngliche planare Oberfläche behielten. Die Zweige der 

Tannennadeln wurden über einige Monate getrocknet. Das Trocknen sorgte dafür, dass sich die 

Proben während der Experimente nicht veränderten. 

Zwei Efeublätter und zwei Nadelproben wurden mit je einem 20 µl-Tropfen der 241Am-

Gebrauchslösung betropft, was zu einer Aktivität von circa 3,65 kBq pro Probe führte. Die Proben 

wurden in der GIK gemessen, um die Wiederfindung (engl. Recovery) des 241Am auf der Oberfläche 

zu bestimmen. Die Unsicherheit der Recovery wurde aus der Messunsicherheit der GIK bestimmt. 

Für die Messungen der Radiolumineszenzphotonen wurden acht Nadelproben mit 25 µl-Tropfen 

der 241Am-Stammlösung betropft. Die Aktivitäten lagen bei 0,5 MBq bis 8 MBq pro Probe. Neun 

verschiedene Efeublätter wurden mit 25 µl- bzw 100 µl-Tropfen der Stammlösung betropft. Ihre 

Aktivitäten lagen bei 0,5 MBq bis 20 MBq. Genauere Werte der Proben inklusive 

Probenbezeichnung (E für Efeu und N für Tannennadel) befinden sich in Tabelle 15 im Anhang. 

3.1.3 Experimente 

i) Gitterionisationskammer 

Die Pflanzenproben wurden für die Messung auf dem Probenteller der GIK fixiert. Die GIK wurde 

bei einer Spannung von 1500 V betrieben und mit 1,025 bar P10 befüllt. Die Messzeit betrug 100 s 

und 300 s für jede der vier Proben. 

ii) Radiolumineszenz 

Für die Messungen der Radiolumineszenzphotonen wurden die 
Efeuproben auf Probenhalter geklebt, die es ermöglichten, die Probe in 
einer Position senkrecht zum optischen Detektionssystem zu messen 
(Abbildung 15). Die gespikte Oberfläche war dem optischen 
Detektionssystem direkt zugewandt. Die Nadelproben wurden in 
gleichmäßigem Abstand nebeneinander auf eine horizontale Fläche 
geklebt. Die Fläche wurde leicht geneigt, sodass das optische 
Detektionssystem unter einem leichten Winkel zur gespikten Oberfläche 
stand. Das Detektionssystem wurde in einem Abstand von 2 m zu den 
Proben positioniert. Die Messzeit für die Nadelproben betrug in UVC 
5684 s und in UVA 44891 s. Für die Efeuproben waren die Messzeiten in 
beiden Spektralbereichen kürzer (Anhang, Tabelle 16). Bei der Efeuprobe 
E8 und der Nadelprobe N1 wurden zusätzlich noch die 
Radiolumineszenzphotonen von der Probenrückseite gemessen. 
 

Abbildung 15: Efeuprobe auf dem 
Probenhalter für die Messung der 
Radiolumineszenzphotonen. 
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3.2 Beton 

Beton ist ein sehr vielseitiges Material im Straßenbau und Bauwesen einer Stadt. Die Oberfläche 

des Betons besitzt zwar makroskopisch eine einfache Geometrie, ist aber auf mikroskopischer 

Ebene deutlich komplexer als die der Pflanzen. Beton ist ein Werkstoff, der aus drei Komponenten 

besteht: Zement, Zuschlag und Wasser.  Je nach Verwendungszweck des Betons variiert das 

Verhältnis dieser drei Stoffe und sorgt damit für unterschiedliche Materialeigenschaften. 

3.2.1 Materialeigenschaften 

Die Materialeigenschaften des Betons werden durch das Mischungsverhältnis und die Wahl der 

Komponenten vorherbestimmt. Es ist wichtig, dass sie den entsprechenden Vorgaben folgen, 

damit der Beton seinen Verwendungszweck erfüllen kann. Deshalb unterliegen die Planung, 

Bemessung und Konstruktion von Tragwerken aus Beton der DIN 1045. [86] 

Beton entsteht durch die chemische Reaktion des Zements mit Wasser, der Hydratation. Dabei 

reagieren Kalziumsilikate zu Kalziumsilikathydraten. Die Hydrate bilden Kristalle, die ineinander 

wachsen, sich dadurch verzahnen und damit den flüssigen Beton erhärten lassen. [87] Die 

Mischung aus Zement und Wasser wird unter dem Begriff Zementleim (Beton ist noch flüssig) oder 

Zementstein (Beton ist ausgehärtet) zusammengefasst. Der Zementleim umschließt den Zuschlag 

und fixiert ihn beim Aushärten. Der stark basische Beton reagiert empfindlich auf 

Kohlenstoffdioxid aus der Luft, was zur Verwitterung des Baustoffs führt. [86] 

Bei der Hydratation ist das Verhältnis von Wasser und Zement entscheidend. Der sogenannte 

Wasser-Zement-Wert (W/Z-Wert) gibt dieses Verhältnis an und ist damit ein Maß für die Porosität 

und die Druckfestigkeit des Betons. Bei der Hydratation kann maximal 40 % des Zementgewichts 

an Wasser in den Hydraten gebunden werden, ein idealer W/Z-Wert ist demnach 0,4. 

Überschüssiges Wasser führt zu µm-großen Poren im Zementstein. Je größer und vielzähliger 

diese Poren sind, desto weniger druckfest ist der Beton. [86] 

Entsprechend des Verwendungszwecks des Betons in dieser Arbeit, wird eine kommerziell 

erhältliche Zement-Zuschlag-Mischung von RAYER verwendet, die für die Fertigung von 

Dekorationen optimiert ist. Der Zuschlag besteht aus Sandkörnern und dünnen Fasern, die dem 

Beton Struktur und Festigkeit geben. Das exakte Mischungsverhältnis von Zuschlag und Zement 

ist vom Hersteller nicht angegeben, die Bestimmung des W/Z-Wertes ist demnach nicht möglich. 

Der fertigen Mischung muss nur noch Wasser hinzugefügt werden, laut Hersteller in einem 

Verhältnis von einem Anteil Wasser auf neun Anteile der Mischung.  

Aufnahmen eines Lichtmikroskops zeigen die polierte Oberfläche eines Betonwerkstücks 

(Abbildung 16). Die Oberfläche des Betons ist nicht glatt, sondern durch Täler, einzelne tiefe 

Löcher und flache Erhebungen durch Sandkörner gekennzeichnet. Das macht die Bestimmung der 

Rauheit der Oberfläche für alle Betonproben erforderlich. 
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Abbildung 16: Aufnahme eines Betonwerkstücks nach dem Polieren mit Sandpapier mit einem Lichtmikroskop. Erkennbar 
sind die polierten Sandkörner des Zuschlags sowie der Zementstein. Letzterer weist tiefe Löcher und flache Täler auf und 
ist demnach nicht als glatt zu bezeichnen. 

Die Rauheit einer Oberfläche wird nach DIN 4760 „Gestaltabweichungen“ als Abweichung der 

Struktur der Oberfläche von der geometrisch ebenen Oberfläche bezeichnet [88]. Für die 

Bestimmung der Rauheit einer Oberfläche werden verschiedene Methoden verwendet. Sie tasten 

mechanisch oder optisch die Oberfläche ab und erzeugen dabei ein Höhenprofil. Das 

Lichtmikroskop NIKON ECLIPSE LV-DAF nutzt das Verfahren der Fokusvariation, um das Höhenprofil 

einer Fläche aufzuzeichnen (Abbildung 17) und die mittlere arithmetische Höhe Ὓ in µm zu 

bestimmen. Die mittlere arithmetische Höhe wird nach DIN EN ISO 25178-2 folgendermaßen 

definiert [89]: 

Ὓ
ρ

ὃ
ᶻ ȿᾀὼȟώȿ Ὠὼ Ὠώ

 

 

Wobei ὃ die untersuchte Fläche ist und ᾀ ὼȟώ die Höhe.  

Für alle Betonproben hat Jan Maurice Wilder die Rauheit mittels Fokusvariation bestimmt [66].  

Die Betonproben wurden in drei Rauheitsklassen eingeteilt.  

Á Glatt:  Ὓ  υ Аά 

Á Rau:  υ Аά  Ὓ  ςυ Аά 

Á Sehr rau: ςυ Аά  Ὓ 
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Abbildung 17: Flächen-Höhenprofil einer polierten Betonprobe aufgezeichnet durch das Lichtmikroskop. Violette 
Bereiche am Rand sind Messfehler des Mikroskops und werden genauer in [66] betrachtet. Die durchschnittliche Rauheit 
dieser Probe liegt im Bereich einiger 10 µm. 

3.2.2 Herstellung und Spiken der Betonproben 

Für die Herstellung der Betonproben wurden zwei verschiedene Verhältnisse von Wasser zu 

Betonmischung verwendet. Das Verhältnis von Wasser zu Betonmischung von 12,6 : 87,4 

orientierte sich an den Herstellervorgaben. Bei diesem Verhältnis bildete sich eine zähe Masse, 

die per Hand in Form gebracht wurde. Das zweite Verhältnis war 20 : 80 

(Wasser : Betonmischung), hatte also einen deutlich höheren Wasseranteil. Die Betonmasse war 

flüssig und wurde in quadratische Eiswürfelbehälter gegossen. Die Dauer des Aushärtens betrug 

drei Tage. Im Anschluss wurden die Proben mit Sandpapier poliert oder mit verschiedenen 

Hilfsmitteln aufgeraut. Die Rauheit jeder Proben wurde mit dem Lichtmikroskop bestimmt [66]. 

Für die Experimente, die die Eigenschaften des Betons charakterisieren, wurde die 241Am-

Stammlösung auf verschiedene Aktivitätskonzentrationen verdünnt (Kap. 3.2.3). Die 

Tropfengröße betrug 20 µl. Das Spiken der Betonproben, die für die Messung der 

Radiolumineszenz verwendet wurden, erfolgte mit deutlich höheren Aktivitätskonzentrationen 

und neun 100 µl großen Tropfen. Die genaue Aktivität jeder Probe befindet sich in Tabelle 17 im 

Anhang. 

3.2.3 Experimente 

Die Experimente i) bis v) dienten der Charakterisierung des Betons und wurden mit der 

Gitterionisationskammer durchgeführt. Die GIK wurde mit 1500 V betrieben und mit 1,025 bar 

P10 befüllt. Für jede Probe wurde die Recovery als Quotient aus gemessener Aktivität über 

aufgetropfte Aktivität bestimmt. Aufgrund der Messgeometrie konnten nur maximal 50 % der 

aufgetropften Aktivität gemessen werden. Für die Messungen vi) und viii) wurden die 

Betonproben mit hoher Aktivitätskonzentration verwendet. Die Modellierung vii) sollte die 

unterschiedlichen Spektren des PIPS-Detektors mit der Eindringtiefe des 241Am verknüpfen. 
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i) Variation der Aktivität und des Mischungsverhältnisses 

Für dieses Experiment wurden drei verschiedene Betonproben verwendet. Eine Probe hatte ein 

Mischungsverhältnis von 20 : 80 (Typ M), die anderen beiden ein Verhältnis von 12,6 : 87,4 

(Typ H), wobei eine der beiden Proben poliert wurde (Typ H-p), während die andere unbearbeitet 

blieb. Die aufgetropfte 241Am-Lösung hatte eine Aktivitätskonzentration von 0,92 kBq /  20 µl. Jede 

Probe wurde mit vier Tropfen benetzt, wodurch sie eine Endaktivität von 3,68 kBq haben. 

Zwischen jedem neuen Tropfen wurde nach dem Trocknen die Probe mit der GIK für zehn Minuten 

gemessen. Anschließend wurde die Recovery für jede Probe und Aktivität bestimmt und die 

Spektren der verschiedenen Probentypen mit der gleichen Aktivität verglichen. 

ii) Variation der Tropfenanzahl 

Bei diesem Experiment wurde je eine Probe des Typs M, H und H-p mit einem 20 µl-Tropfen der 

Aktivität 3,65 kBq benetzt und für zehn Minuten in der GIK gemessen. Die Recovery und das 

Spektrum jedes Probentyps wurden mit dem letzten Ergebnis des entsprechenden Probentyps aus 

i) verglichen. Die Proben aus i) und ii) hatten dadurch dieselbe Aktivität, allerdings wurden die 

Proben aus i) mit 80 µl 241Am-Lösung betropft. 

iii) Variation der Oberflächenrauheit 

Drei Betonproben des Typs M wurden mit einem 20 µl-Tropfen der 241Am-Gebrauchslösung 

benetzt. Ihre Aktivität betrug dadurch jeweils circa 3,65 kBq. Die drei Proben unterschieden sich 

hinsichtlich ihrer Oberflächenrauheit. Die glatte Probe hatte einen Ὓ von weniger als 5 µm, die 

raue Probe hatte einen Ὓ von 11 ± 5 µm und die sehr raue Probe einen Ὓ von 29 ± 10 µm. Die 

drei Proben wurden jeweils zehn Minuten in der GIK gemessen und anschließend ihre Recovery 

und ihr Spektrum miteinander verglichen. 

iv) Variation der Säurestärke 

Das 241Am der Stammlösung war in 1 M Salpetersäure (HNO3) gelöst. Da Beton stark alkalisch ist 

[90], wurde eine chemische Reaktion der Säure mit dem Beton erwartet. Um die Stärke des Effekts 

der Reaktion zu bestimmen, wurde dieses Experiment durchgeführt. Die 241Am-Gebrauchslösung 

(9 mM, pH = 2) für die GIK-Experimente i)-iii) und vi) wurde durch die Verdünnung um den Faktor 

100 der 241Am-Stammlösung mit MilliQ-Wasser hergestellt. Für dieses Experiment wurden zwei 

neue verdünnte Lösungen hergestellt. Eine Lösung wurde durch die Verdünnung der 241Am-

Stammlösung mit 1 M HNO3 erzeugt, die andere durch die Verdünnung mit 50 % 1 M HNO3 und 

50 % MilliQ-Wasser. Die Aktivitätskonzentration für beide Lösungen lag bei 1 kBq /  20 µl. Die 

Säurestärke lag bei 1 mol/l bzw. 0,5 mol/l. Betonproben des Typs M wurden mit einem 20 µl-

Tropfen betropft und 100 Sekunden lang in der GIK gemessen. Anschließend wurde die Recovery 

bestimmt und die Spektren miteinander verglichen. 

v) Langzeitstabilität 

Um herauszufinden, ob sich die Betonproben als Langzeit-Umweltstandards eignen, wurden drei 

verschiedene Proben (Typ M glatt, Typ M rau, Typ H-p) mit einem 20 µl-Tropfen der Aktivität 

3,65 kBq betropft. Nach der vollständigen Trocknung des Tropfens wurde umgehend mit der 

ersten Messung begonnen. Am ersten Tag wurden mehrere Messungen im Abstand weniger 

Stunden durchgeführt, an den beiden Folgetagen je eine, im Abstand einiger Tage je eine und 

schließlich im Abstand einiger Wochen je eine. Der gesamte Messzeitraum betrug sechs Monate 
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und die Messabstände wurden stundenweise dokumentiert. Zwischen den Messungen wurden 

die Proben in Petrischalen aus Plastik gelagert. Die Messungen in der GIK dauerten stets 100 s. 

vi) PIPS-Detektor 

Für die Messungen mit dem PIPS-Detektor wurden dieselben Proben verwendet wie für die 

Messungen der Radiolumineszenzphotonen mit dem optischen Detektionssystem. Die Aktivitäten 

der Betonproben finden sich unter Abschnitt viii). Da der PIPS-Detektor deutlich sensitiver als das 

optische Detektionssystem war, war die Aktivität der Proben zu hoch, um sie direkt messen zu 

können. Es wurde ein Design entwickelt, das die Probe größtenteils abschirmt (Abbildung 18). Nur 

die Aktivität eines kleinen Ausschnitts eines einzelnen Tropfens wurde gemessen. Die Probe 

wurde so dicht wie möglich am Detektor positioniert und für 150 s gemessen. Das lange Rohr mit 

einem Durchmesser von 1 mm, welches die α-Teilchen auf ihrem Weg zum Detektor 

durchquerten, wirkte wie eine Blende und beschränkte die gemessene Fläche auf einen sehr 

schmalen Raumwinkel. Die α-Teilchen werden von der Probe isotrop in alle Raumrichtungen 

emittiert. Wird ein α-Teilchen aus dem Inneren der Betonprobe unter einem flachen Winkel 

emittiert, so ist seine Wegstrecke im Beton länger als die eines senkrecht zur Oberfläche hin 

emittierten α-Teilchens aus derselben Tiefe. Entlang der längeren Strecke finden mehr 

Interaktionen zwischen Beton und α-Teilchen statt, wodurch die Energie des letzteren verringert 

wird. Durch das Rohr wurde sichergestellt, dass nahezu ausschließlich α-Teilchen, die senkrecht 

unter dem Rohr emittiert wurden, gemessen wurden. Währenddessen wurden α-Teilchen, die 

unter einem flachen Winkel emittiert wurden, vom Rohr oder der Metallbox absorbiert. Die 

gemessene Energieverteilung im Spektrum ist dadurch unabhängig vom Emissionswinkel der α-

Teilchen. 

 

Abbildung 18: Messgeometrie der PIPS-Messungen. Die Betonprobe wurde in eine Metallbox gelegt. Ein dünnes Rohr 
(Durchmesser 1 mm) erlaubte die punktuelle Messung eines Ausschnitts des mittleren Tropfens. Die Box wurde so dicht 
wie möglich am Detektor positioniert. 

Da die Metallbox etwas größer als die Betonproben war, wurde der Einfluss der genauen Position 

der Probe in der Box auf die gemessene Zählrate bestimmt. Dazu wurden zwei Proben mit 

unterschiedlichen Spektren an fünf verschiedenen Positionen (links, rechts, oben, unten, Mitte) in 

der Box erneut gemessen. Die Messzeit betrug jeweils 60 s. Die maximale Abweichung der 

Zählrate vom Mittelwert bestimmte die Messunsicherheit. 

 



 
28 

 

vii) Modellierung 

Aufgrund der Porosität des Betons, war seine Oberfläche durchlässig für Flüssigkeiten. Das 

bedeutet, dass die 241Am-Lösung nicht nur an der Oberfläche trocknete, sondern auch in den 

Beton einzog und dabei 241Am in tiefere Lagen transportierte. α-Teilchen, die innerhalb des Betons 

emittiert wurden, übertrugen einen Teil ihrer kinetischen Energie an diesen und erreichten 

deshalb mit weniger Energie den Detektor. Um aus den Spektren des PIPS-Detektors Rückschlüsse 

auf die Eindringtiefe des 241Am zu ziehen, wurden Modellierungsrechnungen mit FLUKA (Akronym 

für Fluktuierende Kaskade) durchgeführt [91], [92], [93]. FLUKA ist ein Monte-Carlo-Code des 

franz. Conseil Européen pour la Recherche Nucléaire (CERN) zur Berechnung von Teilchentransport 

und Wechselwirkung mit Materie. 

Zur Berechnung von Energiespektren von α-Teilchen aus 

verschiedenen Tiefen wurden die Betonproben und die 

Messgeometrie in FLUKA erstellt (Abbildung 19). Bei der 

Modellierung wurde der Zerfall jedes einzelnen 241Am-Atom 

(engl. Primary) nacheinander simuliert. Die Anzahl der Primarys 

der Modellierung war demnach ein Äquivalent zur Aktivität der 

Probe in der Realität. Vereinfachend wurde der Durchmesser 

des modellierten 241Am-Tropfens auf 1 mm festgelegt, was dem 

Durchmesser des realen Röhrchens entsprach. Des Weiteren 

wurde der Tropfen als Zylinder angenähert, dessen Oberfläche 

mit der Betonprobe abschloss und dessen Länge in den Beton 

hineinführte. Die Länge des Zylinders wurde zwischen 0,1 µm 

und 30 µm variiert und stellte die maximale Eindringtiefe des 
241Am in den Beton dar. Die Verteilung der 241Am-Atome in dem 

Zylindervolumen wurde von FLUKA als homogen angenommen. 

Das bedeutet, dass sich jeder simulierte Primary irgendwo in 

diesem Volumen befand. In der Berechnung zerfiel jeder 

Primary und der Weg der α-Teilchen sowie die 

Wechselwirkungen mit dem Beton wurden bestimmt. An der 

Grenzfläche zwischen Beton und Vakuum wurden die 

Teilchenenergien und der Teilchenstrom (Impulsäquivalent) 

ausgewertet. Die Teilchenenergien wurden in 1000 Energie-

Kanäle sortiert. Daraus wird ein Spektrum erzeugt, dass mit den 

realen α-Spektren der Betonproben verglichen werden kann.  

viii) Radiolumineszenz 

Für die Messung der Radiolumineszenzphotonen wurden 17 Betonproben des Typs M 

verschiedener Rauheit mit unterschiedlichen Aktivitäten im Bereich von 0,2 MBq bis 20 MBq 

hergestellt. Die Messungen fanden in einem abgedunkelten Raum ohne Beleuchtung statt. Acht 

der Proben wurden mit je 0,5 MBq versetzt und für 45528 s horizontal im UVA-Spektralbereich 

gemessen. Die anderen Proben inklusive einer der 0,5 MBq-Proben wurden auf Probenhaltern 

befestigt, die es ermöglichten, die Betonproben in einer senkrechten Position zu messen. Die 

Messung der Radiolumineszenzphotonen erfolgte für diese im UVA- und UVC-Spektralbereich. Die 

glatte Probe 107 wurde dreimal, die raue Probe 301 zweimal hintereinander im UVA-Bereich 

gemessen. Zwischen den Messungen wurden die Positionen der Proben leicht verändert. Diese 

Messungen sollten die Präzession der Messung der Photonenanzahl pro Sekunde bestimmen. Das 

Abbildung 19: Geometrie des PIPS-
Detektors und der Betonprobe erstellt 
mit FLUKA. Das 241Am wurde als Zylinder 
unterhalb des Röhrchens angenommen. 
Seine Höhe stellt die Eindringtiefe des 
241Am dar. 
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optische Detektionssystem wurde in einem Abstand von 2 m zu den Proben positioniert. Die 

Messzeiten variierten je nach Größe der abgerasterten Fläche für die Proben im UVA- und UVC-

Bereich. Die genauen Messzeiten befinden sich in Tabelle 18 im Anhang. Nach sechs Monaten 

wurden neun Betonproben erneut im UVA-Bereich gemessen. 

3.3 Pechblende 
 

Pechblende (engl. pitchblende) ist ein natürlich vorkommendes radioaktives Erz. Die Bezeichnung 

entstand im 18. Jahrhundert in der Bergbauregion des Erzgebirges. Seine Radioaktivität stammt 

vom Uran und dessen radioaktiven Tochternukliden. Die natürliche Zusammensetzung des Urans 

besteht aus drei Isotopen: 238U (99,28 %), 235U (0,72 %) und 234U (5,7 ∙ 10-3 %). Von allen Uranerzen 

hat Pechblende die höchste Urankonzentration und dient als Rohstoff zur Gewinnung von Uran 

sowie Radium und Actinium. Das Mineral wird oft auch als Uraninit bezeichnet [94]. 

