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a-Al303:C als Dosimeter zur Bestimmung der Dosisleistung bei der Lumineszenz-
datierung

Bei der Lumineszenzdatierung wird aus der in Mineralkérnern gespeicherten Dosis und der Do-
sisleistung des umgebenden Materials auf das Alter einer Probe geschlossen. Die hauptséchlich
aus den Zerfillen natiirlicher radioaktiver Nuklide stammende Dosisleistung wird im Labor iiber
gammaspektrometrische Messungen anhand einer reprisentativen Umgebungsprobe ermittelt.
Bei inhomogenen Probenumfeldern werden zusétzlich Dosimeter am Ort der Probenentnahme
eingesetzt; um die bis jetzt notwendige Expositionsdauer von einem Jahr stark zu verkiirzen,
wurde das hochsensitive Dosimetermaterial a-AloO3:C im Hinblick auf eine Verwendung bei der
Lumineszenzdatierung untersucht.

Das Material eignet sich besonders fiir eine thermische Stimulation des Lumineszenzsignals.
Es wurde ein routineméifig einsetzbares Verfahren zur getrennten Bestimmung der (- und ~-
Dosisleistung im Gelédnde entwickelt. Die Unsicherheit der Ergebnisse liegt bei 7 %, so daf§ in
einer homogenen Probenumgebung die Gammaspektrometrie genauer ist. In einem inhomogenen
Umfeld jedoch sind Teilproben nicht mehr reprisentativ, wihrend mit den Dosimetern die lokale
Dosisleistung bestimmt wird, der die Probe tatséchlich ausgesetzt war. Die Expositionszeiten
liegen bei wenigen Tagen.

Wenn fiir eine Datierung nur noch einzelne Mineralkérner verwendet werden, wirken sich lokale
Schwankungen der Dosisleistung auf das Ergebnis aus. Durch einzelne, mit einem Sediment
vermischte Dosimeterkorner kann auf die Variation der Dosisleistung geschlossen werden.

Dose-Rate Assessment in Luminescence Dating with a-Als03:C Dosemeters

In luminescence dating the age of a sample is determined from the dose in mineral grains and
the dose-rate of the surrounding medium. The dose-rate mainly is caused by the radioactive
decay of natural nuclides and is measured in the laboratory by gamma-ray spectrometry of a
selected sample. In an inhomogeneous medium additionally dosemeters are used for in situ
measurements; in order to reduce the one year exposure times, the usage of highly sensitive
a-Aly03:C dosemeters for luminescence dating was investigated.

The material is most suited for thermal stimulation of the luminescence signal. A procedure
was developed to measure (- and ~y-dose-rates separately in the field. The uncertainty of the
results is 7 %; therefore in a homogeneous medium the results of gamma-ray spectrometry are
more precise. However, an inhomogeneous medium is not well represented by selected samples,
whereas with dosemeters one can assess the actual local dose-rate to the sample. Exposure times
of few days are sufficient.

Using single mineral grains for dating, local fluctuations of dose-rate affect the results. Therefore
single grains of a-AlsO3:C were mixed with soil. From the dose accumulated in every single grain
the variation of the dose-rate can be assessed.






... heaven and earth, centre and circumference, were created all together, in the same
instant, and clouds full of water ... this work took place and man was created by the
Trinity on October 23, 4004 B.C., at nine o’clock in the morning.

John Lightfoot (1602-1675), Vice-Chancellor of Cambridge University
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Kapitel 1

Einleitung

Wer war nicht schon einmal vor den beeindruckenden Uberresten vergangener Kulturen gestan-
den und hat sich gefragt, wann Menschen dort Handel getrieben, ihre Religion ausgeiibt haben
oder einfach ihrem alltdglichen Leben nachgegangen sind? Teilweise finden sich Hinweise dariiber
in schriftlichen Quellen. Was aber, wenn Aufzeichnungen verloren gingen, unvollstindig sind
oder nie vorhanden waren? Wie beantworten wir unsere Frage, seit wann es {iberhaupt Men-
schen gibt? Wie hat sich ihre Umgebung gewandelt? Seit wann hat die Landschaft um uns
selbst ihre heutige Gestalt, verdndert sich diese vielleicht auf langen Zeitskalen so, dal auch
unser Leben dadurch beeinflufit werden wird? So vielfiltig wie die Fragestellungen sind auch
die als Antworten entwickelten Datierungsmethoden (siehe z. B. [Wagner (1995)).

Die Lumineszenzdatierung beruht auf der Messung der Energie, die iiber den Datierungszeitraum
in bestimmten Mineralen aufgrund von ionisierender Strahlung akkumuliert wurde. Die Strah-
lung stammt dabei hauptséchlich von Zerféllen der in der Umgebung vorhandenen natiirlichen
radioaktiven Nuklide. Bei Stimulation durch Belichten oder Erwérmen wird die Energie durch
FEmission von Licht wieder freigesetzt. Die Intensitéit dieses Lumineszenzsignals ist mit der
gespeicherten Dosis korreliert. Bei bekannter Dosisleistung der Umgebung kann die Akkumu-
lationsdauer im Mineral festgestellt werden. Damit 148t sich bestimmen, wann das Mineral
zum letzten Mal belichtet oder erhitzt wurde, also wann ein Keramikgefifl gebrannt wurde
oder ein Sediment bei der Umlagerung dem Sonnenlicht ausgesetzt war. Die Methode findet
dadurch sowohl Anwendung in der Arch#ologie als auch in den Geowissenschaften und in der
Anthropologie. Es lassen sich Aussagen treffen {iber die Echtheit eines Keramikgeféifies oder den
erosionsbedingten Wandel einer Landschaft. Auch der Unterkiefer des Homo heidelbergensis
aus Mauer wurde mittels Lumineszenz datiert, indem das Ablagerungsalter der umgebenden
Sedimentschicht bestimmt wurde (Wagner und Beinhauer 1997).

Die Mehrzahl der Forschungsgruppen beschéftigt sich mit einer immer genaueren Messung der
im Mineral gespeicherten Dosis. Teilweise wird sogar versucht, die Datierung einer Probe an-
hand einzelner Mineralkorner vorzunehmen. Gleichzeitig soll die Methode auf schwierigere Fra-
gestellungen angewandt werden, wie z. B. die Datierung einer Gesteinsoberfliche, bei der die
sonst notwendige Probenaufbereitung nicht mehr durchgefiithrt werden kann. Auch die Datie-
rung von Sedimenten auf dem Mars bei einer der néchsten Marsmissionen ist geplant (Lepper
und McKeever 2000). Die Genauigkeit einer Datierung hiangt allerdings in gleichem Mafl von
den Unsicherheiten der Dosis und der Dosisleistung ab. Komplexere Aufgaben machen auch
eine Weiterentwicklung in der Dosisleistungsbestimmung notwendig, zu der diese Arbeit einen
Beitrag leisten soll.



RoutineméBig wird die Dosisleistung iiber den Gehalt an radioaktiven Nukliden mittels aus-
gewdhlter Teilproben im Labor gemessen. Besonders bei archéologischen Grabungen ist aber
fast immer mit einer inhomogenen Probenumgebung zu rechnen, so dafl Teilproben oft nicht
reprasentativ sind. Deshalb werden zusétzlich Lumineszenzdosimeter am Ort der Probenent-
nahme vergraben. Mit den gegenwirtig verwendeten Dosimetern kann nach ca. einem Jahr
die gespeicherte Dosis und mit der bekannten Expositionsdauer auch die Dosisleistung der Pro-
benumgebung bestimmt werden. Allerdings steht, z. B. im Fall einer zeitlich eingeschrinkten
Notgrabung, nicht immer ausreichend Zeit fiir ein solches Verfahren zur Verfiigung.