3.3.1 Zusammensetzung & Aktivität 
 

Pechblende ist ein Uranoxid ursprünglich in der Form 

von UO2. Durch Verwitterungsprozesse kann es unter 

dem Einfluss von Sauerstoff oder sauren Lösungen zu 

Uranylverbindungen oxidiert werden. Während 

Urandioxid schwarz ist, sind Uranylverbindungen 

meist gelb mitunter auch orange, rot oder grün 

(Abbildung 20). In der Natur ist Pechblende meistens 

mit anderen Mineralien vergesellschaftet. Dabei 

können die Verteilung und Menge des Urans in der 

Pechblende für verschiedene Proben sehr 

unterschiedlich und mitunter sehr inhomogen sein 

(Abbildung 21). Durch die Radioaktivität des Urans 

und das hohe Alter der Lagerstätten, befinden sich in 

der Pechblende sämtliche Tochternuklide des Urans. 

Die beiden Uranisotope 238U und 235U sind die 

Ursprungsnuklide von zwei der drei natürlichen Zerfallsreihen, der Uran-Radium-Reihe und der 

Uran-Actinium-Reihe. Als natürliche Zerfallsreihe wird eine Abfolge radioaktiver Zerfälle 

bezeichnet, die vom primordialen Ursprungsnuklid über mehrere instabile Tochternuklide bis zu 

einem stabilen Endnuklid führt [26]. 

 

Abbildung 20: Pechblende unter dem 
Lichtmikroskop. Die gelbliche bis orange Farbe zeigt, 
dass das schwarze Urandioxid durch 
Umwelteinflüsse teilweise zu Uranylverbindungen 
oxidiert wurde. 
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Abbildung 21: Pechblende im Rasterelektronenmikroskop. Mit der ortsaufgelösten Röntgenspektroskopie werden die 
Elemente Silizium (rot) und Uran (grün) 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 Einsprenklung im inaktiven Taubgestein. 

Ist das Vorkommen der Pechblende über circa 10 Halbwertszeiten des langlebigsten 

Tochternuklids ungestört gewesen, so kann sich ein radioaktives Gleichgewicht der Zerfallsreihe 

einstellen. Da sowohl 238U als auch 235U eine sehr viel längere Halbwertszeit besitzen als ihre 

langlebigsten Tochternuklide, befinden sie sich im säkularen Gleichgewicht. Das bedeutet, dass 

die Aktivität jedes einzelnen Tochternuklids der des Urans entspricht [26]. Damit hat sich über die 

vergangenen Jahrmillionen die Aktivität des Uranerzes vervielfacht. Reines 238U hat eine 

spezifische Aktivität von 12,45 kBq/g und 13 radioaktive Töchter. Pechblende hat mit 157 kBq/g 

eine circa 13-mal so hohe spezifische Aktivität. Da sich diese Arbeit mit der Detektion von                  

α-Teilchen befasst, sind nur die Tochternuklide von 238U und 235U, die ebenfalls α-Teilchen 

emittieren, relevant (Anhang, Tabelle 20). 

3.3.2 Herstellung der Pechblendeproben 

Die α-Teilchen aus den Zerfallsreihen des Urans besitzen in reinem Uran eine Reichweite von 

einigen 10 µm (Abbildung 2) [27]. Somit ist für die Bestimmung der α-Aktivität der Probe nur die 

α-Aktivität ihrer Oberfläche relevant. Aus diesem Grund werden einige Proben mit einem 

Mikrowasserstrahl in circa 5 mm dicke Scheiben geschnitten. Anschließend werden die Proben im 

Rahmen der Bachelorarbeit von Aaron Lehnert hinsichtlich ihrer Oberflächenzählrate untersucht 

[65]. Proben mit einer homogenen Verteilung der α-Emitter auf der Oberfläche und einer hohen 

Zählrate werden für weitere Messungen ausgewählt (Anhang, Tabelle 21). Die ausgewählten 

Pechblendeproben stammen aus Puy de Dôme in Frankreich, aus Uranium City in Kanada und aus 

Wölsendorf in Deutschland (Tabelle 2). 

3.3.3 Experimente 

Die Pechblende wurde zunächst mit traditionellen Methoden wie der ortsaufgelösten h-Track-

Detection und der α-Spektroskopie mit einer GIK untersucht. Dabei wurde sowohl die 

Homogenität der Verteilung der α-Emitter bestimmt als auch die Oberflächenzählrate und 

Nuklidzusammensetzung. Die Messung der Radiolumineszenzphotonen der Pechblende mit dem 

optischen Detektionssystem war eine Machbarkeitsstudie für die Messung schwach radioaktiver 

Proben. 
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i) h -Track-Detection 

Die Kernspurdetektoren wurden direkt auf die Pechblendeproben aufgelegt. Die Belichtungszeit 

wurde so gewählt (Tabelle 2), dass sich viele Tracks auf dem Detektor zeigen, diese sich jedoch 

nicht überlagern. Damit ist sowohl eine Lokalisierung der α-Emitter möglich, als auch die 

Bestimmung der Oberflächenzählrate. 

Tabelle 2: Belichtungszeiten der Kernspurdetektoren und Messzeiten in der GIK für die Pechblendeproben 

Probe Größe (cm2) Belichtungszeit (min) Messzeit GIK (s) Herkunft 

A 2,3 1 13508 Puy de Dôme (Frankreich) 

B 1,3 1 5000 Puy de Dôme (Frankreich) 

E 3,6 5 3940 Wölsendorf (Deutschland) 

F 4 5 7000 Wölsendorf (Deutschland) 

G 2,4 2 5614 Wölsendorf (Deutschland) 

J 13,1 1,03 5000 Wölsendorf (Deutschland) 

K 14,5 1,03 3000 Wölsendorf (Deutschland) 

L 6,6 1 3000 Puy de Dôme (Frankreich) 

M 7,6 1 2979 Puy de Dôme (Frankreich) 

S 4,5 5 3628  Uranium City (Kanada) 

 

ii) Gitterionisationskammer 

Für die Messung der Pechblendeproben mit der GIK wurde die Beschleunigungsspannung auf 

1600 V gesetzt. Zwischen den verschiedenen Messungen wurde die GIK zusätzlich mit Zählgas 

gespült, um die Verunreinigungen durch Radon aus vorherigen Messungen zu minimieren. Die 

Messzeiten variierten je nach Probengröße (Tabelle 2). 

Da es sich bei den Pechblendeproben 

um Festkörper mit einer, die Reichweite 

der α-Teilchen übertreffenden, Dicke 

handelt, kommt es zur Selbstabsorption 

in der Probe. Das heißt α-Teilchen, die 

nicht an der Oberfläche der Probe 

emittiert werden, werden 

abgeschwächt. Liegt ihr Ursprungort 

tiefer in der Probe als ihre maximale 

Reichweite, so werden sie vollständig 

absorbiert und sind folglich nicht 

messbar. Durch die Abschwächung 

werden α-Teilchen geringerer Energie 

gemessen. Das Spektrum eines 

Festkörpers weist deshalb keine Peaks auf, sondern ein stufenartiges Profil (Abbildung 22). Die 

Stufenanzahl variiert je nachdem, wie viele verschiedene α-Emitter in der Probe vorhanden sind. 

Die rechte Kante der jeweiligen Stufe stellt die Maximalenergie des entsprechenden α-Teilchens 

dar [94].  

 

Abbildung 22Υ {ǘǳŦŜƴŦǀǊƳƛƎŜǎ ʰ-Spektrum eines Festkörpers [94]. 
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iii) Radiolumineszenz 

 Aufgrund der geringen α-Oberflächenaktivität der 

Pechblendeproben wurden diese an der PTB gemessen. 

Dort bestand die Möglichkeit die Proben in einer Gas 

gefüllten Kammer zu positionieren (Abbildung 23), 

welche anschließend mit Luft, reinem Stickstoff (N2) 

oder einem Gasgemisch aus reinem Stickstoff und 

10 ppm Stickstoffmonoxid (NO) gefüllt werden konnte. 

Das optische Detektionssystem war 2 m von der 

Kammer entfernt. 

 

 

Es wurden die kleinen Pechblende-Proben A, B, E, F, G und S zu einer α-Quelle, genannt Mix, 

zusammengefasst. Die Proben K, M, L und Mix wurden in der mit Gas gefüllten Kammer gemessen. 

Für die Messung der Radiolumineszenzphotonen in UVC wurde die Kammer mit N2 und NO befüllt. 

Die Messungen in UVA fanden sowohl in Luft als auch in N2 und NO statt. Die Messzeiten variierten 

je nach Messparametern zwischen 30 Minuten und 11 Stunden (Tabelle 3).  

Tabelle 3: Messzeiten der Messungen der Radiolumineszenzphotonen der Pechblendeproben. 
 

 

 

 

 

Zudem wurde das Radiolumineszenzsignal aller Pechblendeproben in einer einzigen Messung 

detektiert. Dazu wurden die Proben in gleichmäßigem Abstand auf einer Platte montiert. Die 

abgerasterte Fläche betrug 30 cm x 30 cm. Die Proben befanden sich für die Messung offen an der 

Luft und die Radiolumineszenzphotonen wurden mit dem UVA-PMT detektiert. Die Messzeit 

betrug aufgrund der Messparamter und der Größe der Fläche 64 Stunden.

                      Probe 
Messung 

K M L Mix 

UVC 56 min 33 min 32 min 26 min 

UVA 91 min X 67 min 67 min 

UVA in Luft 9 h 42 min X 10 h 40 min 10 h 28 min 

Abbildung 23: Aufbau der Gas gefüllten Kammer 
für die Messung der Pechblende in verschiedenen 
Gas-Atmosphären. Das Quarzglasfenster ist 
durchlässig für die Radiolumineszenzphotonen.  
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4. Ergebnisse 
 

4.1 Pflanzen 
 

i) Gitterionisationskammer 

Die Spektren der beiden Efeuproben sind einander sehr ähnlich (Anhang, Abbildung 79), weshalb 

an dieser Stelle nur das Spektrum der Probe E1 mit einer Messzeit von 100 s gezeigt wird 

(Abbildung 24). Das Spektrum zeigt einen scharfen Peak bei 5440 ± 30 keV und ein leichtes 

linksseitiges Tailing. Das Tailing reicht bis zu einer Energie von 3500 keV.  

 

Abbildung 24: Spektrum der Efeuprobe E1 bei einer Messzeit von 100 s. 

Das Spektrum der Probe N2 wird als Repräsentant für Tannennadelproben ausgewählt (Abbildung 

25). Es besitzt einen breiten Peak ohne eindeutiges Maximum. Vielmehr besteht das Maximum 

aus einem 200 keV breiten Plateau von 5200 keV bis 5400 keV. Das linksseitige Tailing ist stark 

ausgeprägt und reicht bis unter 1500 keV und damit aus dem Messbereich der GIK hinaus. Die 

weiteren Spektren der Tannennadelproben sind in Abbildung 80 im Anhang. 
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Abbildung 25: Spektrum von Tannennadelprobe N2 bei einer Messzeit von 100 s. 

Aus den Spektren der GIK wurde die Zählrate der Proben bestimmt. Sie ist die Summe aller 

gemessenen Impulse geteilt durch die jeweilige Messzeit. Das Verhältnis aus Zählrate über 

aufgetropfter Aktivität gibt die Recovery der Probe an. Sie ist in Tabelle 4 für alle Proben gezeigt. 

Die für die Efeuproben bestimmte durchschnittliche Recovery beträgt 48,0 ± 1,4 % und für die 

Tannennadelproben 24,0 ± 0,7 %. Damit ist die Recovery für die Tannennadeln halb so groß wie 

die der Efeublätter. 

Tabelle 4: Recovery der Pflanzenproben für verschiedene Messungen. 

Messzeit (s) Probe Recovery % 

100 E1 47,5 ±   1,4 

100 E2 48,6 ±   1,4 

300 E1 47,5 ±   1,4 

300 E2 48,3 ±   1,4 

      

  Ø 48,0 ±   1,4 

      

100 N1 24,9 ±   0,7 

100 N2 23,3 ±   0,7 

300 N1 24,7 ±   0,7 

300 N2 23,0 ±   0,7 

      

  Ø 24,0 ±   0,7 
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ii) Radiolumineszenz 

Die Messung der Radiolumineszenzphotonen erfolgte für jede Probe im UVA- und UVC-

Spektralbereich. Abbildung 26 zeigt die Efeuprobe E3, ihr Radiolumineszenzsignal im UVA-

Spektralbereich und die Überlagerung des Signals mit dem Bild der Tiefen-Kamera. Es ist deutlich 

sichtbar, dass das Radiolumineszenzsignal seinen Ursprung auf dem Efeublatt hat. Außerdem ist 

erkennbar, dass das Intensitätsmaximum in der Mitte des Blatts ist (Abbildung 26b), also an der 

Stelle, wo die meisten Tropfen eng platziert wurden (Abbildung 26a). Der untere Bereich des Blatts 

wurde nicht betropft, ist deshalb frei von 241Am und liefert kein Radiolumineszenzsignal. Aus dem 

Bild des Radiolumineszenzsignals der Probe (Abbildung 26c) wurde die Photonenzählrate und der 

Untergrund bestimmt. Dieses Verfahren wurde auf alle Efeu- und Tannennadelproben und für 

beide Spektralbereiche angewendet.  

 
Abbildung 26: Radiolumineszenzsignal der Efeuprobe E3 in UVA. Die Positionen der Tropfen der 241Am-Stammlösung auf 
dem Efeublatt sind in a) zu sehen.  b) zeigt die Überlagerung des Radiolumineszenzsignals mit dem RGB-Bild der Probe 
und c) zeigt das Bild des Signals, aus dem die Photonenanzahl der Probe bestimmt wird. 

Tabelle 5: Photonenzählraten der Pflanzenproben aus den Messungen der Radiolumineszenzphotonen. *engl. Limit of 
Detection (LOD): Das Radiolumineszenzsignal der Probe lässt sich nicht vom Untergrund unterscheiden, wodurch die 
Bestimmung der Photonenzählrate nicht möglich war. 

 

Probe Aktivität (MBq) Photonenzählraten (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)E1 

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 Radiolumineszenzbildern der einzelnen Proben wurde die Photonenzählrate pro Sekunde 

bestimmt. Die Ergebnisse für die Messungen im UVA- und UVC-Spektralbereich sind in Tabelle 5 

aufgelistet. Die Photonenzählrate sollte mit zunehmender Aktivität der Probe zunehmen [45]. Um 

dies zu überprüfen, wird sie für jede der vier Messreihen über die Aktivität der Probe geplottet 

(Abbildung 27 bis Abbildung 30).  

 

Abbildung 27: Radiolumineszenz im UVA-Spektralbereich der Efeublätter. Die Photonenzählrate folgt einem linearen 
Trend. 

 

Abbildung 28: Radiolumineszenz im UVC-Spektralbereich der Efeublätter. Die Photonenzählrate folgt einem linearen 
Trend. 
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Die Ergebnisse der vier Messreihen sind sich sehr ähnlich. Für alle gilt: Je höher die Aktivität der 

Probe, desto höher die gemessene Photonenzählrate. Die Efeuproben weisen Photonenzählraten 

zwischen 300 und 12.000 Photonen/s im UVA-Spektralbereich auf, im UVC-Bereich weniger, 

zwischen 15 und 470 Photonen/s. Ähnliches zeigt sich auch bei den Tannennadelproben. Im UVA-

Spektralbereich liegt die Photonenzählrate zwischen 130 und 1900 Photonen/s, im UVC-Bereich 

geringer, bei 3 bis 63 Photonen/s. Die Tannennadelproben erzeugen demnach trotz gleicher 

aufgetropfter Aktivität weniger Photonen/s als die Efeuproben. Für die Messungen der UVA-

Photonen ist die Zählrate bei den Tannennadelproben etwa halb so groß wie bei der 

vergleichbaren Aktivität der jeweiligen Efeuprobe. Die Zählrate der UVC-Photonen unterscheidet 

sich noch stärker. Bei den Tannennadelproben wird nur ungefähr ein Drittel der Photonenzählrate 

der Efeuproben erreicht (Tabelle 5).  

Für alle vier Messreihen lässt sich eine lineare Anpassung an die Daten fitten. 

Für Efeu:  UVA-Photonens ϳ = 574,8 Photonensϳ

MBq
 ∙ A - 126,7 Photonensϳ 

   UVC-Photonens ϳ = 22,4 Photonensϳ

MBq
 ∙ A - 4,7 Photonensϳ 

Für Tannennadeln: UVA-Photonens ϳ = 299,8 Photonensϳ

MBq
 ∙ A - 28,6 Photonensϳ 

   UVC-Photonensϳ= 11,7
Photonensϳ

MBq
 ∙ A - 2,6Photonensϳ 

 

 

Abbildung 29: Radiolumineszenz im UVA-Spektralbereich der Tannennadeln. Die Photonenzählrate folgt einem linearen 
Trend. 
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Die Photonenzählrate der Tannennadelprobe N1 ist bei beiden Messungen geringer als der Trend, 

womöglich befindet sich ein höherer Anteil des 241Am auf der nicht messbaren Rückseite der 

Tannennadel.  

 

Abbildung 30: Radiolumineszenz im UVC-Spektralbereich der Tannennadeln. Die Photonenzählrate folgt einem linearen 
Trend. 

Die Tannennadelprobe N1 und die Efeuprobe E8 sind in Vorwärts- und Rückwärtsorientierung 

gemessen worden. Die Rückseite der Probe N1 wird im UVA-Spektralbereich und die Rückseite 

der Probe E8 im UVC-Spektralbereich gemessen. Die Photonenzählrate der Rückseiten ist deutlich 

geringer als die der Vorderseiten (Tabelle 6). Bei der Efeuprobe werden auf der Rückseite weniger 

als ein Viertel der Photonen pro Sekunde gemessen als auf der Vorderseite. Bei der 

Tannennadelprobe werden auf der Rückseite 41,2 % der Photonen pro Sekunde der Vorderseite 

detektiert. 

Tabelle 6: Vergleich der Photonenzählraten der Vorder- und Rückseiten der Proben N1 und E8. 

Probe Zählrate Vorderseite (1/s) Zählrate Rückseite (1/s) Verhältnis (R/V) 

N1 (UVA) 1859(2) 767(7) 41,2 % 

E8 (UVC) 166(3) 38(2) 22,9 % 
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4.2 Beton 
 

i) Variation der Aktivität und des Mischungsverhältnisses 

Im ersten Experiment wurden drei verschiedenen Betontypen (M, H, H-p) nacheinander mit 

insgesamt vier Tropfen der 241Am-Lösung betropft. Die Ergebnisse sind in Abbildung 31 gezeigt. 

 

 

Abbildung 31: Vergleich der drei verschiedene Betontypen M, H, H-p. Die Aktivität der Proben steigt mit jedem Tropfen 
von 0,9 kBq, über 1,8 kBq und 2,7 kBq auf 3,6 kBq. 

Alle Betonproben haben ihr Peakmaximum bei 5550 keV und ein linksseitiges Tailing, welches bis 

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

Graphen ein deutlich geringeres Peakmaximum. Gleichzeitig zeigt sie ein deutlich stärkeres 

linksseitiges Tailing im Bereich von 4500 keV bis 5400 keV als die anderen beiden Proben. Das 

Tailing der beiden Proben des Typs H verläuft ab einer Energie von 5200 keV gleich, im Bereich 

von 5200 keV bis 5400 keV ist das der polierten Probe H-p (grüne Linie) geringfügig höher. Auch 

das Peakmaximum dieser Probe ist höher als das der unpolierten Probe H (rote Linie). Aus den 

Spektren wird die Recovery der Proben bei verschiedenen Aktivitäten bestimmt.  

ii) Variation der Tropfenanzahl 

In diesem Experiment wird der Einfluss des Volumens der 241Am-Lösung betrachtet. Dazu wurden 

zwei 241Am-Lösungen mit verschiedenen Aktivitätskonzentrationen verwendet. Für jeden 

Betontyp wurde eine Probe mit einem 20 µl-Tropfen der Lösung mit der höheren 

Aktivitätskonzentration und die andere Probe mit vier 20 µl-Tropfen der anderen Lösung versetzt, 
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sodass die Aktivität der Proben annähernd gleich ist. Tabelle 7 zeigt die Recovery der sechs Proben. 

Die Recovery ist stets für die Probe, die nur mit einem Tropfen versetzt wurde, am höchsten. Die 

Proben des Typs M haben genau wie bei i) die höchste Recovery von allen Proben. 

Tabelle 7: Recovery für verschiedene Betontypen und unterschiedliche Tropfenanzahl. 

Betontyp Recovery (%) Tropfenanzahl 

M 51,4 1 

M 48,0 4 

H-p 43,6 1 

H-p 38,5 4 

H 44,4 1 

H 36,2 4 

 

Der Unterschied in der Tropfenanzahl zeigt sich auch beim Vergleich der Spektren (Abbildung 32). 

Beide Spektren gehören zu Betonproben des Typs M. Die rechte Flanke, die Lage des 

Peakmaximums und Abschnitte des Tailings stimmen für beide Proben überein. Die Höhe und 

Breite des Peakmaximums ist für die Probe, die nur mit einem Tropfen versetzt wurde (schwarze 

Linie), deutlich größer. Die Probe, die mit vier Tropfen versetzt wurde (rote Linie), besitzt im 

Bereich von 5200 keV bis 4000 keV ein etwas stärkeres Tailing. 

 

Abbildung 32: Vergleich zweier Proben des Typs M mit gleicher Aktivität, aber verschiedener Anzahl an Tropfen. Die 
schwarze Linie gehört zu der Probe, die mit einem 20 µl-Tropfen versetzt wurde, die Rote zu der Probe, die mit vier         
20 µl-Tropfen versetzt wurde. 

iii) Variation der Oberflächenrauheit 

Das Auftropfen der 241Am-Lösung auf Betonproben des Typs M mit verschiedenen Rauheiten 

führte zu unterschiedlichem Verhalten des Tropfens auf der Oberfläche. Auf der sehr glatten 

Probe 108 blieb der Tropfen bis zu zwei Stunden lang stehen und verdunstete. Auf den raueren 
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Proben verlief der Tropfen und benetzte dabei eine größere Fläche auf dem Beton. Die vom 

Tropfen benetzte Fläche ist auf der rausten Probe 110 größer als die auf der Probe 104 (Abbildung 

33). Auf den rauen Proben ist der Tropfen innerhalb von 10 bis 30 Minuten abgetrocknet. 

 

Abbildung 33: Verhalten des Tropfens auf der Oberfläche für Betonproben des Typs M (von links nach rechts): 110, 104 
und 108. 

Die Spektren der drei unterschiedlich rauen Betonproben sind in Abbildung 34 gezeigt. Das 

Peakmaximum aller Proben liegt bei 5430 ± 30 keV. Zudem weisen alle drei Proben ein 

linksseitiges Tailing auf, das eine Energie von 2000 keV unterschreitet. Die glatte Probe (rote Linie) 

hat das höchste Maximum und bis 4900 keV auch die größte Anzahl an Impulsen im Tailing. Die 

rauen Proben haben ein geringeres Maximum und eine etwas höhere Anzahl an Impulsen im 

Tailing unterhalb von 4900 keV als die glatte Probe. Die rauste Probe (schwarze Linie) hat das 

niedrigste Maximum und einen höheren Anteil an Impulsen im Tailing als die raue nicht aber als 

die glatte Probe im Bereich von 5350 keV bis 4900 keV. Aus dem Spektrum der glatten Probe ergibt 

sich eine Recovery von 51,4 ± 1,5 %. Sie ist höher als die Recovery der rauen Probe mit 36,5 ± 1,1 % 

und die Recovery der sehr rauen Probe mit 38,8 ± 1,2 %. 