Das von |Akselrod et al. (1990a) entwickelte Dosimeter a-Al;O3:C ist 50 mal empfindlicher als
die bis jetzt verwendeten. Ziel dieser Arbeit war es, das Material fiir die Lumineszenzdatierung
einzusetzen und die Expositionsdauer auf wenige Wochen bis Tage zu verringern. Die Mate-
rialeigenschaften sollten im Hinblick auf die Datierungsanwendung untersucht und Messungen
von Dosisleistungen im Geldnde durchgefiihrt werden. Das besondere Interesse galt dabei in-
homogenen Sedimenten und dem Vergleich mit den Ergebnissen von Labormessungen. Eine
weiterfithrende mogliche Anwendung stellte die Datierung von Gesteinsoberflichen dar, bei der
die Dosisleistung lokal am Ort von ausgewéhlten Koérnern bestimmt werden mufl. In Zusam-
menhang damit stellte sich die Frage, ob alle Kérner eines Sediments derselben Dosisleistung
ausgesetzt sind, bzw. wie grofi die auftretenden lokalen Variationen sind. Dies ist vor allem
dann wichtig, wenn fiir eine Datierung nur noch einzelne Kérner verwendet werden.

In den Kapiteln 2 bis 4 werden die physikalischen Grundlagen der Lumineszenzdatierung und
insbesondere der Dosisleistungsbestimmung erldutert. Aufgrund der besonderen Stellung im
Rahmen dieser Arbeit ist der Gammaspektrometrie ein eigenes Kapitel gewidmet. Die Un-
tersuchung der Materialeigenschaften von a-AlsOg3:C folgt in Kapitel 5. Aufgrund der grofien
Empfindlichkeit der Dosimeter wird in Kapitel 6 iiberpriift, inwieweit die bei den Messungen
verwendeten Geriéite einen Einflufl auf die Meflergebnisse ausiiben. Wahrend bei den vorange-
henden Untersuchungen zur Bestrahlung kiinstliche radioaktive Praparate verwendet werden,
wird in Kapitel 7 das Verhalten in natiirlichen Strahlungsfeldern betrachtet. Die Ergebnisse der
Dosisleistungsmessungen sowohl im Geldnde, als auch an Oberflichen, und die Variation der
Dosisleistung in Sedimenten werden in den Kapiteln 8 bis 10 vorgestellt.



Kapitel 2

Die Methode der
Lumineszenzdatierung

Manche kristalline Materialien emittieren beim Erwérmen zusétzlich zur Warmestrahlung Licht
in verschiedenen Farben. Die Intensitdt nimmt zu, wenn die Minerale kiinstlich mit radioaktiven
Priaparaten bestrahlt werden. Daniels et al. (1953) machten vor fast 50 Jahren den Vorschlag,
diese Lumineszenz fiir die Datierung von archéologischen Objekten zu nutzen. Die Methode der
Lumineszenzdatierung, die im ersten Abschnitt dieses Kapitels erldutert wird, basiert darauf,
dafl die Energie ionisierender Strahlung in manchen Mineralen iiber lange Zeitrdume gespeichert
werden kann. Durch geeignete Stimulation wird die Energie in Form eines Lumineszenzsignals
freigesetzt, dessen Intensitdt mit der gespeicherten Dosis korreliert ist. Bei bekannter Dosislei-
stung kann die Akkumulationsdauer der Dosis im Mineral festgestellt werden.

Entwickelt und angewandt wurde die Methode zunéchst fiir Keramik, indem mittels des ther-
misch stimulierten Lumineszenzsignals der Brennzeitpunkt bestimmt wurde (Grogler et al. 1960;
Kennedy und Knopff 1960; |Aitken et al. 1964)). Fortschritte wurden durch die Einfithrung der
optischen Stimulation erzielt (Huntley et al. 1985), nachdem festgestellt worden war, daf sich
damit die letzte Tageslichtexposition von feldspat- und quarzhaltigen Sedimenten bestimmen
liefl. Zusétzlich zu archéologischen konnten nun auch quartidrgeologische Fragestellungen mit
der Lumineszenzdatierung beantwortet werden. Im Laufe der Zeit wurden unterschiedliche Ver-
fahren entwickelt, die eine moglichst genaue Bestimmung der im Mineral gespeicherten Dosis
ermoglichen sollen. Einen Uberblick iiber die wichtigsten Techniken gibt der zweite Abschnitt.
Im letzten Teil des Kapitels werden die bei den Messungen verwendeten Geréte vorgestellt.
Eine ausfiihrliche Beschreibung sowohl der theoretischen Grundlagen als auch der praktischen
Durchfiihrung der Lumineszenzdatierung geben |Aitken (1985) und |Aitken (1998).

2.1 Physikalische Grundlagen

Die ionisierende Strahlung aus Zerfillen natiirlicher radioaktiver Nuklide und die kosmische
Strahlung setzen in Mineralen Ladungstriger frei. Die Elektronen und Locher werden in Kri-
stalldefekten lokal eingefangen, deren Energiezustédnde sich in der Bandliicke zwischen Valenz-
und Leitungsband befinden. Die Aufenthaltsdauer der Ladungstriger in den Fallen hingt ohne
duflere Stimulation vom energetischen Abstand zum Valenz- oder Leitungsband ab. In Quarz
oder Feldspat ist die Lebensdauer dieser Zusténde so hoch, daf sich iiber geologische Zeitrdume
immer mehr Ladungstriger in den Fallen ansammeln. Durch Stimulation von auflen, wie z. B.
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Licht oder Hitze, werden die Elektronen und Loécher , freigesetzt* und rekombinieren unter Emis-
sion von Licht. Dieses Lumineszenzsignal wichst mit der im Material absorbierten Dosis. (Die
Dosis ist die pro Masseneinheit absorbierte Energie; Einheit: Gray, 1Gy = 1 J/kg).
Werden Mineralkérner z. B. bei #olischen Prozessen dem Sonnenlicht ausgesetzt, werden die
Fallen entleert und die ,,Lumineszenzuhr® wird auf Null gestellt. In gleicher Weise bewirkt
auch das Brennen von Keramik oder das Erhitzen von Feuerstein eine Riickstellung des Signals.
Nachdem die Mineralkdrner bei der Ablagerung wieder vom Sonnenlicht abgeschirmt wurden,
oder die Keramik sich nach dem Brennen abgekiihlt hat, konnen sich die Fallen durch ionisierende
Strahlung wieder fiillen, und es baut sich ein latentes Lumineszenzsignal auf. Die Anzahl der
Ladungstriger ist ein Maf fiir die Zeitdauer, die seit der letzten Belichtung oder Erhitzung des
Materials vergangen ist.
Um im Labor die Population der Fallen zu bestimmen, werden natiirliche Prozesse imitiert. Die
feldspat- oder quarzhaltige Probe wird erhitzt oder belichtet und das thermisch (TL) oder op-
tisch stimulierte Lumineszenzsignal (OSL) wird gemessen. AnschlieBend wird festgestellt, welche
im Labor kiinstlich applizierte Dosis ein Signal gleicher Intensitéit hervorruft. Da sich die Strah-
lung einer Laborquelle hinsichtlich der Strahlungsarten, der Leistung und der Energiespektren
vom natiirlichen Strahlungsfeld unterscheidet, wird die gemessene Dosis als Aquivalenzdosis D,
bezeichnet.
Die Anzahl der Ladungstriager, die in einem bestimmten Zeitraum erzeugt werden, héngt von
der Energie ab, die die Umgebung an ein Mineralkorn abgibt. Je hoher die Dosisleistung D
(Einheit: Gy/a) des Umgebungsmaterials ist, um so schneller baut sich ein latentes Lumines-
zenzsignal auf. Aus Aquivalenzdosis und Dosisleistung kann das Alter der Probe nach der
fundamentalen Gleichung der Lumineszenzdatierung berechnet werden:

Alter Afa] = M

D[Gy/ad]

Das gemessene Alter entspricht bei Sedimenten der Zeit, die seit der letzten Belichtung bzw. Ab-
lagerung vergangen ist. Bei Keramik wird der Zeitpunkt des Brennens bestimmt. Dem mittels
Lumineszenz datierbaren Zeitbereich sind natiirliche Grenzen gesetzt. Die Anzahl der Ladungs-
triager in den Fallen mufl ausreichend grof sein, um ein nachweisbares Lumineszenzsignal zu
garantieren. Eine Obergrenze ergibt sich einerseits aus der Lebensdauer der Zustédnde und an-
dererseits aus der begrenzten Anzahl von Kristalldefekten, die Elektronen und Locher einfangen
konnen. Der mit der Lumineszenzdatierung zugéngliche Zeitraum ist daher von der Mineralo-
gie der Probe und der lokalen Rate der ionisierenden Strahlung abhéngig. Als Faustregel kann
der Bereich von wenigen hundert bis hunderttausend Jahren genommen werden (Duller 1996b).
Yoshida et al. (2000) gehen sogar davon aus, dal bei Kérnern mit geeigneten Eigenschaften
Alter bis zu 1 Mio. Jahre bestimmt werden kénnen. Der Fehler des Alters liegt zwischen 5 und
10 %.

Zusitzlich zur Aquivalenzdosisbestimmung kann die Lumineszenz auch dazu benutzt werden,
die Dosisleistung zu messen. Neben den natiirlichen Dosimetermaterialien Quarz und Feldspat
existiert eine Reihe von Stoffen, wie z. B. a-Al;03:C die fiir diese Anwendung optimiert wurden.
Setzt man diese kiinstlichen Dosimeter einem Strahlungsfeld aus, so baut sich ebenfalls ein laten-
tes Lumineszenzsignal auf. Allerdings ist das Signal schon nach Tagen bis Monaten ausreichend
grof}, um im Labor nachgewiesen zu werden. Aus der im Dosimeter gespeicherten Dosis kann
man bei bekannter Expositionsdauer die Dosisleistung des Strahlungsfeldes bestimmen.
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Fiir die Lumineszenzdatierung geeignete Proben miissen drei Grundvoraussetzungen erfiillen:

e Signalwachstum: Das Lumineszenzsignal mufl monoton mit der absorbierten Dosis zu-
nehmen. Bei hohen Dosen wird aufgrund der begrenzten Anzahl von Kristalldefekten eine
Sattigungswirkung erreicht.

e Signalstabilitit: Die Aufenthaltsdauer der Ladungstréger in den Fallen muf} gréfer sein
als der Datierungszeitraum. Ein Signalverlust ohne externe Stimulation, wie er z. B.
bei manchen Feldspéten beobachtet wird (,anomalous fading“) fithrt zu einer Altersun-
terschétzung.

e Signalnullstellung: Das Lumineszenzsignal mufl durch das zu datierende Ereignis voll-
standig geloscht werden. Werden nicht alle Ladungstriger aus den Fallen freigesetzt,
kommt es zu einer Altersiiberschitzung.

2.2 Die Bestimmung der Aquivalenzdosis

Wihrend kaum Anstrengungen zu einer verbesserten Dosisleistungsbestimmung erfolgten, wur-
den verschiedene Methoden entwickelt, die eine immer genauere Messung der Aquivalenzdosis
ermdglichen sollen. Unterschiede bestehen in der Art der Stimulation, in der verwendeten Korn-
grofle, in der Applikation der kiinstlichen Dosis und in der zur Messung verwendeten Proben-
menge. Eine ausfiihrliche Darstellung aller Methoden gibt Wintle (1997). Da das Augenmerk
dieser Arbeit auf der Dosisleistungsbestimmung liegt, wird hier nur ein zum Verstdndnis der
folgenden Kapitel notiger Uberblick gegeben.