 

 

Abbildung 34: Betonproben des Typs M mit verschiedenen Rauheiten der Oberfläche und derselben aufgetropften 
Aktivität. Die glatte Probe (rote Linie) hat ein höheres Peakmaximum und Tailing bis 4900 keV als die rauen Proben. 
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iv) Variation der Säurestärke 

Beim Auftropfen der 0,5 M und der 1 M HNO3-Lösung bildeten sich viele kleine Bläschen an der 

Oberfläche des Betons (Abbildung 35, linkes Bild). Beim Trocknen bildete sich eine dunklere Kruste 

an der Stelle, wo sich der Tropfen befindet (Abbildung 35, rechtes Bild). Diese Kruste bildete sich 

aber nur auf den Betonproben, die mit Tropfen der 1 M HNO3-Lösung versetzt wurden. 

 

 

 

 

 

 

 

 

Das Spektrum der Betonprobe, die mit 241Am in der 0,5 M HNO3-Lösung gespikt wurde, zeigt ein 

starkes linksseitiges und rechtsseitiges Tailing (Abbildung 36), sodass der Peak stark verbreitert 

ist. Das Peakmaximum liegt bei 5200 ± 100 keV. Die Recovery der Probe 403 beträgt 43,3 ± 1,3 %. 

 

 

Abbildung 36: Spektrum der Betonprobe 403 versetzt mit einem 1 kBq 241Am-Tropfen in der 0,5 M HNO3 Lösung. 

Probe 309 wurde mit 241Am in der 1 M HNO3-Lösung benetzt, ihr Spektrum ist in Abbildung 37 zu 

sehen. Das Spektrum zeigt einen schwachen, sehr breiten Peak im Bereich von 4500 keV bis 

5500 keV. Der Übergang zwischen Peak und linksseitigem Tailing ist nicht eindeutig. Anders als bei 

anderen Spektren nimmt das Tailing zu geringeren Energien nicht kontinuierlich ab, stattdessen 

bildet sich eine Art Plateau aus. Die Zählrate ist sehr gering, was zu einer Recovery von nur 

2,2 ± 0,1 % führt. 

Abbildung 35: Reaktion des Betons auf die HNO3. Die Betonprobe 404 wurde mit 1 kBq 241Am in 0,5 M HNO3 betropft. Es 
bildeten sich Bläschen an der Grenzfläche zum Beton im Inneren des Tropfens. Das rechte Bild zeigt den getrockneten 
Tropfen der 1 M HNO3-Lösung auf Probe 312 (Aktivität 1 kBq). Beim Trocknen bildete sich eine dunkle Kruste. 
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Abbildung 37: Spektrum der Betonprobe 309 versetzt mit einem 1 kBq 241Am-Tropfen in der 1 M HNO3 Lösung. 

v) Langzeitstabilität 

Für den Test der Langzeitstabilität der Betonproben wurden zwei Betonproben des Typs M und 

eine des Typs H-p mit Tropfen der 241Am-Lösung benetzt. Die Anzahl der Impulse wurde zu Beginn 

stundenweise gemessen (Abbildung 38). Innerhalb der Messunsicherheit der GIK von 3 % bleibt 

die Anzahl an Impulsen für alle drei Proben innerhalb der ersten 100 Stunden konstant. Die Anzahl 

an Impulsen ist für die beiden glatten Proben (rote und schwarze Punkte) verschiedener Typen 

sehr ähnlich, während sie für die raue Probe (grüne Punkte) nur circa halb so groß ist. 

 

Abbildung 38: Test der Langzeitstabilität in den ersten Stunden für drei verschiedene Proben. 

Im weiteren Verlauf der Versuchsreihe werden zum Teil starke Schwankungen der Impulsanzahl 

beobachtet (Abbildung 39). Am stärksten sind die Schwankungen der Impulszahl bei der glatten 

Probe des Typs M, am schwächsten für die raue Probe des Typs M. Die meisten Datenpunkte jeder 

Probe stimmen innerhalb ihrer Messunsicherheiten miteinander überein. 
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Abbildung 39: Test der Langzeitstabilität über 6 Monate für drei verschiedene Proben. 

vi) PIPS-Detektor 

Die 17 Betonproben, die mit dem PIPS-Detektor gemessen wurden, sind für die Messung der 

Radiolumineszenzphotonen hergestellt worden. Aufgrund ihrer hohen Aktivität wurde nur ein 

kleiner Ausschnitt der gespikten Betonoberfläche gemessen. In Abbildung 40 ist die Anzahl der 

Impulse in Abhängigkeit der Aktivität aufgetragen. Die Anzahl an Impulsen nimmt bis zur Probe 

109 bei 4 MBq kontinuierlich zu. Bei den Proben, die mit einer höheren Aktivität gespiket wurden, 

wird eine geringere Anzahl an Impulsen festgestellt. Probe 109 (4 MBq) hat die höchste 

gemessene Impulsanzahl, Probe 108 (165 kBq) die geringste.  Die acht Proben, die mit annähernd 

derselben Aktivität gespiked sind (550 kBq), zeigen stark schwankende Impulszahlen (genauer in 

Tabelle 19 im Anhang). Drei Proben (103, 107, 301) werden zweimal gemessen. Ihre Werte der 

Impulsanzahl stimmten innerhalb der Messunsicherheiten überein. 

 
Abbildung 40: Messergebnisse der Betonproben. Es gibt keinen linearen Zusammenhang zwischen Aktivität der 
Betonprobe und gemessenen Impulsen. Die teilweise sehr großen Fehlerbalken resultieren aus der Abschätzung der 
Messunsicherheit bei der mittigen Positionierung der Probe in der Metallbox. 
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Da die Metallbox (Abbildung 18 links), in der die Probe gemessen wurde, etwas größer als diese 

ist, wurde der Einfluss der Position in der Box auf die Zählrate bestimmt. Dazu wurden die Proben 

109 und 303 an fünf verschiedenen Positionen innerhalb der Box gemessen. Die gemessene 

Anzahl der Impulse ist in Abbildung 41 gezeigt. Bei beiden Proben ist die Anzahl der Impulse am 

höchsten, wenn sie mittig innerhalb der Box positioniert wurden. In dieser Position lag der 

ebenfalls mittig aufgetropfte Tropfen direkt unterhalb der Rohröffnung. Bei einer Verschiebung 

der Probe in der Box von nur wenigen Millimetern sank die Zählrate ab. Bei der Probe 303 wurde 

an den anderen Positionen etwa die gleiche Impulsanzahl gemessen. Anders bei der Probe 109, 

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

Für die starke Abhängigkeit der Zählrate von der Position gibt es zwei Gründe, zum einen liegt der 

Tropfen nicht mehr mittig unter dem Rohr. Dadurch ist es möglich, dass ein Teil der nicht 

benetzten Fläche der Probe unter dem Rohr liegt. Bei den hohen Aktivitäten der Proben, hätte das 

schon einen messbaren Einfluss auf die Zählrate. Der zweite Grund ist etwas komplexer und 

bezieht sich auf die Eigenschaften der Betonproben. Die Abhängigkeit von der Positionierung ist 

für die Probe 109 mit starkem Tailing im Spektrum deutlich größer als für die Probe 303. Das 

Tailing zeigt, dass viel 241Am in den Beton migriert. Es ist anzunehmen, dass diese Migration nicht 

homogen über den gesamten Tropfen stattfindet, da sie über unregelmäßig verteilte Poren 

erfolgt. Daraus folgt, dass die Anzahl an detektierbaren α-Teilchen nicht homogen verteilt ist und 

die unterschiedliche Positionierung des Tropfens unter dem Rohr für die Probe 109 einen großen 

Unterschied in der Zählrate ausmacht. Bei Probe 303 kann die Verteilung des 241Am an der 

Oberfläche als recht homogen angenommen werden, weshalb der Unterschied in der Zählrate 

geringer ausfällt. 

Die Standardabweichung dieser Messungen wird als Messunsicherheit für die Positionierung der 

Proben bei den PIPS-Messungen angenommen. Sie beträgt für die Probe 109 mit starkem Tailing 

18,7 %, diese Unsicherheit wird für alle Proben, die im Spektrum ein starkes Tailing zeigen, 

angenommen. Die Messunsicherheit der Probe 303 mit hohem Peak beträgt 9,8 % und wird für 

alle Proben verwendet, deren Peak ebenfalls das Spektrum dominiert. 

 

Abbildung 41: Abhängigkeit der Anzahl an Impulsen von der Positionierung der Probe in der Box. Links für die Probe 109 
mit starkem Tailing und rechts für die Probe 303 mit hohem Peak. Die rote Linie gibt jeweils den Mittelwert der 
Messungen an. 
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vii) Modellierung 

Die Modellierung der α-Spektren von 241Am erfolgte mit der Software FLUKA [91], [92], [93]. Jedes 

Spektrum gehört zu einer bestimmten Eindringtiefe des 241Am in den Beton. Es wurden elf 

verschiedene Eindringtiefen modelliert (Anhang, Abbildung 81). Die Spektren der Eindringtiefen 

0,1 µm, 0,2 µm und 0,5 µm unterscheiden sich nicht voneinander. Mit zunehmender Eindringtiefe 

von 1 µm über 2 µm und 5 µm zu 10 µm wandert das Peakmaximum zu niedrigeren Energien und 

der Peak wird breiter. Bei einer Eindringtiefe von 15 µm, 20 µm, 25 µm oder 30 µm wird der Peak 

zu einem Plateau. Der modellierte Bereich der Eindringtiefen reicht somit von 0,1 µm bis 30 µm. 

Abbildung 42 zeigt exemplarisch die Spektren der Eindringtiefen 0,5 µm, 5 µm und 20 µm. Auf der 

y-Achse steht die differentielle Teilchenfluenz durch die Oberfläche beim Übergang von Beton 

zum Vakuum, welche ein Äquivalent zur Anzahl der Impulse darstellt. Das Spektrum der 

Eindringtiefe von 0,5 µm (Abbildung 42a) zeigt einen schmalen Peak bei 5,49 MeV und ein leichtes 

linksseitiges Tailing. An drei weiteren Positionen im Bereich des Tailings befinden sich niedrige 

Peaks. Bei einer modellierten Eindringtiefe von 5 µm (Abbildung 42b) ist der Peak deutlich 

verbreitert und besitzt ein starkes linksseitiges Tailing. Das Peakmaximum liegt bei 4,37 MeV. Ein 

niedriger Peak ist im Bereich von 0 bis 200 keV zu erkennen. Für eine noch höhere Eindringtiefe 

von 20 µm (Abbildung 42c) wird das Spektrum von einem Peak im Bereich 0 bis 200 keV dominiert. 

Die maximale Energie der α-Teilchen liegt bei knapp unter 4 MeV. Das Impulsäquivalent bildet 

annähernd ein Plateau zwischen dem Peak und der maximalen Energie. Insgesamt nimmt die 

Summe des Impulsäquivalents des gesamten Spektrums für steigende Eindringtiefen des241Am in 

den Beton ab. 

 

Abbildung 42: Modellierungsspektren von FLUKA für verschiedene Eindringtiefen des 241Am in den Beton. Die modellierte 
Eindringtiefe nimmt von 0,5 µm (a) über 5 µm (b) bis zu 20 µm (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 FLUKA wurde auch die Fluenz der α-Teilchen berechnet. Die Fluenz ist das Zeitintegral der 

Teilchenflussdichte und gibt die Anzahl an α-Teilchen pro Volumeneinheit und Primary an. In 

diesem Fall wurde der Zeitpunkt betrachtet, an dem alle Atome des 241Am zerfallen sind. Die 

Fluenzplots (a) und (c) aus Abbildung 43 zeigen die Verteilung der α-Teilchen. Am höchsten ist die 

Fluenz direkt an der Betonoberfläche, wo sich das 241Am befindet. Vom Ort der Entstehung der    

α-Teilchen können sie sich isotrop fortbewegen und die Dichte der α-Teilchen nimmt folglich nach 

außen hin kugelförmig (im 2D-Plot kreisförmig) ab. Die Fluenz der α-Teilchen bei einer 

Eindringtiefe des 241Am von 1 µm und die Unsicherheit der Modellierung in % ist in Abbildung 

43a und b gezeigt. Die Fluenz bei einer Eindringtiefe von 25 µm ist kegelförmig (Abbildung 43c), 

mit der Kegelspitze auf dem modellierten punktförmigen Ort des 241Am. Die prozentualen 

Unsicherheiten der Modellierung (Abbildung 43b und d) sind in den Randbereichen der 

Ausbreitung der α-Teilchen am größten.  

 

Abbildung 43: Fluenz der h-Teilchen für die Eindringtiefen 1 µm (a) und 25 µm (c). Die prozentualen Unsicherheiten der 
Modellierung sind in (b) und (d) gezeigt, für die Randbereiche der Ausbreitung ist die Unsicherheit am größten.  
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viii) Radiolumineszenz 

Die Anzahl der Radiolumineszenzphotonen pro Sekunde der Betonproben wurde im UVA- und 

UVC-Spektralbereich gemessen. Die Überlagerung des RGB-Bildes mit den jeweiligen 

Radiolumineszenzbildern der Betonproben zeigt, dass der Ursprungsort der Photonen immer auf 

der Betonoberfläche liegt (Abbildung 44a). Die Photonenzählrate ist für den UVA-Spektralbereich 

deutlich höher als für den UVC-Bereich (Abbildung 44b und c). Das geringe UVC-Signal wird durch 

das Smoothing von fünf Pixeln sichtbar, zudem ist die Fläche des Radiolumineszenzsignals im UVC-

Bild größer als im UVA-Bild. 

 
Abbildung 44: Radiolumineszenzsignal der Betonprobe 105. In (a) ist die Überlagerung des RGB-Bildes der Betonprobe 
mit ihrem UVA-Radiolumineszenzsignal gezeigt. Der Ursprung der detektierten Photonen liegt auf der Betonprobe. Das 
Radiolumineszenzbild der Probe unterscheidet sich in der Intensität und Größe für die beiden Spektralbereiche UVA (b) 
und UVC (c). Auf das UVC-Bild wird in der Nachbearbeitung das Smoothing von fünf Pixeln angewendet. 

Aus den Radiolumineszenzbildern wurde die Photonenzählrate (Anhang, Tabelle 19) bestimmt 

und daraus wiederum die Aktivität der Probe berechnet (Tabelle 8). Die, aus den UVA-Photonen, 

berechnete Aktivität stimmt nur für die Probe mit der geringsten gespikten Aktivität überein. Bei 

den 500 kBq-Proben liegt die berechnete Aktivität bei der Hälfte der Proben knapp unter der 

gespikten Aktivität, bei der anderen Hälfte weicht sie deutlich stärker nach unten ab. 

Grundsätzlich haben alle 500 kBq-Proben trotz näherungsweise gleicher gespikter Aktivität eine 

zum Teil stark voneinander abweichende berechnete Aktivität. Am größten wird die Diskrepanz 

zwischen berechneter und gespikter Aktivität für die Proben mit den höchsten Aktivitäten ab 

9 MBq. Bei der Probe 105 mit der größten gespikten Aktivität werden nur 4 % dieser Aktivität 

detektiert. Die, aus den UVC-Photonen berechneten, Aktivitäten unterscheiden sich von den 

Aktivitäten aus den UVA-Photonen. Der Trend, dass die niedrigeren gespikten Aktivitäten besser 

zu den berechneten Werten passen als die höher gespikten Aktivitäten, ist für beide 

Spektralbereiche zu beobachten. Der Vergleich von Probe 208 und 208* (* bedeutet: horizontale 

Orientierung bei der Messung) zeigt keinen Unterschied in der berechneten Aktivität für UVA und 

UVC. 

Die Schwankung der Photonenzählrate wurde durch eine Mehrfachmessung der Proben 107 und 

301 bestimmt (Tabelle 9). Diese Proben wurden ausgewählt, da sie mit derselben Lösung betropft 

wurden und somit etwa die gleiche Aktivität hatten. Aus dem Quotienten von 

Standardabweichung und Mittelwert wird die prozentuale Abweichung der Messungen 

berechnet. Die Messungen der Photonenzählrate der rauen Probe 301 lieferten im Rahmen der 

statistischen Schwankung ЍAnzahl der Photonen dasselbe Ergebnis. Die Messwerte der glatten 

Probe 107 streuten stärker als die statistische Schwankung. Die prozentuale Abweichung beträgt 

2,4 % und wurde als allgemeine Messunsicherheit des optischen Detektionssystems für alle 

Messungen der Radiolumineszenzphotonen angenommen. 
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Tabelle 8: Berechnete Aktivitäten der Betonproben aus den Messungen der Radiolumineszenzphotonen des UVA- und 
UVC-Spektralbereichs. Proben mit * wurden in einer horizontalen statt vertikalen Position gemessen. 

Probe Aktivität (MBq) UVA Aktivität berechnet (MBq) UVC Aktivität berechnet (MBq) 

108 0,16(2) 0,20(1)  0,20(3)  

  209* 0,48(7) 0,32(2)    

  104* 0,52(8) 0,33(2)    

  203* 0,52(8) 0,33(2)    

  205* 0,52(8) 0,43(3)    

208 0,52(8) 0,45(3)  0,49(5)  

  204* 0,52(8) 0,45(3)    

  208* 0,52(8) 0,45(3)  0,49(4)  

  112* 0,52(8) 0,43(3)    

  306* 0,52(8) 0,29(2)    

302 1,0(2) 0,90(6)  1,1(1)  

303 1,8(3) 1,6(1)  1,6(1)  

207 1,9(3) 0,82(5)  0,97(8)  

109 4,4(7) 2,1(1)  2,7(2)  

107 8,7(13) 1,3(1)  1,6(1)  

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)  
 

 

Tabelle 9: Bestimmung der Messunsicherheiten für die Messungen der Radiolumineszenzphotonen aus Mittelwert und 
Standardabweichung. 

Probe 
UVA-Photonen 
pro Sekunde 

Mittelwert  Abweichung % 

301 548,2 ± 5,9 
548,3 0,0 

301 548,3 ± 5,7 

107 961,6 ± 7,4 

933,4 2,4 107 930,6 ± 7,2 

107 908,1 ± 7,3 
 

Die Messung der Zählrate der Radiolumineszenzphotonen des UVA-Spektralbereichs wurde 

sieben Monate später wiederholt. Die erste Messung fand im April statt und umfasste 17 

Betonproben (Abbildung 45 schwarze Punkte), die zweite Messung fand im November statt und 

umfasste neun Proben (Abbildung 45 rote Punkte). Die Messwerte liegen für alle Proben bis auf 

Probe 105 zusammen. Die Anzahl der Photonen pro Sekunde der Proben 208, 207,303,109, und 

107 stimmt innerhalb der Messunsicherheit von 2,4 % überein. Für alle Proben ist die 

Photonenzählrate bei der Messung im November höher als sieben Monate zuvor. Ausnahme 

bildet die Probe 301, die die höchste Photonenzählrate bei der ersten Messung im April hatte. Für 

beide Messreihen ist keine lineare Zunahme der Photonenzählrate mit steigender Aktivität zu 

erkennen.
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Abbildung 45: Vergleich der Messungen der UVA-Radiolumineszenzphotonen der Betonproben von April (schwarz) und sieben Monate später im November (rot). Mit steigender Aktivität 
der Betonprobe nimmt die Photonenzählrate nicht monoton zu.
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4.3 Pechblende 
 

i) h -Track-Detection 

Die Lichtmikroskopbilder der Kernspurdetektoren zeigen die räumliche Verteilung der α-Emitter 

auf der Oberfläche der Pechblendeproben (Abbildung 46 rechts und Anhang, Abbildung 82). Der 

Umriss der jeweiligen Probe ist durch die dicke Linie gekennzeichnet. Die meisten Proben haben 

eine annähernd homogene Verteilung an Tracks über die gesamte Oberfläche. Die Proben J, L, A 

und E weisen Bereiche mit einer höheren Dichte an Tracks auf, die durch eine dünne Linie von den 

Bereichen mit geringerer Dichte getrennt sind. Auf den Bildern ist, stellvertretend für die 

Mischung der α-emittierenden Radionuklide, Uran in den Bereichen hoher Trackdichte markiert 

(Anhang, Abbildung 82) [80]. Abbildung 46 zeigt die Pechblendeprobe L und die Verteilung ihrer 

α-Tracks. Probe L ist am oberen Rand gelb-orange gefärbt und besitzt grünlich-gelbe Adern in der 

ansonsten schwarzen Pechblende. Der untere Bereich der Probe ist rötlich braun gefärbt. In 

diesem Bereich der Probe sind kaum α-Teilchen detektiert worden (Abbildung 46 rechts, unter 

der dünnen schwarzen Linie). Im restlichen Teil der Probe sind die α-Tracks homogen verteilt. 

 

Abbildung 46: Pechblendeprobe L: h -Track-Aufnahme (rechts) zeigt geringe Dichte an Tracks im unteren Bereich, dieser 
Bereich ist auf der Probe rötlich braun verfärbt (links) und unterscheidet sich dadurch vom Rest der Probe. 

Durch Auszählen der Tracks auf dem Kernspurdetektor wurde die Oberflächenzählrate und daraus 

die Oberflächenaktivität (ὃ ) der Pechblendeproben bestimmt (Tabelle 10). Mithilfe der 

Oberflächenaktivität pro cm2 können die Messergebnisse der unterschiedlich großen 

Pechblendeproben miteinander verglichen werden. Sie liegen zwischen 40 und 227 Bq/cm2. 

Tabelle 10: Oberflächenzählraten und -aktivitäten der Pechblendeproben bestimmt aus den h-Track-Messungen und den 
GIK-Messungen. 

Probe Größe (cm2) 
α-Track GIK 

ὃ  (Bq) ὃ  pro cm2 (Bq/cm2) Zählrate (1/s) 

A 2,3 189,2 ± 13,1 80,8 ± 18,4 301,5 ±   17,4 

B 1,3 260,8 ± 17,9 203,3 ± 54,6 299,2 ±   17,3 

E 3,6 174,3 ± 3,1 48,4 ± 8,8 195,3 ±   14 

F 4 195,9 ± 3,5 49,3 ± 8,8 213,5 ±   14,6 

G 2,4 220,5 ± 8 90,5 ± 19,2 182,7 ±   13,5 

J 14,5 1421,3 ± 93,1 97,8 ± 11,9 1330,3 ±   36,5 

K 13,1 2005,7 ± 131,3 153,5 ± 19 1519,6 ±   39 

L 6,6 931 ± 63,1 142,1 ± 22,6 1023,4 ±   32 

M 7,6 1724,8 ± 116,6 227,2 ± 33,5 1572,2 ±   39,7 

S 4,5 185 ± 3,3 40,9 ± 6,7 305,0 ±   17,5 
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ii) Gitterionisationskammer 

Für jede Pechblendeprobe wurde das α-Spektrum mit der GIK aufgenommen (Anhang, Abbildung 

83) [80]. Im α-Spektrum der Pechblende sind viele, zum Teil sehr breite Peaks zu erkennen. 