TL, OSL und Radiolumineszenz

Anfinglich wurde das latente Lumineszenzsignal durch Erwérmen einer Probe stimuliert. Mifit
man das Signal in Abhéngigkeit von der Temperatur, stellt man bei bestimmten Temperaturen
eine besonders starke Emission (Leuchtpeak) fest: Reicht die thermische Energie aus, werden
Elektronen aus den Fallen ins Leitungsband gehoben und rekombinieren unter Emission von
Lumineszenz mit Lochern, bis alle Fallen entleert sind. Da oft verschiedene Kristalldefekte mit
unterschiedlichen Energien vorhanden sind, weist eine solche Leuchtkurve meist mehrere Peaks
auf. Die Thermolumineszenzdatierung (TL-Datierung) etablierte sich besonders bei gebrannten
Objekten.

Ab Mitte der 80er Jahre wurde zur Datierung der Ablagerung eines Sediments zusétzlich die
OSL verwendet, bei der Licht im sichtbaren Wellenldngenbereich zur Stimulation eingesetzt
wird. Die Photonen stimulieren nur eine bestimmte Elektronenpopulation, so daf3 das resultie-
rende Lumineszenzsignal mit der Zeit immer mehr abnimmt. In ihrer einfachsten Form gleicht
die Ausleuchtkurve einem exponentiellen Zerfall. Hiitt et al. (1988) entdeckten zusétzlich die
Méglichkeit, Feldspéte infrarot zu stimulieren (IR-OSL bzw. IRSL).

Einen anderen Ansatz bietet die IR-Radiolumineszenz, die von [Trautmann et al. (1999) erstmals
vorgeschlagen sowie von |Schilles (2002) an der Forschungsstelle Archdometrie weiterentwickelt
wurde. Anstatt die latente Lumineszenz zu stimulieren und die Zahl der Ladungstriger in den
Fallen zu messen, wird die Probe bestrahlt. Das dabei beim Einfang der Ladungstriager in den
Fallen emittierte Infrarotsignal ist ein Maf fiir die Anzahl der Defekte, in denen sich noch keine
Ladungstriger befanden.



Feinkorn- und Grobkorntechnik

Waéhrend ~-Strahlung im Boden eine mittlere Reichweite von ca. 40 cm hat, liegt der Wert
fir g-Strahlung nur noch bei ca. 2 mm, und a-Strahlung wird in einem Quarzkorn bereits
innerhalb ca. 20 pm stark abgeschwécht. Dementsprechend ist der Dosisanteil, der in einem
Korn von einer der Strahlungsarten aufgebaut wird, von der Korngréle abhéngig. Zur Datierung
werden Korner verwendet, bei denen eine moglichst einfache Trennung der Beitréige der einzelnen
Strahlungsarten moglich ist.

Bei der Feinkorntechnik werden Korner der Groflien 4-11 pm datiert, da diese von allen Strah-
lungsarten vollsténdig und gleichméfig durchdrungen werden. Korner der Grofien 90-200 pum
werden bei der Grobkorndatierung verwendet. Die a-Strahlung hat hier nur eine Wirkung auf
eine 20 pm breite Rinde, die durch dtzen mit Flulsdure entfernt wird. Allerdings wird auch die
[B-Strahlung auf ihrem Weg durch das Korn geschwiicht, was nach Mejdahl (1979) durch einen
korngréflenabhéngigen Korrekturfaktor bei der -Dosisleistung beriicksichtigt wird.

Regenerative und additive Verfahren

Zur Bestimmung der Aquivalenzdosis wird die Probe im Labor mit bekannten Dosen bestrahlt.
Das Signal wird in Abhiingigkeit von der applizierten Dosis gemessen, und die Aquivalenzdosis
ergibt sich dann durch einen Vergleich des natiirlichen Signals mit dieser Wachstumskurve. Es
gibt dabei zwei mogliche Vorgehensweisen, wobei die Probe in identische Teilproben aufgeteilt
wird.