Stellvertretend für alle Pechblendeproben ist hier das α-Spektrum der Pechblendeprobe E gezeigt 

und die markantesten Peaks wurden markiert (Abbildung 47). Es sind viele α-Teilchen mit einer 

Energie unterhalb von 4000 keV detektiert worden, die keinen Peak bilden. Die Peaks A, B und C 

sind sehr breit und haben kein eindeutiges Maximum. Ihre rechte Flanke ist, im Gegensatz zur 

kaum vorhandenen linken Flanke, sehr steil. Die Peaks D und H sind die schmalsten Peaks im 

gesamten Spektrum, ihre FWHM lässt sich aufgrund des hohen Untergrunds nicht bestimmen. Die 

Peaks E, F, G und I sind breiter als D und H, haben aber ein eindeutiges Maximum im Gegensatz 

zu A, B und C. Die Summe aller Impulse des Spektrums pro Sekunde ist die Oberflächenzählrate 

der Pechblendeprobe (Tabelle 10). Für die kleineren Proben A bis G und S ist sie im Bereich von 

200 bis 300 Impulsen pro Sekunde. Bei den größeren Proben J bis M sind es 1000 bis 1500 Impulse 

pro Sekunde. Die Oberflächenzählrate gibt maximal 50 % der tatsächlichen Oberflächenaktivität 

der Probe an, da nur α-Teilchen, die in den oberen Halbraum emittiert werden, die Pechblende 

verlassen und somit detektiert werden können. 

 

 

Abbildung 47: Das -hSpektrum der Pechblendeprobe E nach einer Messzeit von 1000 s. Das Spektrum zeigt einige 
markante Peaks, die markiert und mit den Buchstaben A bis I gekennzeichnet sind. 
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iii) Radiolumineszenz 

Für die Messung der Radiolumineszenzphotonen werden die Pechblendeproben A bis G und S zu 

einer Probe genannt Mix zusammengefasst. Die Probe Mix wird ebenso wie die Probe K aus 

Wölsendorf und die Probe L aus Puy de Dôme in der mit Gas gefüllten Kammer gemessen. Die 

Ergebnisse der Messungen sind in Publikation [80] veröffentlicht worden. 

Tabelle 11: Photonenzählraten der Messungen der Radiolumineszenzphotonen der Pechblendeproben. 

UVC 

Probe K L Mix 

Größe (cm2) 65 54 86 

Maximale Zählrate 
164 ± 38 134 ± 34 128 ± 33 

(Impulse pro Sekunde) 

Untergrund 
1,4 ± 0,6 1,8 ± 0,8 1,4 ± 0,7 

(Impulse pro Sekunde) 

UVA 

        

Größe (cm2) 34 26 56 

Maximale Zählrate  
13,2 ± 3,4 14,3 ± 3,4 9,2 ± 3,0 

(Impulse pro Sekunde) 

Untergrund 
4,0 ± 0,6 3,5 ± 0,3 3,3 ± 0,2 

(Impulse pro Sekunde) 

UVA in Luft 

      

Größe (cm2) 31 20 49 

Maximale Zählrate  
4,6 ± 0,8 4,2 ± 0,9 4,0 ± 0,8 

(Impulse pro Sekunde) 

Untergrund 
3,6 ± 0,1 3,3 ± 0,1 3,3 ± 0,1 

(Impulse pro Sekunde) 

 

Exemplarisch ist in Abbildung 48 das UVC-Radiolumineszenzsignal der Pechblendeprobe M, 

gemessen im Gasgemisch aus N2 + NO, gezeigt. Die Fläche des Radiolumineszenzsignals ist klar 

gegen den Untergrund abgegrenzt und beträgt 66 cm2, die gemessene Fläche der Probe 7,6 cm2. 

Die maximale Photonenzählrate pro Sekunde und Pixel beträgt 192 ± 36 Impulse pro Sekunde. Der 

Untergrund liegt bei 1,9 ± 0,9 Impulsen pro Sekunde. 
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Abbildung 48: UVC-Radiolumineszenzsignal der Pechblendeprobe M in N2 + NO. Auf die Rohdaten wurde das 9-Pixel-
Smoothing angewendet um dieses Bild zu erhalten. Die Messzeit der Probe betrug 33 min. 

Die gleichzeitige Messung aller Pechblendeproben im UVA-Spektralbereich fand in Luft statt. Die 

Überlagerung des RGB-Bildes der Tiefen-Kamera mit dem Radiolumineszenzsignal zeigt den 

Ursprung der UVA-Photonen (Abbildung 49). Die Form und der Ursprung des 

Radiolumineszenzsignals stimmen mit der Form und der Lage der Proben überein. Die 

Photonenzählrate beträgt 4,6 ± 0,6 Impulse pro Sekunde und der Untergrund beträgt 3,2 ± 0,1 

Impulse pro Sekunde. Die Photonen am unteren linken Bildrand stammen von der Reflexion an 

der Tischkante auf dem die Probenhalterung steht. 

 

Abbildung 49: Überlagerung des RGB-Bildes und des Radiolumineszenzsignals (5-Pixel-Smoothing) aller 
Pechblendeproben gemessen in Luft für 64 Stunden. 
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5. Diskussion 
 

5.1 Pflanzen 
 

i) Gitterionisationskammer 

Die Efeublätter haben eine ebene und glatte Oberfläche, die durch die hydrophobe Cuticula 

impermeabel für die wässrige 241Am-Lösung ist. Es ist also zu erwarten, dass das Wasser der 241Am-

Lösung auf dem Blatt verdunstet und das 241Am an der Oberfläche zurückbleibt. Dass diese 

Erwartung erfüllt wird, zeigt sich zum einem in den Spektren der Efeuproben, zum Beispiel bei E1 

(Abbildung 24), die ein hohes Peakmaximum und geringes linksseitiges Tailing aufweisen. Wie nah 

diese Spektren am optimalen α-Spektrum der GIK sind, wird in Abbildung 50 deutlich, welche die 

Spektren der Efeuprobe E1 und des 241Am-Standards zeigt. Die Aktivität und damit die 

Impulszählrate pro Energiekanal des Standards wurde auf die Aktivität der Probe E1 extrapoliert. 

Die beiden Spektren überlagern sich fast perfekt. Ihr Peakmaximum liegt bei 5450 keV und das 

linksseitige Tailing ist bei beiden gleich stark ausgeprägt. Letzteres deutet darauf hin, dass es zu 

Selbstabsorption der α-Teilchen in der Probe gekommen ist. Beim 241Am-Standard ist die 

Selbstabsorption bedingt durch das Trägermaterial bestehend aus eloxiertem Aluminium. 

Eloxiertes Aluminium weist kleine Poren und Vertiefungen im Bereich einiger 100 nm bis einzelner 

µm auf [95], in denen sich die 241Am-Atome befinden. Sie sind dadurch nicht von der Oberfläche 

abwischbar, aber ihre α-Teilchen können Energie durch Stöße mit dem Aluminiumoxid verlieren. 

Die Cuticula des Efeublatts weist ebenfalls Strukturen im sub-µm-Bereich auf, die die α-Teilchen 

abbremsen können [83]. Die Strukturen der nur scheinbar glatten Oberflächen der Efeublätter 

und des 241Am-Standards sind folglich verantwortlich für das leichte linksseitige Tailing in den         

α-Spektren. 

 

Abbildung 50: Vergleich der Spektren des Efeublatts E1 und des 241Am-Standards. Die Aktivität des Standards wurde an 
die Aktivität des Efeublatts angepasst. Die beiden Spektren sind nahezu identisch. Ihr Peakmaximum liegt bei 5450 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 maximal 50 % der Aktivität der jeweiligen Probe gemessen werden. So 

ist trotz der leichten Selbstabsorption in der Efeuprobe die Recovery mit 48,0 ± 1,4 % maximal. 

Daraus kann geschlossen werden, dass die 241Am-Lösung die Cuticula des Efeublatts nicht 

durchdringen konnte, sondern an der Oberfläche verblieben ist. Deshalb ist es möglich, die 

Aktivität einer unbekannten Efeuprobe mit Hilfe der GIK zu bestimmen. 

 

Abbildung 51: Tannennadelzweig (N2) und Efeublatt (E3) mit Tropfen der 241Am-Lösung. Die Tropfen auf dem 
Tannennadelzweig verteilten sich rings um die einzelnen Nadeln herum (a). Auf dem Efeublatt trockneten die Tropfen 
auf einer glatten Ebene (b). 

Die Anordnung der Tannennadeln auf einem Zweig und damit die Geometrie der 

Tannennadelproben ist deutlich komplexer als die Geometrie des Efeublatts. Die Tropfen der 
241Am-Lösung liegen nicht in einer Ebene auf der Oberfläche wie beim Efeublatt, sondern verteilen 

sich rund um die Nadeln (Abbildung 51). Dadurch trocknete das Wasser der 241Am-Lösung an allen 

Seiten der Nadeln und ließ das 241Am an der Nadeloberfläche zurück. Die Cuticula der 

Tannennadeln verhinderte auch bei diesen Proben die Migration der 241Am-Lösung ins Innere.  

Die Orientierung der Probe in der GIK und die damit verbundene Position der Tropfen bzw. des 
241Am auf den Tannennadeln erhöht die Wahrscheinlichkeit für die Absorption bzw. 

Einschränkung der Detektierbarkeit der α-Teilchen. α-Teilchen, die nach unten in Richtung Boden 

der GIK emittiert werden, können von der GIK nicht gemessen werden, α-Teilchen, die zu einer 

Seite emittiert werden, werden von der Tannennadel absorbiert (vgl. Schema in Abbildung 52). 

Übrig bleibt ein Viertel der α-Teilchen, die unter einem Winkel emittiert werden, der es 

ermöglicht, sie zu detektieren. Da der Abstand zweier Tannennadeln auf dem Zweig geringer ist 

als die Reichweite der α-Teilchen, kann es zu einem weiteren Energieverlust der α-Teilchen 

kommen. Das Ergebnis ist ein Spektrum mit einem erhöhten linkseitigen Tailing und einer 

geringeren Impulszählrate als die Aktivität der Probe erwarten ließe. Beides ist sichtbar im 

Spektrum der Tannennadelprobe N2 (Abbildung 25). Das linksseitige Tailing geht bis zu α-

Teilchenenergien von unter 1500 keV. Da die GIK diese Energien nicht mehr detektieren kann, 

kann nur vermutet werden, dass auch noch α-Teilchen mit deutlich niedrigeren Energien emittiert 

werden. Hinzu kommt ein 200 keV breites Peakmaximum, das etwa 6-mal niedriger ist als das 

vergleichbare Peakmaximum der Efeublattprobe. Das geringere Peakmaximum und das starke 

linksseitige Tailing führen zu einer geringeren Impulszählrate und dadurch zu einer geringeren 

Recovery von 24,0 ± 0,7 %. Die Recovery der Tannennadelproben ist damit nur halb so groß wie 
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die der Efeublattproben und entspricht damit dem geometrisch möglichen, detektierbaren Viertel 

der Aktivität. Anhand der gemessenen Impulszählrate einer Tannennadelprobe unbekannter 

Aktivität kann, mit Berücksichtigung der geometrischen Eigenschaften der Probe, dessen Aktivität 

gut abgeschätzt werden.  

 

Abbildung 52: Vereinfachte Darstellung der Absorption der -hTeilchen durch die Tannennadel und Einschränkung ihrer 
Detektierbarkeit durch die Geometrie der GIK. Nur circa ein Viertel der -hTeilchen wird unter einem Winkel emittiert, der 
ihre Detektion erlaubt. 

ii) Radiolumineszenz 

Krasniqi et al. [42], [81] und Sand et al. [45] berichten von einem linearen Anstieg der 

Photonenzählrate pro Sekunde und MeV mit zunehmender α-Teilchenrate bzw.  Aktivität der        

α-Quelle. Krasniqi et al. [42] nutzten dasselbe optische Detektionssystem wie das in dieser Arbeit 

verwendete. Es stand in einem Abstand von 2 m zu einem α-Teilchenstrahl der Microbeam Facility 

der PTB. Die Energie der α-Teilchen in diesem Experiment betrug 5 MeV und die α-Teilchenrate, 

welche vergleichbar zur Aktivität einer α-Quelle ist, konnte variiert werden. Bei der Messung im 

UVC-Spektralbereich wurde ein Filter zur Selektion der Wellenlänge von 254 nm verwendet, was 

zu einer Steigung der Fit-Geraden von 34 Photonen/(s Ͻ MBq) führte. Dieser Wert ist identisch zu 

dem Wert aus [81] , wo zudem für die Messung im UVA-Spektralbereich ein Wert von 

662 Photonen/(s ∙ MBq) ermittelt wurde. Sand et al. [45] verwendeten ein anderes optisches 

Detektionssystem und 241Am-Quellen verschiedener Aktivitäten. Für die Messung in einem Meter 

Abstand und im UVA-Spektralbereich bestimmten sie eine Steigung der Fit-Geraden von 

820 Photonen/(s Ͻ MBq). Dass die Steigungen, trotz unterschiedlicher α-Quellen, 

Detektionssysteme und Abstände, in derselben Größenordnung liegen zeigt, dass sie eine ähnliche 

Sensitivität besitzen. 

Für die Pflanzenproben sollte untersucht werden, ob auch ihre Photonenzählrate mit steigender 

Aktivität linear zunimmt. Dazu wurde die Photonenzählrate über die aufgetropfte Aktivität aus 

Tabelle 5 aufgetragen und ist in den Grafiken Abbildung 27 bis Abbildung 30 gezeigt. Bei allen vier 

Messreihen steigt die Photonenzählrate mit steigender Aktivität linear an. Die Steigungen der Fit-

Geraden liegen bei den Efeuproben bei 575 ± 12 Photonen/(s ∙ MBq) für die Messung im UVA-

Spektralbereich und bei 22 ± 1 Photonen/(s ∙ MBq) für die Messung im UVC-Spektralbereich. 

Diese Steigungen stimmen innerhalb der Messunsicherheiten mit den verwendeten Werten der 

Kalibrierquelle von 662 ± 79 Photonen/(s ∙ MBq) für die Messung im UVA-Spektralbereich und           

23 ± 3 Photonen/(s ∙ MBq) für die Messung im UVC-Spektralbereich überein. Die Steigung der Fit-

Geraden der Tannennadelproben beträgt 300 ± 28 Photonen/(s ∙ MBq) für die Messung im UVA-
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Spektralbereich und 12 ± 1 Photonen/(s ∙ MBq) für die Messung im UVC-Spektralbereich. Damit 

wird bei den Tannennadelproben nur die Hälfte der theoretisch möglichen Photonen gemessen. 

Es zeigt sich hier dasselbe Verhalten wie auch schon bei den Ergebnissen der α-Spektrometrie mit 

der GIK. In beiden Fällen ist die Geometrie die Ursache für das geringere Signal der α-Zählrate bzw. 

der Photonenzählrate. Die α-Teilchen die von der Probe selbst absorbiert werden, erzeugen keine 

Radiolumineszenzphotonen. Außerdem werden die Proben auf einem Stück Papier positioniert, 

welches alle α-Teilchen, die in dessen Richtung emittiert werden, absorbiert. Es sind demnach 

ebenso wie bei der Messung mit der GIK nur ein Viertel der α-Teilchen, die mit der Luft 

interagieren können und dabei Radiolumineszenzphotonen erzeugen. Gleichzeitig hängt die 

Anzahl an produzierten Photonen von der Energie der α-Teilchen ab [37]. Diese ist, wie im 

Spektrum in Abbildung 25 gezeigt, nicht monoenergetisch bei der Maximalenergie, sondern weist 

einen hohen Anteil an niederenergetischen α-Teilchen im Tailing auf. Aus diesen Gründen war 

eine Photonenzählrate von maximal 50 % der Kalibrierquelle zu erwarten und wurde durch das 

Experiment bestätigt. 

Die Photonenzählraten pro Sekunde und MBq dieser Arbeit liegen in derselben Größenordnung, 

wie die der Literatur. Der Unterschied der Photonenzählrate im UVA-Spektralbereich zwischen der 

Kalibrierquelle und der Messung von Sand et al. [45] ist durch die unterschiedlichen Messsysteme 

und ihre Sensitivität bedingt. Die Photonenzählrate im UVA-Spektralbereich von Krasniqi et al. 

[81] ist identisch zur Kalibrierquelle, was zu erwarten war, da dasselbe Detektionssystem genutzt 

wurde. Die Photonenzählrate im UVC-Spektralbereich von Krasniqi et al. [42] unterscheidet sich 

von der Kalibrierquelle, obwohl dasselbe Detektionssystem verwendet wurde. Allerdings wurde 

bei Krasniqi et al. [42], [81] nur ein Filter verwendet und nicht zwei wie bei den Messungen dieser 

Arbeit. 

Aus den Photonenzählraten der UVA-Photonen und UVC-Photonen kann mit Hilfe des 

Kalibrierfaktors (Kap. 2.3.4) des optischen Detektionssystems die Aktivität der Probe bestimmt 

werden (Tabelle 12). Da die berechneten Photonenzählraten pro Sekunde und MeV der 

Efeuproben mit den Werten der Kalibrierquelle übereinstimmen, ist die berechnete Aktivität und 

die aufgetropfte Aktivität für fast alle Proben innerhalb der Messunsicherheiten gleich. Bei den 

Tannennadelproben gibt es eine größere Diskrepanz zwischen den Aktivitäten. Bei der Mehrheit 

der Proben wird die Aktivität bei der Berechnung um den Faktor zwei oder mehr unterschätzt. 

Was, wie im vorigen Absatz erklärt, an der vollständigen Selbstabsorption der α-Teilchen in der 

Probe (Faktor zwei) und der teilweisen Selbstabsorption (Unterschätzung bis zu einem Faktor drei) 

liegt.  
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Tabelle 12: Berechnete Aktivitäten der Pflanzenproben aus den Messungen der Radiolumineszenzphotonen des UVA- 
und UVC-Spektralbereichs. *LOD: Das Radiolumineszenzsignal der Probe lässt sich nicht vom Untergrund unterscheiden. 

Probe 
Aktivität 
(MBq) 

UVA Aktivität berechnet 
(MBq) 

UVC Aktivität berechnet 
(MBq) 

Efeu  
     

E9 0,47(7) 0,4(1)  < LoD*   
E6 0,52(8) 0,5(1)  0,6(1)  
E7 1,0(2) 0,8(1)  1,1(1)  
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)  
E8 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(1)  
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 Orientierung der Probe zu untersuchen, wird das Radiolumineszenzsignal der 

Vorder- und Rückseite einer Efeuprobe und einer Tannennadelprobe gemessen. Die Abbildung 53 

und Abbildung 54 zeigen die gemessenen Seiten der Proben E8 und N1. Das 

Radiolumineszenzsignal der Rückseite der Efeuprobe E8 wird im UVC-Spektralbereich gemessen 

(Abbildung 53c). Der Kontrast zwischen Untergrund und Quelle ist trotz logarithmischer 

Darstellung schwach. Der Vergleich der Photonenzählraten der Vorder- und Rückseite ergibt, dass 

das Signal der Vorderseite circa 5-mal größer ist als das der Rückseite. Dass überhaupt Photonen 

von der Rückseite gemessen werden konnten, liegt daran, dass die α-Teilchen 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 großen Einfluss auf die Photonenzählrate 

und somit schließlich auch auf die daraus berechnete Aktivität. Das bedeutet, dass bei Messungen 

in der Umwelt das Auffinden von Kontaminationen auf Blättern erschwert sein kann, wenn ihre 

kontaminierte Seite, zum Beispiel durch Wind, nicht konstant in Richtung des optischen 

Detektionssystems zeigt.  
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Abbildung 53: Die Vorderseite (a) und die Rückseite (b) der Efeuprobe E8 und das UVC-Radiolumineszenzsignal in 
logarithmischer Darstellung der Rückseite (c). Der rote Kreis zeigt den Bereich der Pixel an, die zur Quelle gehören. Pixel 
im blauen Viereck werden zur Bestimmung des Untergrunds verwendet. 

Die Radiolumineszenzphotonen der Tannennadelprobe N1 werden im UVA-Spektralbereich 

gemessen. Das Signal der Rückseite ist in Abbildung 54c gezeigt. Die Quelle der 

Radiolumineszenzphotonen ist auf dem Bild klar zu erkennen, da sich die Photonenzählrate 

deutlich vom Untergrund abhebt. Auf der Rückseite der Tannennadelprobe wird noch knapp die 

Hälfte des Radiolumineszenzsignals der Vorderseite gemessen. Bei den Tannennadelproben 

wurde dieselbe Seite mit Tropfen versetzt, die sich allerdings rund um die Nadel verteilten, was 

zu einer asymmetrischen Verteilung des 241Am auf den Nadeln führte (Abbildung 51). Die 

detektierten UVA-Photonen stammen demnach von α-Teilchen, die von der Rückseite der Probe 

emittiert werden. Diese α-Teilchen tragen bei der Messung der Vorderseite nicht zur Bildung von 

Radiolumineszenzphotonen bei, da sie in Richtung der Unterlage emittiert und dort vollständig 

absorbiert werden. Hätten sich die Tropfen perfekt um die Nadeln herum verteilt, so gäbe es 

keinen Unterschied zwischen den verschiedenen Orientierungen der Proben. Bei 

Tannennadelprobe N1 lassen sich auf der Rückseite 41,2 % der Photonen der Vorderseite messen. 

Das  heißt, dass sich ein erhöhter Anteil des 241Am auf der Rückseite befindet und erklärt, weshalb 

das Radiolumineszenzsignal der Vorderseite geringer ist als erwartet (Abbildung 29, Abbildung 

30). 

 

Abbildung 54: Die Vorderseite (a) und die Rückseite (b) der Tannennadelprobe N1 und das UVA-Radiolumineszenzsignal 
in logarithmischer Darstellung der Rückseite (c). Der rote Kreis zeigt den Bereich der Pixel an, die zur Quelle gehören. 
Pixel im blauen Viereck ohne die des roten Kreises werden zur Bestimmung des Untergrunds verwendet. 
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5.2 Beton 
 

i) Variation der Aktivität und des Mischungsverhältnisses 

Drei verschiedene Betonproben unterschiedlichen Typs (M, H, H-p) wurden nacheinander mit 

insgesamt 4 Tropfen der 241Am-Lösung versetzt. Der Unterschied zwischen den Spektren der 

verschiedenen Probentypen (Abbildung 31) ist am größten beim Vergleich des Typs M mit den 

Typen H und H-p. Die Betonprobe des Typs M hat ein deutlich geringeres Peakmaximum und ein 

deutlich stärkeres linksseitiges Tailing. Die Proben des Typs M wurden mit einem höheren 

Wasseranteil hergestellt, was zu einem W/Z-Wert über 0,4 führt. Das überschüssige Wasser führt 

zu einer erhöhten Anzahl und Größe der Poren im Beton [86]. Wird der getrocknete Beton mit 

einer Flüssigkeit, wie der 241Am-Lösung benetzt, so zieht diese Flüssigkeit mitsamt den 241Am-

Atomen durch die Poren in den Beton ein. Die α-Teilchen, die nicht an der Oberfläche des Betons 

emittiert werden, werden durch ihn abgebremst und bilden das linksseitige Tailing im α-Spektrum. 

Aus dem stärkeren Tailing des Probentyps M gegenüber dem der Typen H und H-p kann 

geschlossen werden, dass das 241Am in den Typ M tiefer als in die Typen H und H-p migriert. Ist 

das der Fall, so ist durch die Migration gleichzeitig weniger 241Am an der Oberfläche.  Deshalb 

werden dort verglichen mit den Probentypen H und H-p weniger α-Teilchen emittiert, welches an 

dem geringeren Peakmaximum von Typ M gegenüber Typ H und H-p erkennbar ist.   

Die Probentypen H und H-p unterscheiden sich nur hinsichtlich der Bearbeitung der Oberfläche. 

Der Typ H ist nicht bearbeitet, während der Typ H-p poliert worden ist. Da die polierte Probe ein 

etwas höheres Peakmaximum und höheres Tailing als die unbearbeitete Probe hat, scheint der 

Prozess der Politur die Oberfläche so zu verändern, dass die Migration des 241Am in die Tiefe 

vermindert wird. Bei der Politur lösen sich Staubteilchen und Sandkörner verschiedenster Größen. 

Es ist möglich, dass sich Partikel des feinen Zementstaubs in die Poren der Oberfläche setzen und 

diese damit ganz oder teilweise verschließen. 

 

Abbildung 55: Recovery der Proben aus Abbildung 31. Aus jedem Spektrum wird die Recovery bestimmt und in dieser 
Abbildung geplottet. Die Recovery ist am höchsten für die Probe des Typs M. Für die Probe H nimmt die Recovery mit 
steigender Aktivität ab, für die anderen beiden Proben bleibt sie konstant. 
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Aus den einzelnen Spektren wurde die Zählrate der α-Teilchen bestimmt und mit der 

aufgetropften Aktivität verglichen. Die Recovery ist für alle drei Probentypen und vier Aktivitäten 

in Abbildung 55 gezeigt. Die Probe des Typs M hat mit einer durchschnittlichen Recovery von 

47,1 % die höchste Recovery aller Probentypen. Für dieselbe Probe sollte die Recovery konstant 

über alle Aktivitäten bleiben, da die Tropfen immer an derselben Stelle platziert wurden. Bei der 

Probe H-p trifft das im Rahmen der Messunsicherheiten zu. Die Recovery der Betonprobe H nimmt 

mit zunehmender Aktivität ab, was auf eine Migration des 241Am mit jedem weiteren Tropfen in 

den Beton hindeutet. Dieses Verhalten wurde nur bei Typ H mit einem niedrigeren Wasseranteil 

beobachtet. Möglicherweise transportiert die neue Flüssigkeit das vorhandene 241Am über die 

Poren in tiefere Betonschichten. Unklar ist, weshalb dieser Effekt nur bei diesem Probentyp und 

nicht bei allen zu beobachten ist. Die Recovery der Betonprobe des Typs M steigt zwischen den 

ersten zwei Tropfen an und bleibt danach konstant. Der Anstieg ist dadurch zu erklären, dass 

Tropfen Nummer 2 nicht exakt auf Tropfen Nummer 1 platziert worden ist. Die dadurch größere 

gespikte Fläche sorgt für die höhere Recovery. Die Tropfen 3 und 4 vergrößerten die gespikte 

Fläche nicht weiter, weshalb die Recovery ab Tropfen Nummer 2 konstant ist. Die Recovery ist 

folglich abhängig von der Größe der benetzten Fläche. Der Vergleich der Recovery der 

verschiedenen Probentypen zeigt, dass sie, trotz des niedrigeren Peakmaximums der Betonprobe 

des Typs M, für diesen Probentyp am höchsten ist. Grund dafür ist das starke linksseitige Tailing, 

welches wiederum auf viele niederenergetische α-Teilchen hinweist.  

Aufgrund der unterschiedlichen Recovery und Form der Peaks der verschiedenen Probentypen 

lässt sich schlussfolgern, dass das 241Am bei der Probe des Typs M auf der Tropfenfläche flach in 

den Beton migriert. Die Poren reduzieren so zwar die Energie der α-Teilchen, aber kaum ihre 

Anzahl, da sich die Flüssigkeit in vielen Poren oberflächennah verteilt. Bei den Proben H und H-p 

kann die Flüssigkeit und damit das 241Am durch die geringere Porenanzahl tiefer in den Beton 

einziehen (Abbildung 56). Da die Reichweite der α-Teilchen in Beton nur etwa 25 bis 35 µm 

(Kap. 2.1.2) beträgt, werden α-Teilchen, die tief im Beton erzeugt werden, vollständig von diesem 

absorbiert und reduzieren so die ermittelte Recovery. 

 

Abbildung 56: Poren bei Betonproben mit unterschiedlichem W/Z-Wert. Typ M (links) hat aufgrund des hohen W/Z-Werts 
mehr Poren als Typ H (rechts). Der Flüssigkeitstropfen mit dem 241Am zieht deshalb unterschiedlich tief in den Beton ein. 
Der rote Balken zeigt exemplarisch die Reichweite der -hTeilchen im Beton an. Werden -hTeilchen von einer größeren 
Tiefe emittiert, so werden sie im Beton vollständig absorbiert (rechts). Bei der Probe des Typs M werden mehr -hTeilchen 
auf geringen Tiefen emittiert, wodurch die Selbstabsorption die -hTeilchen nur abbremst. 

Da der W/Z-Wert das Messergebnis beeinflusst, werden für die Messungen der 

Radiolumineszenzphotonen nur Proben des Typs M verwendet. 
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ii) Variation der Tropfenanzahl 

Bei der Variation der Tropfenanzahl wurde der Einfluss der Flüssigkeitsmenge auf das Spektrum 

und die Recovery untersucht. Dazu wurde je eine Probe pro Probentyp mit einem Tropfen oder 

mit vier Tropfen auf derselben Stelle mit 241Am-Lösung benetzt. Die aufgetropfte Gesamtaktivität 

aller Proben beträgt 3,6 kBq. Wie schon in Diskussionsteil i) beobachtet und diskutiert, ist die 

Recovery für die beiden Betonproben des Typs M am höchsten. Des Weiteren ist die Recovery für 

jeden Betontyp am höchsten, wenn nur ein 20 µl-Tropfen statt vier Tropfen mit insgesamt 80 µl 

aufgetropft werden. Die erhöhte Flüssigkeitsmenge der vier Tropfen führt dazu, dass mehr 241Am 

über die Poren in tiefere Schichten des Betons transportiert wird, wodurch es zu einer erhöhten 

Selbstabsorption kommt und zu einer Reduktion des 241Am an der Betonoberfläche. Dieser Effekt 

führt somit zu einer Reduktion der Recovery.  

Ein zweiter davon unabhängiger Effekt fällt bei der Betrachtung der Aktivitätskonzentration im 

Tropfen auf. Wurden vier Tropfen aufgetropft, so betrug die Aktivität im letzten Tropfen etwa 

0,9 kBq. Wurde nur ein Tropfen aufgetropft, so betrug die Aktivitätskonzentration 3,6 kBq pro 

Tropfen. Bei der Annahme, dass bei Proben desselben Betontyps prozentual dieselbe 

Flüssigkeitsmenge in den Beton einzieht, ist die Menge des 241Am, das an der Oberfläche deponiert 

wird, für den einzelnen Tropfen höher als bei dem letzten der vier Tropfen. 

Beide Effekte zeigen sich beim Vergleich der Spektren (Abbildung 32). Exemplarisch an den 

Betonproben des Typs M gezeigt, ist das Peakmaximum bei einem Tropfen deutlich höher als bei 

vier Tropfen. Bei vier Tropfen überwiegt hingegen ab einer Energie unterhalb von 5200 keV das 

linksseitige Tailing. Bei der Normierung des Spektrums der Probe mit vier Tropfen auf das 

Maximum der Probe mit nur einem Tropfen (Abbildung 57) ist dies noch eindeutiger zu erkennen. 

Während die Form des Maximums fast gleich ist, ist das Tailing der Probe mit vier Tropfen (rote 

Linie) höher als dass der Probe mit nur einem Tropfen (schwarze Linie). 

 
Abbildung 57: Vergleich der -hSpektren des Typs M. Das Peakmaximum im Spektrum der Betonprobe, die mit vier 
Tropfen versetzt (rote Linie) worden ist, wird auf das Maximum der Betonprobe mit nur einem Tropfen (schwarze Linie) 
normiert. Die Form des Maximums beider Proben ist fast identisch, allerdings ist das Tailing der Probe mit vier Tropfen 
deutlich größer. 

Damit die Ergebnisse der Messungen der Radiolumineszenzphotonen der Betonproben 

miteinander verglichen werden können, wurde jede Betonprobe mit derselben Anzahl an Tropfen 

und dem gleichen Tropfenvolumen versetzt. Außerdem wurden die Tropfen nebeneinander und 

nicht übereinander platziert. 
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iii) Variation der Oberflächenrauheit 

Um den Einfluss der Oberflächenrauheit der Betonprobe auf das Spektrum und die Recovery zu 

untersuchen, wurden drei Betonproben des Typs M mit unterschiedlichen Rauheiten hergestellt 

und mit derselben Aktivität gespikt. Die Spektren der Proben sind in Abbildung 34 gezeigt. Das 

Spektrum der sehr glatten Probe mit einem Ὓ von weniger als 5 µm (rote Linie) hat das höchste 

Peakmaximum und auch das stärkste Tailing. Grund dafür ist das Trocknungsverhalten des 

Tropfens der 241Am-Lösung auf der Betonoberfläche. Die Proben wurden gleichzeitig betropft. Bei 

der sehr glatten Probe bleibt der Tropfen auf der Oberfläche stehen und verdunstet innerhalb von 

zwei Stunden (Abbildung 33). Da auch ein Wassertropfen auf einer Edelstahloberfläche so lange 

für das Verdunsten brauchte, lässt sich daraus schließen, dass die Lösung kaum in den Beton 

eingezogen ist und das 241Am demnach an der Oberfläche verblieben ist. Diese Schlussfolgerung 

wird durch das hohe Peakmaximum bestätigt. Zudem benetzt der Tropfen eine im Vergleich zu 

anderen Betonproben kleine Fläche der Probe. Nach dem Trocknen des Tropfens zeigt sich auf der 

Stelle der Betonprobe ein hellerer Fleck (Abbildung 58). Es gibt zwei mögliche Ursachen für die 

Veränderung der Oberfläche. Zum einen könnte es sein, dass die saure 241Am-Lösung Teile der 

Betonoberfläche gelöst hat, zum anderen können die Salze der Salpetersäure auf der Oberfläche 

auskristallisiert sein (Abbildung 58b). Beide Effekte können zu einer Verminderung der Energie der 

α-Teilchen führen, die sich im Spektrum durch das starke Tailing zeigen. Auffällig ist, dass der Ort 

des Tropfens nur bei den sehr glatten Proben sichtbar bleibt. Auf aufgerauten Proben finden diese 

Reaktionen im Beton statt, weshalb der Tropfen nach dem Trocknen mit dem bloßen Auge nicht 

mehr zu erkennen ist. 

 

Abbildung 58: (a) Betonprobe nach dem Trocknen eines 20 µl-Tropfens der 241Am-Lösung. Der Ort, an dem der Tropfen 
trocknete, ist durch eine hellere Färbung gut zu erkennen. Beim Auftropfen einer Salpetersäure mit Europium bilden sich 
Kristalle auf der Betonoberfläche (b). 

Die raue (SA= 11 ± 5 µm, Abbildung 34, grüne Linie) und die sehr raue (SA= 29 ± 10 µm, Abbildung 

34, schwarze Linie)  Probe haben ein geringeres Peakmaximum als die glatte Probe. Außerdem ist 

der Anteil an Impulsen im Tailing im Vergleich zum Anteil im Maximum höher als bei der glatten 

Probe. Dieses Verhalten deutet auf eine tiefere Migration des 241Am in den Beton hin, wodurch 

die α-Teilchen ganz oder teilweise absorbiert werden. Die Beobachtung, dass der Tropfen der 
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241Am-Lösung bei diesen Proben schon nach 10 bis 30 Minuten vollständig getrocknet war, 

bestärkt die These der stärkeren Migration des 241Am durch das Einziehen der Flüssigkeit in den 

Beton. Zusätzlich verlief der Tropfen auf den rauen Proben und die Flüssigkeit benetzte dadurch 

eine größere Fläche auf der Betonprobe. Grund dafür ist die Änderung des Kontaktwinkels von 

Tropfen auf rauen Untergründen. Bei hydrophilen Untergründen wie Beton ist der Kontaktwinkel 

kleiner 90 ° [96]. Je rauer die hydrophile Oberfläche, desto kleiner wird der Kontaktwinkel [96], 

[97], [98]. Ein kleinerer Kontaktwinkel bedeutet, dass der Tropfen stärker verläuft und eine 

größere Fläche benetzt, was bei den Betonproben größerer Rauheit beobachtet wurde (Tabelle 

13) [98]. 

Tabelle 13: Kontaktwinkel von 10 µl-Tropfen auf Kohleproben verschiedener Rauheit [98]. Je größer die Rauheit, desto 
kleiner der Kontaktwinkel und desto größer die benetzte Fläche. 

 

Dieser Punkt wird bei der Betrachtung der Recovery wichtig. Entgegen der Annahme, dass die 

Recovery mit zunehmender Rauheit abnimmt, da es zu mehr vollständiger Selbstabsorption 

kommt, ist die Recovery der sehr rauen Probe höher als die der rauen Probe. Das liegt daran, dass 

der Tropfen auf der sehr rauen Probe eine größere Fläche benetzt hat. Die Flüssigkeit ist demnach 

auf einer größeren Fläche weniger tief in den Beton eingezogen als bei der rauen Probe, wo die 

Flüssigkeit das 241Am tiefer in den Beton transportieren konnte. Das wiederum führt zu einem 

größeren Anteil an Selbstabsorption und damit zu einer geringeren α-Teilchen-Zählrate. Die 

Recovery der glatten Probe ist am höchsten, da das 241Am an der Oberfläche verbleibt und es somit 

zu weniger vollständiger Selbstabsorption der α-Teilchen kommt. 

Bei einer Kontamination auf Beton in der Umwelt ist dessen Rauheit unbekannt. Da die Rauheit 

die Recovery beeinflusst, wird sie auch die Zählrate Radiolumineszenzphotonen beeinflussen. 

Dadurch ist es wahrscheinlich, dass die Aktivität einer unbekannten Betonprobe sowohl bei der 

Messung der α-Teilchen als auch bei der Messung der Radiolumineszenzphotonen unterschätzt 

wird. 
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iv) Variation der Säurestärke 

Beim Auftropfen der 0,5 und 1 M Salpetersäure auf den basischen Beton wurde die Bildung von 

Gasbläschen an der Kontaktfläche von Beton und Säure beobachtet. Das Resultat der 

Bläschenbildung bei der 1 M HNO3-Lösung war eine dunkle Kruste auf dem Beton (Abbildung 35). 

Die für die Experimente ii) und iii) verwendete 241Am-Gebrauchslösung zeigte keine 

Bläschenbildung an der Betonoberfläche. Erst ab einem pH-Wertes von ≤ 0,3, wie bei der 0,5 M 

HNO3-Lösung, kam es zur Bläschenbildung. Die Bläschen bestehen aus Kohlenstoffdioxid. Das 

durch die chemische Reaktion 

#Á#/ς (/  O #Áσ(/ #/  

gebildet wird. Das CaCO3 stammt aus dem Kalkstein, aus dem der Zement für den Beton 

hergestellt wird [86]. Die H3O
+-Ionen stammen von der Salpetersäure der 241Am-Lösung. 

Diese Reaktion hat je nach pH-Wert der 241Am-Lösung einen starken Einfluss auf das detektierte 

α-Spektrum. Durch die chemische Reaktion vermischt sich das 241Am mit den gelösten 

Komponenten des Betons. Nach dem Trocknen des Gemischs bleibt wenig bis kein 241Am an der 

Oberfläche zurück. Stattdessen wird es von der dunklen Kruste bedeckt, die die emittierten              

α-Teilchen absorbiert. Die erwarteten Spektren sollten deshalb ein niedriges Peakmaximum und 

starkes linksseitiges Tailing aufweisen. 

Dieser Effekt bestätigt sich durch die durchgeführten Vergleichsmessungen. Das Spektrum der 

Betonprobe 403, die mit 241Am in der 0,5 M HNO3-Lösung (pH = 0,3) gespikt wurde, zeigt einen 

deutlich breiteren Peak als zum Beispiel das der glatten Probe 311 aus v) mit einem pH-Wert von 

2,0 (Abbildung 59). Zur besseren Vergleichbarkeit wurden beide Spektren auf eine Aktivität von 

1 kBq normiert. Das Peakmaximum der Betonprobe 403 ist deutlich geringer als das der Probe 

311. Das Tailing ist wiederum bei Probe 403 stärker als bei Probe 311. Zudem ist bei Probe 403 

der Anteil der Impulse des Tailings höher als der Anteil im Peak. Die Beobachtung passt sehr gut 

zur Annahme der verstärkten Absorption durch die gelöste und getrocknete Betonschicht. 

Die Recovery der beiden Proben liegt bei 46,0 ± 1,4 % für Probe 311 und bei 43,3 ± 1,3 % für Probe 

403. Dass die Recovery beider Proben im Rahmen der Messunsicherheiten gleich ist, zeigt, wie 

hoch der Anteil an Impulsen im Tailing von Probe 403 ist.  
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Abbildung 59: Vergleich der Spektren von der Probe 403 (pH = 0,3) mit 311 (pH = 2,0). Zur besseren Vergleichbarkeit 
werden die Aktivitäten auf 1 kBq normiert. Das Spektrum der Probe 403 (schwarze Linie) hat ein deutlich geringeres 
Peakmaximum als Probe 311 (rote Linie). Das Tailing ist hingegen stärker. 

Das Spektrum der Betonprobe 309 (Abbildung 37), die mit 241Am in der 1 M HNO3-Lösung benetzt 

wurde, zeigt die Absorption der α-Teilchen noch stärker. Das Spektrum weist keinen eindeutigen 

Peak, sondern eher ein Plateau auf. Zwar ist die Zählrate der α-Teilchen mit einer Energie von 

4500 keV bis 5500 keV am höchsten, allerdings ist das linksseitige Tailing so stark, dass die Summe 

der Impulse niedrigerer Energie, die Summe der im Peakbereich übertrifft. Zudem werden Impulse 

bei einer Energie von circa 6000 keV gemessen. Da nur 241Am in der Probe ist, gibt es nur zwei 

Möglichkeiten für den Ursprung dieser Impulse. Zum einen könnte es sich, aufgrund der geringen 

Anzahl an Impulsen, um Impulse vom Untergrund handeln, die von der Untergrundkorrektur nicht 

korrekt erfasst wurden. Zum anderen könnte die Energiekalibrierung des Spektrums nicht optimal 

sein, sodass die Peakkante nicht wie angenommen bei 5500 keV sondern bei 5000 keV liegen 

müsste. Stimmt diese Hypothese, so befindet sich nahezu kein 241Am an der Oberfläche des 

Betons. Stattdessen scheint die gebildete Kruste (Abbildung 35) fast alle α-Teilchen stark 

abzubremsen. Die Recovery von nur 2,2 ± 0,1 % macht deutlich, dass tatsächlich der Großteil der 

α-Teilchen von der Kruste vollständig absorbiert wird, was die zweite These stützt. 

Die starke Selbstabsorption bei Betonproben, die mit einer Lösung mit einem pH-Wert von 

weniger als 0,3 versetzt wurden, wird relevant beim Spiken der Betonproben für die Messungen 

der Radiolumineszenzphotonen. Für diese Messungen werden hohe Aktivitäten der Proben 

benötigt, was zur Verwendung der 241Am-Stammlösung und schwachen Verdünnungen dieser 

führt. Die 241Am-Stammlösung hat einen pH-Wert von 0, es kann demnach eine hohe 

Selbstabsorption erwartet werden. Da die Anzahl an Radiolumineszenzphotonen auch abhängig 

von der Energie der α-Teilchen ist [37], [42], ist aufgrund des starken linksseitigen Tailings von 

einer Reduktion der Photonenzählrate auszugehen. 
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v) Langzeitstabilität 

Drei verschiedene Betonproben (M glatt, H-p, M rau) wurden einmalig mit einem Tropfen der 
241Am-Lösung benetzt und danach über sechs Monate regelmäßig gemessen. Ziel dieser 

Versuchsreihe war es, die Langzeitstabilität des 241Am auf der Betonoberfläche zu bestimmen. Es 

sollte ausgeschlossen werden, dass das 241Am bei trockener Lagerung mit der Zeit tiefer in den 

Beton migriert, was sich durch eine Veränderung des Spektrums und damit einhergehend durch 

eine Veränderung der Zählrate zeigen würde. 

Die raue Probe des Typs M zeigt sowohl im Verlauf der ersten 100 Stunden als auch im Verlauf der 

sechs Monate eine innerhalb der Messunsicherheiten der GIK konstante Zählrate (Abbildung 38 

und Abbildung 39). Mit etwa 90.000 Impulsen in 100 s ist die Zählrate deutlich geringer als die der 

anderen beiden Proben. Die Ursache dafür ist die Rauheit der Probe, die dadurch bedingte 

größere, vom Tropfen benetzte, Fläche und die damit verbundene stärkere Migration des 241Am 

in tiefere Schichten des Betons, wie in Abschnitt iii) erläutert.  

Die Zählrate der polierten Probe des Typs H-p ist ebenfalls über den Zeitraum von 100 Stunden 

konstant. Innerhalb der sechs Monate schwankt die Zählrate innerhalb der Messunsicherheiten 

der GIK. Die Anzahl an Impulsen dieser Probe ist etwas geringer als die der glatten Probe des Typs 

M. Als Grund dafür ist der unterschiedliche W/Z-Wert anzunehmen, wie in Abschnitt i) bereits 

erklärt. 

Die glatte Probe des Typs M zeigt einen sprunghaften Anstieg der Zählrate zwischen der ersten 

und zweiten Messung. Auf dieser Probe stand der Tropfen der 241Am-Lösung so lange, bis er 

verdunstet war. Die erste Messung wurde gestartet, als der Tropfen scheinbar trocken, aber als 

dunkler Fleck auf dem Beton noch sichtbar war (Abbildung 60 links). Nach der Messung ist der 

Tropfenfleck hell (Abbildung 60 rechts). Das deutete darauf hin, dass noch Flüssigkeit auf bzw. in 

den oberen Schichten der Betonprobe vorhanden war. Bei der zweiten Messung ist eine höhere 

Zählrate detektiert worden. Die Flüssigkeit, die für das dunkle Erscheinungsbild des Tropfens 

sorgte, hat demnach auch die α-Teilchen des 241Am absorbiert. 

 

Abbildung 60: Probe 311 des Typs M glatt: Vor der ersten Messung (links) und nach der ersten Messung (rechts). 

Im weiteren Verlauf der Messungen schwankt die Zählrate mitunter sehr stark, bleibt aber im 

Rahmen der Messunsicherheit der GIK bis auf den zuvor beschriebenen Ausreißer zu Beginn der 

Messreihe konstant. Insbesondere bei der Betrachtung der letzten vier Messungen der Proben M 

glatt und H-p fällt auf, dass die Zählraten leicht ansteigen (Abbildung 39). Da der Zeitpunkt des 

Auftropfens für beide Proben unterschiedlich war, sind die Messpunkte um einige Stunden am 

selben Tag verschoben. Der Anstieg der Impulsanzahl zeigte somit eine Abhängigkeit vom Messtag 

und nicht von den gemessenen Proben. Die Schwankung der Zählrate durch diesen Effekt liegt bei 

1 % für die Probe M rau und bei 3% für die anderen beiden Proben. Die Abhängigkeit vom Messtag 
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resultiert aus der Stabilität der GIK. Eine schwankende Temperatur im Labor beeinflusst den Druck 

im Inneren der Gaskammer und dadurch die Peaklage und –breite [67]. Eine Verschiebung der 

Peaklage führt dazu, dass bei einer Messung die niederenergetischen (< 2000 keV) α-Teilchen des 

Tailings gemessen wurden und bei einer anderen Messung womöglich nicht. Da der Effekt des 

Messtages auf die Schwankung der Zählrate geringer ist als die statistische Messunsicherheit der 

Zählrate hatte er keinen signifikanten Einfluss auf das Messergebnis und wurde deshalb nicht 

weiter betrachtet. 

Neben der Konstanz der Zählrate gibt auch die Konstanz der Peakform Aufschluss darüber, ob das 
241Am über die Zeit tiefer in den Beton migriert. Wäre dies der Fall, so könnte die Zählrate zunächst 

noch unverändert sein, während der Anteil an detektierten niederenergetischen α-Teilchen 

zunimmt. Das Tailing des Peaks würde also wachsen und das Peakmaximum schrumpfen, die 

Zählrate dabei aber konstant bleiben. Dass dies nicht der Fall ist, zeigt Abbildung 61 exemplarisch 

für die glatte Probe des Typs M. Der Peak beider Messungen hat sein Maximum bei 5380 ± 80 keV 

und ein links- und rechtsseitiges Tailing. Die Peakform der ersten Messung ist identisch zur 

Peakform der letzten Messung nach 180 Tagen. 

 

Abbildung 61: 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 für alle drei Betonproben, dass sich die Zählraten und die Peakform über 

einen Zeitraum von sechs Monaten nicht verändern. Das bedeutet, dass das 241Am unter stabilen, 

trockenen Umweltbedingungen immobil auf und im Beton bleibt. Mechanische Einflüsse auf die 

Probenoberfläche oder der Einfluss von Feuchtigkeit oder starken Temperaturschwankungen 

wurden nicht untersucht, bieten aber potenziell die Möglichkeit einer Beeinflussung der Mobilität 

des 241Am auf und im Beton und sollten in einer nachfolgenden Arbeit genauer untersucht werden. 

vi) PIPS 

Zur Validierung der Messungen der Radiolumineszenzphotonen wurden die Betonproben 

ebenfalls mit einem PIPS-Detektor gemessen. Da dieser zu sensitiv für die erforderlich hohen 

Aktivitäten der Radiolumineszenz-Betonproben ist, wurde nur ein kleiner Ausschnitt der Probe 

gemessen. Die Probe wurde dazu in eine Metallbox mit einem kleinen Loch in der Mitte gelegt 

(Abbildung 18). Das 241Am ist nicht homogen auf den Betonproben verteilt, da es mit neun 100 µl-
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Tropfen aufgebracht wurde. Deshalb ist es nicht sinnvoll, eine Recovery für diese Proben zu 

bestimmen. Stattdessen eignen sich die ermittelten Zählraten und Spektren für den Vergleich der 

Betonproben untereinander. Bei allen Proben liegt die rechte Kante des Peaks bei 5486 keV. 

Die Verwendung des dünnen langen Rohrs auf dem Loch der Metallbox minimiert nicht nur die 

Anzahl der gemessenen α-Teilchen, sondern selektiert sie auch, sodass nur α-Teilchen gemessen 

werden, die senkrecht zur Oberfläche emittiert werden. Dadurch ist die gemessene Energie der 

α-Teilchen nur abhängig von der Selbstabsorption im Beton, die wiederum von der Eindringtiefe 

des 241Am abhängt. In den gemessenen Spektren ist die Stärke der Selbstabsorption an der Stärke 

des Tailings bzw. an der Höhe des Peakmaximums zu erkennen. Sie ist für verschiedene Proben 

unterschiedlich stark. Abbildung 62 zeigt die zwei Extreme der Spektren, repräsentiert durch die 

Betonproben 303 und 109. Die Probe 303 hat ein hohes Peakmaximum und kaum Tailing, folglich 

befindet sich das 241Am größtenteils an der Betonoberfläche und die emittierten α-Teilchen 

werden kaum abgebremst oder absorbiert. Im Gegensatz dazu wird das Spektrum der Probe 109 

vom linksseitigen Tailing dominiert und das Peakmaximum ist weniger als doppelt so hoch wie 

dieses. Bei Probe 109 werden demnach fast alle α-Teilchen durch Stöße im Beton abgebremst.  

 

Abbildung 62: Vergleich zweier Betonproben. 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 wurde für jede Probe die Zählrate der α-Teilchen bestimmt und die Ergebnisse 

werden über die aufgetropfte Aktivität in Abbildung 40 aufgetragen. Anders als erwartet, nimmt 

die Zählrate nicht kontinuierlich mit steigender Aktivität zu. Stattdessen steigt sie bis zu einer 

Aktivität von 5 MBq an und fällt danach stark ab. Die Probe 105 mit der höchsten Aktivität von 

18,4 MBq hat eine Zählrate die vergleichbar groß ist zu den 500 kBq-Proben. Grund für die geringe 

Zählrate ist die 1 M HNO3 der 241Am-Stammlösung, mit der Probe 105 versetzt wurde. Ebenso wie 

in Abschnitt iv) beschrieben, bildeten sich Gasbläschen beim Auftropfen der 241Am-Stammlösung 

auf die Betonprobe und erzeugten nach dem Trocknen eine dunkle Kruste (Abbildung 63). Diese 

Kruste sorgte für die hohe Absorption der α-Teilchen in der Probe. 
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Abbildung 63: Betonprobe 105 nach dem Auftropfen der 1 M 241Am-Stammlösung 

Weniger stark, aber dennoch relevant ist der Einfluss der Säurestärke der verdünnten 241Am-

Lösungen, die auf die Proben 301, 107 und 103 aufgetropft wurden. Deshalb weisen auch diese 

Proben eine deutlich geringere Zählrate als erwartet auf. 

Um zu untersuchen, weshalb sich die Spektren für die Betonproben so stark unterscheiden, wurde 

die ermittelte Gesamtzählrate in Peak und Tailing aufgeteilt. Ein 241Am-Standard aus eloxiertem 

Aluminium wurde als Maßstab verwendet, anhand dessen die Energiebereiche von Peak und 

Tailing getrennt wurden. Das Ergebnis der prozentualen Anteile ist in Abbildung 64 gezeigt. Die 

Aktivität der Proben nimmt von links nach rechts zu. Bis einschließlich zu Probe 303 dominiert der 

Peak die Verteilung der Impulse. Ab Probe 207 dominiert das Tailing das Spektrum. 

 
Abbildung 64: Prozentuale Anteile der Impulse des Peak- und Tailingbereichs. Die Bereiche werden anhand des 241Am-
Standards festgelegt. Die Aktivität der Proben nimmt von links nach rechts zu. Bis zur Probe 303 dominiert der Peak das 
Spektrum, für Proben höherer Aktivität das Tailing. 

Der berechnete Peakanteil des 241Am-Standards liegt bei über 90 %. Alle Betonproben deren 

berechneter Peakanteil vom Spektrum über 50 % beträgt, werden vom Peak dominiert und 

besitzen kaum Tailing. Proben, deren berechneter Peakanteil unterhalb von 50 % liegt, werden 
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vom Tailing dominiert. Aus der Grafik lassen sich viele Details zu den Eigenschaften der 

Betonproben ablesen. Am auffälligsten ist, dass das Tailing für die Proben hoher Aktivität 

dominiert, während für die Proben mit niedriger Aktivität der Peak das Spektrum dominiert. Der 

Übergang von Peak- zu Tailing-dominiert erfolgt zwischen Probe 303 und 207 (Abbildung 65). 

Beide Proben wurden allerdings mit derselben Lösung und Aktivität von 2 MBq gespikt. Es wäre 

also zu erwarten gewesen, dass sich die Spektren beider Proben ähneln und nicht so stark 

unterscheiden wie beobachtet wurde. Der einzige Unterschied zwischen den Proben ist ihre 

Rauheit. Die Probe 303 hat einen Ὓ von 8,8 ± 0,9 µm und gehört damit zu den rauen Proben. Die 

Probe 207 hingegen hat einen Ὓ von 28 ± 5 µm und ist somit sehr rau. Wie schon in Abschnitt iii) 

gezeigt, nimmt das Tailing mit zunehmender Rauheit zu, da eine größere Fläche vom Tropfen 

benetzt wird. Außerdem trocknete der mittlere Tropfen deutlich schneller als der mittlere Tropfen 

der Probe 303 (Abbildung 66), was auf ein schnelles Einziehen der Flüssigkeit in den Beton 

schließen lässt. Aus diesem Grund wurde mehr 241Am in tiefere Schichten des Betons transportiert 

und die dort emittierten α-Teilchen wurden stärker abgebremst, was zum erhöhten Anteil des 

Tailings im Spektrum führte. Die Gesamtzählraten beider Proben sind im Rahmen der 

Messunsicherheit gleich (Abbildung 40). 

 

Abbildung 65: Prozentuale Anteile der Impulse des Peak- und Tailingbereichs für die Proben 303 und 207.  

 

Abbildung 66: Trocknen der mittleren Tropfen der 241Am-Lösung auf Probe 303 und 207. Auf Probe 303 blieb der mittlere 
Tropfen lange stehen und verdunstete, während er auf Probe 207 direkt in den Beton einzog und dort trocknete. 

Die Proben 107 und 301 wurden mit derselben 241Am-Lösung und somit auch Aktivität versetzt. 

Auch diese beiden Proben unterscheiden sich stark bezüglich ihrer Rauheit. Die Probe 107 hat 
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einen Ὓ von 6,0 ± 0,6 µm und die Probe 301 hat einen Ὓ von 30 ± 5 µm. Im Gegensatz zu den 

Proben 303 und 207 gleichen sich die Spektren dieser beiden Proben und das Tailing dominiert 

(Abbildung 67). Der Grund dafür ist ebenfalls beim Auftropfen der 241Am-Lösung zu finden 

(Abbildung 68). Bei Probe 107 kam es durch die Säurestärke der 241Am-Lösung zur Bildung von 

Gasblasen. Zudem blieben die Tropfen durch die vergleichsweise glatte Betonoberfläche auf 

dieser stehen und verdunsteten dort. Zurück blieb eine dunkle Kruste ähnlich zu der von Probe 

105 (Abbildung 63). Diese Kruste bremste und absorbierte die α-Teilchen des 241Am und sorgte 

damit für das Tailing im α-Spektrum dieser Probe. Bei der Probe 301 ist derselbe Effekt für das 

starke Tailing verantwortlich, wie bei der sehr rauen Probe 207. Die starke Rauheit der Probe ließ 

den Tropfen der 241Am-Lösung auf der Oberfläche verlaufen, wodurch die Flüssigkeit schneller in 

den Beton einzog und das 241Am in tiefere Betonschichten transportiert wurde. So führten bei 

diesen beiden Betonproben zwei unterschiedliche Effekte zum selben Resultat des starken Tailings 

im Spektrum. Die Gesamtzählrate beider Proben ist durch die vollständige Selbstabsorption 

deutlich geringer als für diese Aktivität erwartet. Wobei die Zählrate der Probe 301 etwas höher 

als die Zählrate der Probe 107 ist (Abbildung 40).  

 

Abbildung 67: Prozentuale Anteile der Impulse des Peak- und Tailingbereichs für die Proben 107 und 301. 
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Abbildung 68: Verhalten des Tropfens der 241Am-Lösung auf den Proben 107 und 301. Auf Probe 107 bildeten sich 
Gasbläschen, während die Tropfen auf Probe 301 verliefen und die Flüssigkeit schnell in den Beton einzog. 

Abschließend werden die Spektren der acht 500 kBq-Proben betrachtet. Der Anteil der Impulse 

im Peakbereich ist für alle Proben fast gleich und über 50 % (Abbildung 69). Die Gesamtzählraten 

variieren stark zwischen 739 Impulsen pro 150 s der Probe 209 und 2062 Impulsen pro 150 s der 

Probe 208 (Abbildung 40). Es wird im Folgenden nicht auf jede einzelne Probe eingegangen, 

sondern nur die Besonderheiten einiger Proben betrachtet. Die beiden Proben mit der höchsten 

Zählrate sind die Proben 204 und 208. Ihre Gemeinsamkeit und gleichzeitig Besonderheit ist, dass 

sie im Rahmen der Bachelorarbeit von Jan Maurice Wilder mit einer Messingbürste bearbeitet 

wurden und sich das Messing teilweise auf der Betonoberfläche abgelagerte. Sichtbar ist dies 

durch eine dunkle, bräunliche Färbung der Oberfläche und daran, dass die Tropfen der 241Am-

Lösung trotz Rauheit nicht in den Beton eingezogen, sondern verdunsteten. Deshalb bliebt das 
241Am an der Oberfläche zurück, erkennbar auch an den hohen Zählraten der Proben und dem 

hohen Peakmaximum. Die Proben 104 und 209 haben die geringsten Zählraten aller 500 kBq-

Proben. Beim Auftropfen des 241Am auf diese beiden Proben zerlief der Tropfen auf der Oberfläche 

und die Flüssigkeit zog schnell in den Beton ein. Trotzdem überwog bei beiden Proben der 

Peakanteil den des Tailings. Insbesondere bei Probe 209 fiel auf, dass der Tropfen eine sehr viel 

größere Fläche benetzt hat als sein Durchmesser war (Abbildung 70). Dadurch konnte sich das 
241Am auf einer viel größeren Fläche verteilen, was zu einer durchschnittlich niedrigeren 

Aktivitätskonzentration führte. Da durch die Messgeometrie nur ein kleiner Ausschnitt des 

Tropfens gemessen wurde, ist die Aktivität der messbaren Fläche der Probe geringer als bei den 

anderen 500 kBq-Proben. Eine geringere Aktivitätskonzentration führte bei gleichbleibender 

Messfläche zu einer geringeren Zählrate. 
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Abbildung 69: Prozentuale Anteile der Impulse des Peak- und Tailingbereichs für die 500 kBq-Proben. Bei allen Proben 
überwiegt der Peakanteil im Spektrum.  

 

Abbildung 70: Mittlerer Tropfen auf Betonprobe 209. Der Tropfen zerlief sehr stark und zog schnell in den Beton ein. 

Aus den PIPS-Messungen können die nachfolgenden Schlussfolgerungen gezogen werden. Bei den 

Betonproben mit einer hohen Aktivität befand sich das 241Am in Lösungen mit einer hohen 

Säurestärke und dadurch einem niedrigen pH-Wert. Die chemische Reaktion zwischen 

Betonoberfläche und Säure war für HNO3-Lösungen mit einem geringen pH-Wert deutlich stärker 

als für HNO3-Lösungen mit höherem pH-Wert. Die daraus bedingte Veränderung der Oberfläche 

führte bei den Proben mit einer Aktivität oberhalb von 4 MBq zu einer starken Absorption der α-

Teilchen. Daraus folgt der beobachtete hohe Anteil an gemessenen Impulsen im Bereich des 

linksseitigen Tailings. Des Weiteren beeinflusst die Rauheit der Betonoberfläche den Anteil des 

Tailings am α-Spektrum und auch die Zählrate. Je höher die Rauheit, umso größer ist die, durch 

den Tropfen, benetzte Oberfläche und desto schneller zieht die Flüssigkeit in den Beton ein. Das 
241Am wird dadurch in tiefere Schichten transportiert und die dort emittierten α-Teilchen werden 

durch Stöße stark gebremst oder vollständig absorbiert. Durch abgebremste α-Teilchen entsteht 

das Tailing im Spektrum und durch vollständig absorbierte α-Teilchen die verringerte Zählrate. 

Die verringerte Zählrate und der hohe Anteil niederenergetischer α-Teilchen wird zu einer 

geringeren Anzahl an Radiolumineszenzphotonen führen. Wird aus der Anzahl der 
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Radiolumineszenzphotonen auf die Aktivität der Probe geschlossen, so ist davon auszugehen, dass 

die berechnete Aktivität der Probe stark unterschätzt wird. 

vii) Modellierung 

Die Spektren der Modellierung der Eindringtiefe des 241Am in den Beton mit FLUKA [91], [92], [93] 

werden mit den α-Spektren des PIPS-Detektors der Betonproben verglichen. Da die maximale 

Reichweite der α-Teilchen des 241Am in Beton nur 27,9 bis 34,5 µm beträgt (Kap. 2.1.2), wurde 

eine maximale, modellierte Eindringtiefe von 30 µm ausgewählt. Mit zunehmender Eindringtiefe 

sinkt die Anzahl der Impulsäqivalente im Maximum, der Peak wird breiter, wandert nach links und 

es entsteht das typische Tailing eines α-Spektrums (Abbildung 42). Der Grund dafür ist die längere 

Wegstrecke des α-Teilchens im Beton durch die größerer Eindringtiefe des 241Am. Dadurch nimmt 

die Anzahl an Stößen des α-Teilchens mit den Molekülen des Betons zu, wodurch es insgesamt 

einen größeren Anteil seiner Energie überträgt. 

Das PIPS-Spektrum der Betonprobe 303 zeigt hohe Übereinstimmungen mit dem 

Modellierungsspektrum einer Eindringtiefe von 0,5 µm (Abbildung 71). Beide Spektren zeigen ein 

hohes Peakmaximum bei der Maximalenergie der α-Teilchen des 241Am und ein sehr geringes 

linksseitiges Tailing. Die drei kleinen linienförmigen Peaks des Modellierungsspektrums 

resultieren aus der Berechnung von FLUKA, haben hier aber keine Bedeutung. Daraus, dass die 

beiden Spektren einander so ähnlich sind, kann geschlossen werden, dass das 241Am an der 

Betonoberfläche ist und nicht in tiefere Schichten als 0,5 µm transportiert wird. Diese These ist 

schon in Abschnitt vi) aufgestellt worden und wird durch dieses Ergebnis noch einmal bestätigt. 

 

Abbildung 71: Vergleich PIPS-Spektrum von Probe 303 mit Modellspektrum der Eindringtiefe 0,5 µm. 

Das Modellierungsspektrum der Eindringtiefe von 5 µm zeigt einen ähnlichen Verlauf zum PIPS-

Spektrum der Probe 109. Das Spektrum der Betonprobe zeigt einen niedrigen Peak bei der 

Maximalenergie der α-Teilchen des 241Am, ein noch tieferes Plateau im Bereich von 3500 keV 

bis 5400 keV und einen Abfall der Zählrate pro Energie bei α-Teilchen unterhalb von 3500 keV, 

wie es für das Tailing typisch ist. Das Modellierungsspektrum hat das Peakmaximum im Bereich 

des Plateaus der Probe 109 und zeigt den gleichen Tailingverlauf. Daraus folgt, dass das Tailing der 

Probe 109 von α-Teilchen stammen, die in einer Tiefe von 5 µm vom 241Am emittiert werden. Das, 

im Gegensatz zur Modellierung noch sichtbare, Peakmaximum der Probe 109 zeigt allerdings, dass 

sich 241Am auch an der Oberfläche befindet. 
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Abbildung 72: Vergleich PIPS-Spektrum von Probe 109 mit Modellspektrum der Eindringtiefe 5 µm. 

α-Spektren, die nur aus Tailing bestehen, wie das der Betonprobe 103, werden durch das 

Modellierungsspektrum der Eindringtiefe von 20 µm beschrieben (Abbildung 73). Das Spektrum 

der Probe 103 zeigt einen Anstieg des Tailings zu niedrigeren α-Energien hin, das zu dem flachen 

Maximum des Modellierungsspektrums passt. Die Detektion von α-Teilchen mit einer höheren 

Energie als 4000 keV bedeutet, dass sich nicht das gesamte 241Am in einer Tiefe von 20 µm 

befindet, sondern auch mit einem geringen Anteil an der Oberfläche haftet. Die α-Teilchen 

werden nicht nur aus einer Tiefe von 20 µm emittiert, sondern zusätzlich von geringeren Tiefen.  

Was das Modellierungsspektrum der Eindringtiefe von 20 µm ebenfalls zeigt, ist die reduzierte 

Zählrate. Im Spektrum befindet sich ein hoher Peak bei einer Energie von 0 keV (Abbildung 42c). 

Das Vorhandensein dieses Peaks zeigt die starke Absorption der α-Teilchen durch den Beton. Die 

α-Teilchen mit einer Energie von 0 keV haben nach dem Verlassen des Betons nicht mehr 

genügend kinetische Energie um den PIPS-Detektor zu erreichen und gemessen zu werden. Die 

Betonprobe 103 hat eine deutlich geringere Zählrate als aufgrund ihrer Aktivität erwartet wird 

(Abbildung 40) und stimmt dadurch mit dieser Voraussage des Modellierungsspektrums überein. 

Die Anwesenheit des Peaks bei 0 keV in den Modellierungsspektren beginnt ab einer Eindringtiefe 

des 241Am in den Beton von 5 µm. Ab dieser Eindringtiefe ist die vollständige Absorption der α-

Teilchen im Beton möglich und führt dadurch zur Reduktion der Zählrate für alle Proben, deren 

Spektren den Modellierungsspektren größerer Eindringtiefe ähneln. 

 

Abbildung 73: Vergleich PIPS-Spektrum von Probe 103 mit Modellspektrum der Eindringtiefe 20 µm. 
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Neben den Spektren wird auch die Fluenz der α-Teilchen berechnet. Das 241Am wird als 

punktförmige Quelle mit dem Rohrradius angenommen und ist somit eine Annäherung an die 

Realität. Ausgehend von der Punktquelle breiten sich die α-Teilchen isotrop aus. Ist die 

modellierte Eindringtiefe 1 µm oder weniger, so befindet sich das 241Am größtenteils an der 

Oberfläche. Die Anzahl an α-Teilchen pro Volumeneinheit und Primary nimmt radial nach außen 

hin ab (Abbildung 43a), da sich das Volumen der Kugelschale mit steigendem Abstand zur Quelle 

vergrößert. Je größer die modellierte Eindringtiefe des 241Am in den Beton, desto kegelförmiger 

wird die Ausbreitung der α-Teilchen (Abbildung 43c). Die α-Teilchen, die unter einem flachen 

Winkel zur Oberfläche emittiert werden, einen längeren Weg durch den Beton haben als die α-

Teilchen, die senkrecht zur Oberfläche emittiert werden. Auf dem längeren Weg finden mehr 

Wechselwirkungen mit den Molekülen des Betons statt. Wird die maximale Reichweite im Beton 

für diese α-Teilchen überschritten, also die gesamte Energie der α-Teilchen an die Moleküle im 

Betons abgegeben, wird die Fluenz null. Durch die lange Wegstrecke im Beton erreichen bei einer 

Eindringtiefe von 25 µm auch weniger α-Teilchen, die senkrecht zur Oberfläche emittiert werden, 

den Detektor als bei einer Eindringtiefe von 1 µm. 

Die Ungenauigkeit der Modellierung ist in den Randbereichen am größten (Abbildung 43b und d), 

da kaum α-Teilchen vorhanden sind. Durch das verwendete Röhrchen haben α-Teilchen aus 

diesen Bereichen weder für die Berechnung der Modellierungsspektren noch bei der realen 

Messung einen Einfluss auf das Ergebnis, da sie den Detektor nicht erreichen. Für die Fluenz der 

α-Teilchen, die den Detektor erreichen, ist die Ungenauigkeit vernachlässigbar gering. 

viii) Radiolumineszenz 

Aus den Zählraten der Radiolumineszenzphotonen aus dem UVA-Spektralbereich und dem UVC-

Spektralbereich wurden mit Hilfe des Kalibrierstandards die Aktivitäten der Betonproben 

bestimmt. Aus dem Kalibrierstandard wurden die folgenden Werte für die Anzahl an Photonen 

pro Sekunde und pro MBq bestimmt: Für die UVA-Photonen beträgt der Kalibrierfaktor             

662 ± 79 Photonen/(s ∙ MBq) und für die UVC-Photonen beträgt er 23 ± 3 Photonen/(s ∙ MBq)  

(Kap. 2.3.4). Die Anwendung der Kalibrierfaktoren auf die Photonenzählraten der Betonproben 

ergibt ihre scheinbaren Aktivitäten (Tabelle 8). Die berechneten Aktivitäten unterschätzen die 

tatsächlichen Aktivitäten bei fast allen Proben. Da das sowohl für die Messung der Photonen im 

UVA-Spektralbereich als auch für die Messung im UVC-Spektralbereich zutrifft, werden im 

Folgenden nur die Ergebnisse der UVA-Photonenzählrate betrachtet.  

Bei den 500 kBq-Proben sind es wie bei den PIPS-Ergebnissen aus Abschnitt vi) die Proben 104 und 

209, deren berechnete Aktivitäten am stärksten von den tatsächlichen Aktivitäten abweichen. Die 

Proben 204 und 208 zeigen die beste Übereinstimmung beider Aktivitäten. Sie fallen schon durch 

eine hohe α-Teilchenzählrate bei den PIPS-Ergebnissen auf. Die Proben 303 und 207 zeigen bei 

den PIPS-Ergebnissen etwa dieselbe α-Teilchenzählrate, unterscheiden sich aber stark in der Form 

des Spektrums (Abbildung 74). Das Spektrum der Probe 303 wird vom Peak dominiert, während 

bei der Probe 207 das Tailing überwiegt. Bei der Bestimmung der Aktivität aus den 

Radiolumineszenzphotonen, ist die Diskrepanz für Probe 303 deutlich geringer als für Probe 207. 

Der Grund dafür ist die Abhängigkeit der Photonenanzahl von der Energie der α-Teilchen [37]. Das 

starke Tailing und das niedrige Peakmaximum im Spektrum der Probe 207 erzeugen weniger 

Photonen als die α-Teilchen der Probe 303. Bei den Proben mit einer höheren Aktivität als 5 MBq 

wird die Diskrepanz zwischen den berechneten Aktivitäten und den tatsächlichen Aktivitäten 

immer größer. Bei Probe 105 wird die Aktivität um 95 % unterschätzt. Der Grund dafür ist auch 
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bei diesen Proben das starke Tailing im Spektrum (Abbildung 64) und die dadurch verringerte 

Produktion von Radiolumineszenzphotonen. 

 

 

Abbildung 74: Vergleich der Spektren der Betonproben 303 und 207. Beide Proben werden mit fast der gleichen Aktivität 
gespikt und besitzen fast identische Zählraten. 

Bei der Auftragung der α-Teilchenzählraten über die Aktivitäten der Betonproben bei den PIPS-

Messungen sowie bei der Auftragung der Photonenzählraten über die Aktivitäten der 

Betonproben bei den Messungen der Radiolumineszenzphotonen zeigten dieselben Proben eine 

auffällig geringe Zählrate. Deshalb wird in Abbildung 75 die UVA-Photonenzählrate über die α-

Teilchenzählrate gezeigt. Obwohl beide Zählraten für sich genommen über die Aktivität keinen 

linear steigenden Trend zeigen (Abbildung 40 und Abbildung 45), ist die Photonenzählrate der 

Radiolumineszenz linear zur Zählrate der α-Teilchen. Trotz des Unterschieds, dass bei der PIPS-

Messung nur ein kleiner Ausschnitt des mittleren Tropfens von insgesamt neun Tropfen gemessen 

wurde, während die Messung der Radiolumineszenzphotonen die Fläche der gesamten Probe 

maß. Hinzu kommt, dass die Aktivität auf den Betonproben nicht über die gesamte Oberfläche 

homogen verteilt ist. Das ist möglichweise der Grund für die Ausreißer 103, 107, 303 und 207. Mit 

der Messung der Radiolumineszenzphotonen und der PIPS-Messung zeigen zwei unabhängige 

Messungen das gleiche Ergebnis und legen nahe, dass es nicht möglich ist, die tatsächliche 

Aktivität der Betonproben hoher Aktivität mit einer Oberflächenanalyse zu bestimmen. Demnach 

sollte die Unterscheidung zwischen Gesamtaktivität und Oberflächenaktivität für alle 

Betonproben gemacht werden. Nach Abbildung 75 hat Probe 109 die höchste 

Oberflächenaktivität, obwohl ihre Gesamtaktivität nur bei 4,4 MBq liegt. Die Probe 105 mit der 

höchsten Gesamtaktivität zeigt bei beiden Messungen eine deutlich geringere 

Oberflächenaktivität. 
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Abbildung 75: Ergebnisse der PIPS-Messung und der Messung der Radiolumineszenzphotonen vom April. 

Die Messung der Probe 208 in horizontaler und vertikaler Position vor dem optischen 

Detektionssystem zeigt keinen signifikanten Unterschied in der berechneten Aktivität. Da die von 

den α-Teilchen produzierten Radiolumineszenzphotonen isotrop emittiert werden, ist die 

Betrachtung der Radiolumineszenzkugel richtungsunabhängig. 

Die Radiolumineszenz im UVA-Spektralbereich wurde ein halbes Jahr später für fast alle 

Betonproben wiederholt (Abbildung 45). Die Photonenanzahl der ersten Messung im April ist für 

alle Proben bis auf Probe 301 geringer als bei der zweiten Messung im November. Am 

wahrscheinlichsten ist es, dass die Ausrichtung und Justierung des optischen Detektionssystems 

im November besser war als im April. Aufgrund des Tests der Langzeitstabilität kann 

ausgeschlossen werden, dass sich die Oberflächen der Betonproben über die Zeit stark 

veränderten. Ausnahme ist in diesem Fall jedoch die Probe 105, die im November eine 2,5-mal 

höhere Photonenzählrate hatte als im April. Zwischen der ersten und der zweiten Messung hat 

sich die durch die Säure verursachte Kruste optisch verändert (Abbildung 76). Möglicherweise 

benötigte die Probe durch diese Kruste eine längere Zeit zum Trocknen als die anderen 

Betonproben und war deshalb zum Zeitpunkt der ersten Messung noch nicht vollständig trocken. 

Das eine nicht vollständige Trocknung zu einer geringeren Zählrate führen kann, zeigte Probe 311 

in Abbildung 60 aus Abschnitt vi). 
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Abbildung 76: Betonprobe 105, bei der Messung im April (links) und bei der Messung im November (rechts). 

Aus den Ergebnissen der Messung der Radiolumineszenzphotonen können wichtige Schlüsse 

gezogen werden. So hat sich die Hypothese aus dem Diskussionsteil Abschnitt vi) bestätigt. Der 

hohe Anteil an niederenergetischen α-Teilchen verringert die Photonenzählrate, wodurch die 

Aktivitäten der Betonproben unterschätzt werden. Diese Tatsache erfordert die Unterscheidung 

der Gesamtaktivität der Probe von der Oberflächenaktivität der Probe. Während die 

Photonenanzahl nicht mit steigender Gesamtaktivität zu nimmt, steigt sie jedoch mit der 

Oberflächenaktivität an. Von Bedeutung ist an dieser Stelle der Vergleich mit den Ergebnissen der 

PIPS-Messungen. Beide Messverfahren zeigen ähnliche Ergebnisse für dieselben Proben. Eine 

Probe mit hoher Photonenzählrate hat auch eine hohe α-Teilchenzählrate, eine mit niedriger 

Photonenzählrate entsprechend auch eine geringere α-Teilchenzählrate. Die Probe 105 zeigt 

deutlich die Abhängigkeit der Zählraten von der Säurestärke der verwendeten 241Am-Lösung. Und 

die Proben 303 und 207 verdeutlichen den Einfluss der Oberflächenrauheit auf den Anteil der 

niederenergetischen α-Teilchen im Spektrum und die damit verbundene geringe 

Photonenzählrate bei Proben mit starkem Tailing. 
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5.3 Pechblende 
 

i) h -Track-Detection 

Die Detektion der α-Teilchen durch Kernspurdetektoren ermöglicht die ortsaufgelöste 

Bestimmung der Oberflächenaktivität der Pechblendeproben. Die Betrachtung der α-Tracks auf 

den Detektoren zeigt, dass die Verteilung der α-Emitter für keine der Proben homogen ist [80]. 

Einige Proben, wie zum Beispiel Probe L (Abbildung 46), zeigen Bereiche ohne α-Emitter. Beim 

Vergleich des Detektorbildes mit dem Foto der Probe wird deutlich, dass der Bereich des 

Detektors ohne α-Tracks auf der Probe eine andere Färbung besitzt als die Bereiche mit α-Tracks. 

Grundsätzlich zeigt die Pechblendeprobe L eine Vielzahl an Färbungen des Gesteins. Die schwarze 

Färbung ist auf das Vorhandensein von Urandioxid, also der Ursprungsform der Pechblende 

zurückzuführen. Die gelb-orangen Bereiche und die grün-gelben Adern im schwarzen Urandioxid 

sind Uranylverbindungen. Die rötlichbraune Verfärbung am unteren Bereich der Probe hingegen 

emittiert keine α-Teilchen. Es handelt sich dabei nicht um Pechblende, sondern um Taubgestein. 

Als Taubgestein wird in der Bergmannssprache das Gestein bezeichnet, das den zu schürfenden 

Rohstoff nicht enthält. In diesem Fall enthält das Taubgestein kein Uran und emittiert dadurch 

keine α-Teilchen. Für die Messung der Radiolumineszenzphotonen werden Pechblendeproben mit 

geringem Anteil an Taubgestein und hoher Oberflächenzählrate ausgewählt. 

Die Reichweite der α-Teilchen in Uran beträgt je nach Energie 7 bis 20 µm [27]. Die 

Pechblendeproben sind deutlich dicker als die maximale Reichweite, was zum Abbremsen und zur 

Selbstabsorption der α-Teilchen führt. Mit der α-Track-Detection wurde somit nur die 

Oberflächenaktivität und nicht die Gesamtaktivität der Probe bestimmt. Zudem wurden die 

sichtbaren α-Tracks nur von α-Teilchen mit ausreichend hoher Energie erzeugt [63]. Die ermittelte 

Oberflächenaktivität pro cm2 zeigt verschiedene Werte für Proben aus demselben Stück 

Pechblende. Die Verteilung der α-Emitter im Pechblendestück ist demnach sehr inhomogen. 

Dieses Ergebnis unterstützt den optischen Eindruck der starken Inhomogenität der Verteilung der 

α-Emitter auf den einzelnen Proben. 

ii) Gitterionisationskammer 

Aus den α-Spektren der Gitterionisationskammer wurden die Oberflächenzählraten der 

verschiedenen Pechblendeproben bestimmt. Die Oberflächenzählraten, gemessen mit der GIK, 

sind stets höher als die Oberflächenaktivitäten der α-Track-Detection. Aus den Zählraten der GIK 

konnte, in Ermangelung eines geeigneten Kalibrierstandards, keine exakte Oberflächenaktivität 

bestimmt werden. Der Unterschied der Zählraten zwischen den beiden Detektionsmethoden hat 

zwei wesentliche Gründe. Bei der α-Track-Detection wurde nur eine Oberfläche der 

Pechblendeproben gemessen, in der GIK konnten auch die α-Teilchen von den Seitenflächen der 

Proben gemessen werden. Die gemessene Oberfläche der Pechblendeproben ist bei den GIK-

Messungen folglich größer als bei der Detektion der α-Tracks. Zudem kann davon ausgegangen 

werden, dass der Energiebereich der gezählten α-Teilchen bei der GIK größer ist als bei der               

α-Track-Detection. Niederenergetische α-Teilchen erzeugen in den Kernspurdetektoren zu kleine 

Tracks, die dann bei der α-Track-Auszählung nicht sichtbar sind und somit nicht zur Bestimmung 

der Oberflächenzählrate beitragen. 
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Anhand der Energien der α-Teilchen der Zerfallsreihen des 238U und 235U (Anhang, Tabelle 20) 

werden die Peaks im Spektrum zugeordnet [80]. Abbildung 77 zeigt als Beispiel das Spektrum der 

Pechblendeprobe E mit den zugeordneten Peaks, die Spektren der restlichen Proben befinden sich 

im Anhang, Abbildung 83. Die Peaks A und B sowie C gehören zu den Nukliden 238U und 230Th, 234U, 
226Ra, 235U sowie 210Po, 231Pa. Alle drei Peaks haben ein sehr starkes Tailing aus 

niederenergetischen α-Teilchen. Die Zuordnung der Nuklide erfolgte über die rechte Flanke der 

Peaks, die die Maximalenergie der α-Teilchen markiert. Das starke Tailing resultiert aus der Dicke 

der Pechblendeprobe. Sie sind typisch für ein Festkörperspektrum [94]. Die α-Teilchen des Peaks D 

mit einer Energie von 5500 ± 20 keV gehören zum 222Rn. Er ist vergleichsweise hoch und schmal, 

ähnlich wie Peak H, der zum 219Rn gehört. Radon ist ein Edelgas und entweicht daher aus der 

Probe. Im Volumen der Gaskammer werden alle emittierten α-Teilchen der Radonisotope 

detektiert, wodurch die geometrische Effizienz für Radon doppelt so hoch ist wie für die anderen 

α-Emitter. Bei letzteren werden nur die α-Teilchen, die in nach oben emittiert werden gemessen. 

Die Peaks der Töchter des Radons, zum Beispiel die Peaks F, G und I, zeigen eine Mischung aus 

Festkörperspektrum und scharfem Peak. Entstehen und Zerfallen die   α-emittierenden Töchter 

im Zählgas der GIK selbst, so werden diese kaum abgebremst und können ihre gesamte Energie 

an das Zählgas übertragen. Das Tailing kommt hinzu, wenn die gleiche Tochter auch im Volumen 

der Pechblende entsteht und zerfällt, da hierbei das α-Teilchen, wie oben bereits ausführlich 

beschrieben, abgebremst wird. Daher sind diese Peaks verbreitert, haben aber trotzdem ein 

scharfes Peakmaximum sowie ein Tailing. 

 

Abbildung 77: h -Spektrum der Pechblendeprobe E mit Beschriftung der h-Emitter. 
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iii) Radiolumineszenz 

Die Zählraten der Pechblendeproben sind deutlich geringer als die Aktivitäten der α-Quellen 

anderer Forschergruppen, die die Radiolumineszenzphotonen gemessen haben [8], [30], [45], 

[76], [77], [78], [99]. Aufgrund dieser geringen Aktivitäten wurden die Messungen zunächst im 

Gasgemisch aus N2 + NO durchgeführt. Die Verwendung des Gasgemisches erhöht das Signal der 

UVC-Radiolumineszenz um den Faktor 150 [57]. Auch das Signal der Messung der UVA-Photonen 

erhöht sich, da das Quenching durch Gase wie Sauerstoff und Wasserdampf eliminiert wird. Die 

Messungen in Raumluft fanden nur im UVA-Spektralbereich statt, da der Anteil an generierten 

UVC-Photonen zu gering war. Das Radiolumineszenzsignal der Pechblendeproben ist für alle 

Proben klar vom Untergrund zu unterscheiden [80]. Die maximale Photonenzählrate der 

Messungen ist für die verschiedenen Proben in derselben Größenordnung (Tabelle 11) und passt 

damit gut zu den etwa gleich hohen α-Zählraten. Bei der Messung der UVC-Photonen wurden im 

Mittel 142 Photonen pro Sekunde gemessen, bei der Messung der UVA-Photonen im Gasgemisch 

sind es im Mittel 12,2 Photonen pro Sekunde und in Raumluft 4,3. Der Untergrund war für die 

Messung der UVC-Photonen circa halb so groß wie bei der Messung der UVA-Photonen. Grund 

dafür war der höhere Anteil an Streulicht durch die abgedunkelte Raumbeleuchtung im UVA-

Spektralbereich, der für den UVC-Spektralbereich kaum existiert [45], [57]. Das Signal der 

Pechblendeprobe M in Abbildung 48, gemessen im UVC-Spektralbereich in der Gaskammer ist gut 

vom Untergrund zu unterscheiden, da das Signal-zu-Untergrund-Verhältnis bei 100 liegt (Tabelle 

14). Bei den Messungen der UVA-Photonen in Luft liegt es unter 0,4 [80], weshalb die Messungen 

eine etwa zehnmal längere Messdauer benötigten. Zudem ist der Umriss des 

Radiolumineszenzsignals unscharf und Photonen des Streulichts sind im Bild erkennbar (Anhang, 

Abbildung 84, untere Reihe). Die Verwendung von N2 + NO erhöhte das Signal-zu-Untergrund-

Verhältnis um das sechsfache gegenüber Luft, genauso wie es von Sand et al. [37] und Kume et al. 

[56] berichtet wird. Dadurch zeigt das Radiolumineszenzbild Eigenschaften der Probe wie Form 

und Verteilung der α-Emitter und einen deutlichen Kontrast zwischen Signal und Untergrund. 

Tabelle 14: Signal-zu-Untergrund-Verhältnisse der Messungen der Pechblendeproben. 

               Messung 
Probe 

UVC UVA UVA in Luft 

K 114 2,33 0,38 

L 75,1 3,08 0,28 

Mix 91,3 1,76 0,23 

M 100 x x 
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Die Radiolumineszenzbilder der Messungen befinden sich in Abbildung 84 im Anhang und in [80]. 

Das größere FoV des UVC-PMTs erzeugt ein größeres Bild des Radiolumieszenzsignals, dem keine 

Informationen über die Form der Quelle entnommen werden können. Anders ist das bei der 

Messung der UVA-Photonen in der mit Gas gefüllten Kammer. In den Radiolumineszenzbildern ist 

eine Intensitätsverteilung sichtbar (Abbildung 78a und Anhang, Abbildung 84, mittlere Reihe). Die 

geringere Intensität des Signals im unteren Bereich der Pechblendeprobe K deckt sich mit der 

geringen Anzahl an α-Tracks im selben Bereich (Abbildung 78b). 

 

 

 

Abbildung 78: UVA-Radiolumineszenzsignal in N2 + NO (a) und Alpha-Track (b) von Probe K, unten links ist auf beiden 
Bildern weniger Signal als oben rechts. 

Die Verwendung von Stickstoffmonoxid in der Umwelt ist aufgrund dessen Toxizität 

ausgeschlossen. Die Messung von Umweltproben mit niedrigen Aktivitäten wie der Pechblende 

unter realistischen Bedingungen erfordert die Messung in Luft und bei absoluter Dunkelheit. Die 

Messung in Luft erforderte eine Messzeit von 64 h für eine abgerasterte Fläche von 30 x 40 cm. 

Sie war sehr erfolgreich, da sich die Proben durch das Bild sehr genau lokalisieren ließen 

(Abbildung 49). Trotzdem zeigt sie auch sehr wirkungsvoll die Grenzen des Systems auf. Die 

mögliche Flugdauer einer Drohne liegt bei wenigen Stunden. Außerdem ist bei der Größe der 

abgerasterten Fläche die Messung mit per Hand mit einem Kontaminationsmonitor deutlich 

schneller. Somit bleibt die Messung der Radiolumineszenzphotonen von α-Quellen mit Aktivitäten 

bis zu 2 kBq vorerst auf Labore beschränkt. 
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6. Zusammenfassung und Vergleich der Umweltmaterialien 
 

In dieser Arbeit wurden vier verschiedene Umweltmaterialien verwendet. Die Pflanzenproben des 

Efeus und der Tannennadeln wurden als Vertreter der freien Natur ausgewählt und mit 241Am 

gespikt. Ebenso die Betonproben, die die urbanen Materialien einer Stadt repräsentierten. Die 

Pechblendeproben als natürlich vorkommende radioaktive Proben geringer α-Aktivität waren das 

vierte Umweltmaterial. Während die Gesamtaktivität der Proben, die mit 241Am gespikt wurden 

genau bekannt ist, war sie für die Pechblendeproben unbekannt und wurde durch die                                    

α-spektrometrische Untersuchung mit der GIK näherungsweise bestimmt. Aufgrund der geringen 

Reichweite der α-Teilchen in Uran und der Größe der Proben war eine Unterscheidung zwischen 

Gesamtaktivität und Oberflächenaktivität notwendig. Die Gesamtaktivität der Pechblendeproben 

bleibt unbekannt, die Oberflächenaktivität konnte zumindest grob durch die gemessene 

Oberflächenzählrate abgeschätzt werden. In Ermangelung eines Pechblende-Standards bekannter 

Aktivität, erfolgte keine exakte Bestimmung der Oberflächenaktivität. Die Oberflächenaktivität ist 

durch die Geometrie der Messung ungefähr das Doppelte der Oberflächenzählrate. Da für die 

Messung der Radiolumineszenzphotonen nur die Zählrate von Bedeutung war, wurde die 

gemessene Zählrate anstatt der Aktivität verwendet. Mit 1000 bis 1500 Impulsen pro Sekunde war 

die α-Teilchenzählrate für die Messung der Radiolumineszenzphotonen sehr gering, weshalb die 

Pechblendeproben nicht nur in Luft, sondern vor allem im Gasgemisch aus N2 + NO stattfanden 

und dadurch nicht genauer mit den anderen Umweltmaterialien verglichen werden konnten. 

Für die mit 241Am gespikten Beton- und Pflanzenproben war die Gesamtaktivität bekannt. Der 

Quotient aus gemessener Zählrate und aufgetropfter Aktivität ergibt die Recovery. Ein Wert, der 

angibt wie groß der Verlust an messbaren α-Teilchen durch Absorption in der Probe ist. Durch die 

Verwendung eines 241Am-Standards ließ sich die Effizienz der GIK bestimmen. Dadurch konnte die 

Oberflächenaktivität der Proben als das Doppelte der gemessenen Zählrate bestimmt werden. 

Die mit 241Am gespikten Umweltproben unterschieden sich hinsichtlich ihrer 

Oberflächenbeschaffenheit und ihrer Geometrie. Die Efeuproben haben eine ebene Oberfläche 

und dadurch eine einfache Geometrie. Außerdem besitzen sie eine Cuticula, wodurch die 

Oberfläche impermeabel für Flüssigkeiten wie der 241Am-Lösung ist [83], [84], [85]. Das gilt auch 

für die Oberfläche der Tannennadeln. Durch ihre Anordnung auf einem Zweig ist die Geometrie 

der Tannennadelproben deutlich komplexer als die Geometrie der Efeublätter. Die Betonproben 

wiederum haben eine ebene Oberfläche und damit eine vergleichbar einfache Geometrie wie die 

Efeublätter. Dagegen ist Beton ein poröses Material, das insbesondere für wässrige Lösung 

permeabel ist. Da die drei Umweltmaterialien mit einer bekannten Aktivität von 241Am gespikt 

wurden, konnte für sie die Recovery bestimmt werden. Die Efeu- bzw. Tannennadelproben hatten 

eine durchschnittliche Recovery von 48,0 ± 1,4 % bzw. 24,0 ± 0,7 %. Die Recovery der Betonproben 

unterschied sich für jede individuelle Probe und streute dadurch stark. Für die meisten Proben lag 

sie zwischen 30 und 50 %. Wurde die Betonprobe mit Tropfen einer 241Am-Lösung mit niedrigem 

pH-Wert benetzt, so sank die Recovery auf 2,2 ± 0,1 % (Probe 309). Diese Ergebnisse zeigen, dass 

die Recovery sowohl von der Permeabilität der Oberfläche als auch von der Messgeometrie 

abhängt. Dabei lässt sich der Einfluss der Geometrie vorhersagen, der Einfluss der Permeabilität 

allerdings nicht. Dazu hängt sie von zu vielen Parametern wie der Anzahl der Poren, dem 

aufgetropften Flüssigkeitsvolumen, der Rauheit der Oberfläche, dem Verhalten des Tropfens auf 

der Oberfläche und der Säurestärke der 241Am-Lösung ab. Sie ist dadurch eine individuelle 

Eigenschaft der jeweiligen Betonprobe, die nur grob abgeschätzt werden kann. 
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Mit der Recovery kann daher eine gute Prognose über die Anzahl der produzierten 

Radiolumineszenzphotonen erstellt werden. Wird die Anzahl an Radiolumineszenzphotonen über 

die Aktivität der Probe geplottet, so ist für die Pflanzenproben eine lineare Zunahme der 

Photonenzählrate mit steigender Aktivität erkennbar. Für die Betonproben existiert dieser lineare 

Trend nicht. Betonproben mit hoher Aktivität wurden mit sehr sauren 241Am-Lösungen benetzt, 

welche die Betonoberfläche veränderten und so die Recovery stark senkten. Verließen weniger    

α-Teilchen den Beton, so wurden auch weniger Photonen produziert. Die Steigung der Geraden 

der UVA-Photonenzählrate der Efeuproben stimmte mit 575 ± 12 Photonen/(s ∙ MBq)  mit dem 

UVA-Kalibrierfaktor von 662 ± 79 Photonen/(s ∙ MBq)  überein und zeigte damit, dass die 

Aktivitäten unbekannter Efeuproben durch die Messung der Radiolumineszenzphotonen exakt 

bestimmt werden könnten, wenn deren kontaminierte Seite vollständig vom optischen 

Detektionssystem gemessen werden kann. Dasselbe galt für die UVC-Messungen sowohl der Efeu- 

als auch der Tannennadelproben. Die Steigung der Geraden der UVA-Radiolumineszenzphotonen 

der Tannennadelproben war mit 300 ± 28 Photonen/(s ∙ MBq) nur etwa halb so groß wie der UVA-

Kalibrierfaktor. Der Grund dafür war, wie auch schon bei den GIK-Messungen, die Geometrie der 

Tropfen auf den Nadeln. Die Aktivitäten der Tannennadelproben wurden durch die Messungen 

der Radiolumineszenzphotonen um die Hälfte unterschätzt. Da dieses Ergebnis vorhersehbar ist, 

könnte durch eine entsprechende Korrektur die Aktivität einer unbekannten Tannennadelprobe 

korrekt bestimmt werden. Für Betonproben war das nicht der Fall. Die fehlende Linearität der 

Photonenzählrate über die Aktivität der Probe ließ die daraus bestimmten Aktivitäten stark von 

den tatsächlichen Aktivitäten abweichen. Bei Probe 105 wurde nur 4 % der Gesamtaktivität als 

Photonen gemessen. Bei den Betonproben zeigte sich zudem der Einfluss der Peakform im                

α-Spektrum auf die Anzahl der gemessenen Photonen. Diese Anzahl ist nicht nur anhängig von der 

Aktivität der Probe sondern auch von der Energie der α-Teilchen [37]. Ein starkes Tailing im               

α-Spektrum zeigte das Vorhandensein niederenergetischer α-Teilchen an, die weniger Photonen 

erzeugten als die α-Teilchen des Peakmaximums (vgl. α-Spektren und Photonenzählraten der 

Proben 207 und 303). 

Zusammengefasst bedeutet das, dass die Messung der Radiolumineszenzphotonen der 

Pechblende in der Umgebungsluft aufgrund der geringen Anzahl emittierter α-Teilchen eine 

Messzeit von mehreren Tagen erfordert. Sie zeigt, dass Proben mit geringer Aktivität zwar 

detektierbar und lokalisierbar sind, aber auch, dass die Verwendung des optischen Systems an 

einer Drohne für diese Proben nicht zu realisieren ist. Bei Proben mit einer höheren 

Oberflächenaktivität wie bei den gespikten Pflanzenproben, insbesondere der Efeuproben, kann 

die Aktivität der gemessenen Probe durch die Messung der Radiolumineszenzphotonen exakt 

wiedergeben werden. Durch die Permeabilität und Säure-Empfindlichkeit der Betonoberflächen 

wird bei den Messungen der Radiolumineszenzphotonen dieser Proben die Gesamtaktivität zum 

Teil massiv unterschätzt. Dennoch wäre die Verwendung des optischen Systems an einer Drohne 

für diese Probenmaterialien und Oberflächenaktivitäten ab 200 kBq pro 9 cm2 möglich. 
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7. Ausblick 
 
Die Verwendung eines drohnenbasierten Detektionssystems für α-Emitter in der Umwelt ist eine 

neue Möglichkeit für den Katastrophenschutz um Kontaminationen in unwegsamem Gelände 

schnell und mit wenig Risiko für die Mitarbeiter zu lokalisieren. Die Entwicklung eines optischen 

Detektionssystems für Radiolumineszenzphotonen und die Montage an einer Drohne wurde im 

Projekt REMOTEALPHA realisiert. Beim Einsatz der Drohne in Spanien konnte die 241Am-Quelle mit 

einer Aktivität von 100 MBq lokalisiert werden [33]. Derzeit wird an einer neuen optischen 

Konfiguration geforscht, bei der die Linse durch mehrere Spiegel ersetzt 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 Modularität des Spiegelsystems ist es zudem 

einfacher, das optische Detektionssystem zu erweitern, um mehr Radiolumineszenzphotonen zu 

sammeln. Diese Weiterentwicklung erreicht dadurch eine bessere Effizienz bei der Detektion der 

Radiolumineszenzphotonen. Damit soll die Detektion von Aktivitäten geringer als 100 MBq in der 

Umwelt möglich sein.  

Ein neuer Ansatz ist die indirekte Detektion des Radiolumineszenzsignals von Stickstoff durch 

laserinduzierte Fluoreszenz [100], [101]. Dabei liegt der Fokus auf dem Übergang  

ὔᶻ ὅɩȟÖᴼ . "ɩȟÖǰ Èʉ der Wellenlänge 337 nm. Bei der Radiolumineszenz 

gelangen Elektronen durch die Wechselwirkung der Stickstoffmoleküle mit den α-Teilchen in den 

ὅɩ -Zustand. Über die Emission eines 337 nm-Photons erreichen sie den "ɩ -Zustand. Dieser 

Zustand hat eine längere Lebensdauer als der ὅɩ -Zustand. Das sorgt dafür, dass der "ɩ -

Zustand stärker von Elektronen bevölkert wird. Ein Laserstrahl der Wellenlänge 337 nm regt die 

Elektronen vom "ɩ -Zustand wieder in den #ɩ -Zustand an. Durch die Absorption der 

Photonen des Laserstrahls durch die Stickstoffmoleküle nimmt dessen Intensität ab. Dieser 

Intensitätsverlust ist mit einem Spektrometer messbar. Je höher die Aktivität der Probe, desto 

mehr Stickstoffmoleküle sind im "ɩ -Zustand und absorbieren die Photonen des Laserstrahls 

und desto stärker ist der daraus resultierende Spannungsabfall am Detektor. 

Die Untersuchung des Verhaltens der 241Am-Lösung auf getrocknete Pflanzen- und Betonproben 

gibt erste Einblicke in die Migration von Radionukliden in Umweltmaterialien. Für eine genauere 

Simulation der Umwelt müssten weitere städtische Materialien wie zum Beispiel Asphalt, Ziegel 

und verarbeitetes Holz untersucht werden. Auch das Verhalten von 241Am auf Betonproben, die 

Witterungsprozessen (Feuchtigkeit, mechanische Einwirkung, Temperaturschwankungen) 

ausgesetzt werden, wurde in dieser Arbeit nicht weiter betrachtet. Efeu und Tannennadeln sind 

nur ein winziger Teil der Flora. Moose, Graspflanzen und viele weitere Arten könnten noch auf 

ihre Interaktion mit einer Radionuklid-Lösung untersucht werden. Es ist zudem anzunehmen, dass 

lebende Pflanzen eine andere Reaktion auf Radionuklide zeigen, sodass diese mitunter nicht an 

der Blattoberfläche verbleiben, sondern aktiv von der Pflanze aufgenommen werden. Außerdem 

ist die Art der Deposition der Radionuklide in der Umwelt relevant. In dieser Arbeit erfolgte die 

Deposition des 241Am in einer sauren Lösung, während die Deposition bei einem Unfall oder einer 

schmutzigen Bombe wahrscheinlich trocken oder möglicherweise über pH-neutralen 

Niederschlag erfolgen würde. 

Das Sorptions- und Migrationsverhalten von Radionukliden im Boden ist ein weiteres großes 

Forschungsfeld, dass in dieser Arbeit nicht betrachtet wurde. Andere Arbeiten [102], [103], [104], 

[105], [106], [107], sowie das laufenden Projekt TRAVARIS (BMBF 2020+ 15S9437B) befassen sich 

intensiver mit genau diesem Thema. 



 
89 

 

Die Methode der Radiolumineszenz lässt sich über den Notfallschutz hinaus auch in anderen 

Bereichen nutzen um Kontaminationen durch α-Emittern festzustellen und zu lokalisieren. Zum 

Beispiel können beim Betrieb von kerntechnischen Anlagen Bauteile durch Radionuklide 

kontaminiert werden. Beim Rückbau dieser Anlagen, wie zum Beispiel bei den deutschen 

Kernkraftwerken, ist es notwendig zu wissen, an welchen Stellen sich Kontaminationen befinden, 

um diese fachgerecht entsorgen zu können. In diesem Fall kann es sehr nützlich sein, die 

Eindringtiefe von Radionukliden in beispielsweise Beton zu kennen. In dieser Arbeit sind dazu 

Simulationen mit FLUKA durchgeführt worden. Dabei wurden α-Spektren berechnet, die zu 

unterschiedlichen Eindringtiefen des 241Am in den Beton gehörten. Die Eindringtiefe in den realen 

Betonproben wurde anhand der simulierten Spektren abgeschätzt, jedoch nicht exakt gemessen. 

In einer weiterführenden Studie könnte die Eindringtiefe des 241Am in den Beton zum Beispiel über 

die Laserablation gekoppelt mit einem Massenspektrometer bestimmt werden. 
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Dadurch werden positive Ionen abgestoßen und nur Elektronen können passieren. .................. 15 
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desto stärker ist der Kontrast zwischen Signal und Untergrund (b, c). Für die Auswertung der 
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Radiolumineszenzsignal der Probe. Photonen im blauen Rechteck ohne den roten Kreis gehören 
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Radiolumineszenzphotonen. .......................................................................................................... 22 
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Abbildung 21: Pechblende im Rasterelektronenmikroskop. Mit der ortsaufgelösten 
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Abbildung 23: Aufbau der Gas gefüllten Kammer für die Messung der Pechblende in 
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Abbildung 26: Radiolumineszenzsignal der Efeuprobe E3 in UVA. Die Positionen der Tropfen der 
241Am-Stammlösung auf dem Efeublatt sind in a) zu sehen.  b) zeigt die Überlagerung des 
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Abbildung 30: Radiolumineszenz im UVC-Spektralbereich der Tannennadeln. Die 
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Abbildung 31: Vergleich der drei verschiedene Betontypen M, H, H-p. Die Aktivität der Proben 
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Abbildung 43: Fluenz der α-Teilchen für die Eindringtiefen 1 µm (a) und 25 µm (c). Die 
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Abbildung 44: Radiolumineszenzsignal der Betonprobe 105. In (a) ist die Überlagerung des RGB-
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Abbildung 45: Vergleich der Messungen der UVA-Radiolumineszenzphotonen der Betonproben 

von April (schwarz) und sieben Monate später im November (rot). Mit steigender Aktivität der 
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Abbildung 46: Pechblendeprobe L: α-Track-Aufnahme (rechts) zeigt geringe Dichte an Tracks im 
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Abbildung 47: Das α-Spektrum der Pechblendeprobe E nach einer Messzeit von 1000 s. Das 
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Abbildung 53: Die Vorderseite (a) und die Rückseite (b) der Efeuprobe E8 und das UVC-

Radiolumineszenzsignal in logarithmischer Darstellung der Rückseite (c). Der rote Kreis zeigt den 
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Anhang 
 

Tabelle 15: Aktivitäten der Pflanzenproben. 

  Gebrauchslösung 18,2kBq/100µl 

Probe Tropfenanzahl x Volumen Aktivität (kBq) 

E1 1x20µl 3,71 

E2 1x20µl 3,30 

N1 1x20µl 3,81 

N2 1x20µl 3,66 

E9 25x100µl 473,07 

  Stammlösung 2MBq/100µl 

Efeu Tropfenanzahl x Volumen Aktivität (MBq) 

E3 10x100µl 20,42 

E5 1x100µl 2,04 

E6 1x25µl 0,52 

E7 2x25µl 1,04 

E8 4x100µl 8,17 

E10 4x25µl 2,09 

E11 2x100µl 4,08 

E12 6x100µl 12,25 

  Stammlösung 2MBq/100µl 

Tannennadeln Tropfenanzahl x Volumen Aktivität (MBq) 

N1 16x25µl 8,35 

N2 8x25µl 4,21 

N4 4x25µl 2,10 

N5 4x25µl 2,10 

N6 2x25µl 1,04 

N7 1x25µl 0,52 

N8 1x25µl 0,52 
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Abbildung 79: GIK-Spektren aller Efeuproben. Die Aktivität der Probe E1 ist etwas höher als die der Probe E2. Die Proben 
haben ein hohes Peakmaximum und kaum Tailing. 

 

 

Abbildung 80: GIK-Spektren aller Tannennadelproben. Die Aktivität der Probe N1 ist etwas höher als die der Probe N2. 
Das Peakmaximum ist verbreitert und die Proben haben ein starkes linksseitiges Tailing. 
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Tabelle 16: Messzeiten der Pflanzen bei der Messung der Radiolumineszenzphotonen. *Messung der Rückseite 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 

E11 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  
 

Tabelle 17: Merkmale und Aktivitäten der Betonproben. 

Experiment Probe W/Z-Wert Typ Rauheit Aktivität (kBq) pH-Wert 

i) 211 20/80 M < 5 µm 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 

ii) 108 20/80 M < 5 µm 3,656 2,0 

  211 20/80 M < 5 µm 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 

iii) 108 20/80 M < 5 µm 3,656 2,0 

  104 20/80 M 11 ± 5 µm 3,665 2,0 

  110 20/80 M 29 ± 9 µm 3,605 2,0 

iv) 309 20/80 M-1molar < 5 µm 1,112 0 

 312 20/80 M-1molar < 5 µm 0,980 0 

  403 20/80 M-0,5molar < 5 µm 1,061 0,3 

 404 20/80 M-0,5molar < 5 µm 1,060 0,3 

  108 20/80 M-0molar < 5 µm 3,656 2,0 

v) 101 20/80 M sehr rau 3,698 2,0 

  311 20/80 M < 5 µm 3,74 2,0 

  P 12,6/87,4 H-p poliert 3,709 2,0 

viii)     Aktivität (MBq)  

  103 20/80 M 7,5 ± 1,1 µm 11,931 0,2 

  104 20/80 M 11 ± 5 µm 0,518 1,5 

  105 20/80 M < 5 µm 18,440 0 

  107 20/80 M 6 ± 0,6 µm 8,707 0,3 

  108 20/80 M < 5 µm 0,165 2,0 

  109 20/80 M 5,4 ± 0,5 µm 4,433 0,6 

  112 20/80 M 19 ± 4 µm 0,520 1,5 

  203 20/80 M 32 ± 5 µm 0,519 1,5 

  204 20/80 M 19 ± 4 µm 0,519 1,5 

  205 20/80 M 26 ± 7 µm 0,519 1,5 

  207 20/80 M 28 ± 5 µm 1,881 1 

  208 20/80 M 13,1 ± 1,8 µm 0,519 1,5 

  209 20/80 M 20,3 ± 2,7 µm 0,481 1,5 

  301 20/80 M 30 ± 5 µm 9,063 0,3 

  302 20/80 M 16 ± 4 µm 1,018 1,3 

  303 20/80 M 8,8 ± 0,9 µm 1,822 1 

  306 20/80 M 20 ± 4 µm 0,521 1,5 
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Abbildung 81: Spektren erstellt mit FLUKA für verschiedene Eindringtiefen des 241Am in den Beton. Je tiefer die Emission ŘŜǊ ʰ-Teilchen im Beton ist, desto stärker ist das Tailing und desto geringer 
ist das maximale Impulsäquivalent. Außerdem sinkt die MaximalenergiŜ ŘŜǊ ŘŜǘŜƪǘƛŜǊōŀǊŜƴ ʰ-Teilchen stattdessen ƴƛƳƳǘ ŘƛŜ !ƴȊŀƘƭ ŀƴ ƴƛŎƘǘ ŘŜǘŜƪǘƛŜǊōŀǊŜƴ ʰ-Teilchen zu (am Peak bei 0 keV).
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Tabelle 18: Messzeiten der Betonproben bei der Messung der Radiolumineszenzphotonen. *  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  

 

Tabelle 19: Messergebnisse der Betonproben. Impulszahlen des PIPS-Detektors und Photonenzählraten des optischen 
Systems. * gemessen in horizontaler Position. 

Probe Aktivität (MBq) PIPS Impulse/150s 
UVC-Photonen/s UVA-Photonen/s 

 April November 

103 11,9 1779  ±  333 43,6 ±  1,6 466,5 ± 5,2 584,9 ±  3,9 
104 0,5 805  ±  79    228,4 ± 1    
105 18,4 3660  ±  686 17,2 ±  1,2 484,2 ± 5,3 1286,7 ±  5,5 
107 8,7 2839  ±  532 39,6 ±  1,6    908,1 ±  7,4 
107 8,7          930,6 ±  7,2 
107 8,7 2349  ±  440    896,8 ± 7 961,6 ±  7,3 
108 0,2 718  ±  70 4,8 ±  0,5 134,2 ± 0,9    
109 4,4 12897  ±  2418 65,1 ±  1,3 1415,0 ± 9 1434,4 ±  5,7 
112 0,5 1931  ±  190    296,8 ± 1,2    
203 0,5 1172  ±  115    225,0 ± 1    
204 0,5 2523  ±  248    305,7 ± 1,2    
205 0,5 1583  ±  155    297,3 ± 1,1    
207 1,9 7337   ±  1375 23,2 ±  0,9 559,3 ± 6 553,8 ±  5,9 
208 0,5 2906  ±  285 11,8 ±  0,7 309,2 ± 4,6 306,4 ±  4,7 
208* 0,5   9,8 ±  0,5 315,0 ± 1,1    
209 0,5 739  ±  73     222,4 ± 1    
301 9,1 6739   ±  1263 27,1 ±  1 630,3 ± 6,5 548,2 ±  5,9 
301 9,1 5448   ±  1021       548,3 ±  5,7 
302 1,0 5312  ±  521 26,4 ±  1 614,7 ± 6,6 680,5 ±  6,4 
303 1,8 7194  ±  706 38,1 ±  1,1 1099,1 ± 8,2 1157,2 ±  8,3 
306 0,5 1252  ±  123    198,3 ± 0,9    

103_2 11,9 1953  ±  366             

 



 
111 

 

Tabelle 20: Energien der h-Teilchen der Uran-Zerfallsreihen. Angegeben ist jeweils nur die Energie mit der höchsten 
Emissionswahrscheinlichkeit. [18], [94] 

Uran-Radium-Reihe Uran-Actinium-Reihe 

Nuklid Energie (keV) Nuklid Energie (keV) 

238U 4196,0 235U 4400,0 
234U 4774,9 231Pa 5011,0 

230Th 4687,7 227Th 6038,2 
226Ra 4784,5 223Ra 5716,4 
222Rn 5489,5 219Rn 6819,3 
218Po 6002,4 215Po 7386,4 
214Po 7686,9 211Bi 6623,8 
210Po 5304,4   
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Tabelle 21: Eigenschaften der Pechblendeproben. Die Proben A, B, E, F, G und S werden für die Messung der 
wŀŘƛƻƭǳƳƛƴŜǎȊŜƴȊǇƘƻǘƻƴŜƴ Ȋǳ ŜƛƴŜǊ tǊƻōŜ ƎŜƴŀƴƴǘ αaƛȄά ȊǳǎŀƳƳŜƴƎŜŦŀǎǎǘΦ 

Probe Masse (g) Größe 
(cm2) 

Probe Masse (g) Größe 
(cm2) 

 

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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Abbildung 82: -hTrack-Bilder der Pechblendeproben. Die dicke Linie zeigt den Umriss der Probe, die dünne Linie trennt 
Bereiche mit h-9ƳƛǘǘŜǊƴΣ ƎŜƪŜƴƴȊŜƛŎƘƴŜǘ ŘǳǊŎƘ Řŀǎ α¦άΣ Ǿƻƴ .ŜǊŜƛŎƘŜƴ ƻƘƴŜ -hEmitter.[80] 

 

Abbildung 83: GIK-Spektren der Pechblendeproben. Die Peaks, bzw. die rechten Flanken der Peaks sind den Nukliden der 
Uran-Zerfallsreihen zugeordnet worden.[80] 
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Abbildung 84: Bilder des Radiolumineszenzsignals der Pechblendeproben K, L und Mix. Die Messung der UVC-Photonen 
erzeugt das stärkste Signal bei allen Proben (obere Reihe). Die Messung der UVA-Photonen in Raumluft erzeugt ein 
dreimal kleineres Signal, als die Messung im Gasgemisch aus N2 + NO.[80] 
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