Beim additiven Verfahren (siche Abbildung links) wird das natiirliche Signal einer Teilprobe
gemessen. Die anderen natiirlich belassenen Proben erhalten zusétzlich Dosen zunehmender
Hoéhe. Ausgehend vom natiirlichen Signal wird eine Wachstumskurve in Abhéngigkeit von der
kiinstlichen Dosis aufgenommen. Durch Extrapolation zum Schnittpunkt mit der Abszisse wird
die Aquivalenzdosis bestimmt.

Im Gegensatz dazu werden beim regenerativen Verfahren (Abbildung rechts) die restlichen
Teilproben vor der Bestrahlung zuriickgestellt. Uber eine Interpolation der Wachstumskurve
wird dann aus dem natiirlichen Signal die Aquivalenzdosis bestimmt.

additive Wachstumskurve regenerative Wachstumskurve
=A =A
=] =]
) 50
75} [75]

nat D2

Y < D, D,

D kiinstliche Dosis 0 D, kinstliche Dosis

Abbildung 2.1: Schematische Darstellung einer additiven und regenerativen Wachstumskurve.



Multiple-Aliquot-, Single-Aliquot- und Single-Grain-Techniken

Bei den Datierungen werden zur Messung jedes einzelnen Dosispunktes der Wachstumskurve
mehrere Teilproben (Aliquots) herangezogen. Da es nicht méglich ist, wirklich identische Ali-
quots zu erzeugen, miissen die einzelnen Messungen z. B. mit dem Signal einer Testdosis normiert
werden.
Kleinere Probenmengen als bei der Multiple-Aliquot-Methode werden bei den Single-Aliquot-
Techniken benétigt, die von Duller (1996a) und Murray et al. (1995)) zur Sedimentdatierung
entwickelt wurden. Dabei wird eine OSL-Wachstumskurve mit einer einzelnen Teilprobe aufge-
baut. Gegenwiértig wird an der Forschungsstelle von Carola Busse ein Projekt durchgefiihrt, das
es ermoglichen soll, auch kleine Keramikscherben mit einer Single-Aliquot-Technik zu datieren.
Bei Single-Grain-Techniken wird die Wachstumskurve nur noch mit einzelnen Kérnern be-
stimmt. Dabei ist es moglich, die Haufigkeitsverteilung der Aquivalenzdosen in einer Probe
festzustellen. Schlecht oder nur teilweise gebleichte Proben kénnen erkannt und eine resultie-

rende Altersiiberschétzung kann erklért werden (Murray und Roberts 1997).

2.3 Gerate

Zur Stimulation und Detektion des Lumineszenzsignals wurden in dieser Arbeit zwei verschie-

dene Geréte verwendet.

Das Thermolumineszenz-Datierungssystem Typ 7188 der Firma ELSEC besteht aus einer Heiz-
platteneinheit, mit der die Probe thermisch stimuliert wird. Das Signal wird mit einem Pho-
tomultiplier detektiert und mit einem PC aufgezeichnet. Die Probe wird automatisch zweimal
erhitzt, und die Zahlereignisse aus dem zweiten Zyklus werden als Untergrund vom Lumines-
zenzsignal abgezogen. Es kann nur jeweils ein einzelnes Probenscheibchen gemessen werden und
der Wechsel mufl von Hand erfolgen. Fiir Messungen im Blau- und UV-Bereich stehen die Blau-
filter 5-58 und 7-59 der Firma Corning (Kopp) mit jeweils 3 mm Dicke zur Verfiigung (siehe
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Abbildung 2.2: Reintransmissionen der verwendeten Filter bezogen auf die angegebenen Filter-

dicken.



Beim Risp TL/OSL-DA-15 besteht zusitzlich die Moglichkeit zur Bestrahlung und optischen
Stimulation (Markey et al. 1997). Bis zu 48 Probenscheibchen befinden sich auf einem drehbar
gelagerten Tablett. Geméf einer Sequenz, die vom Benutzer selbst erstellt wird, werden die
Scheibchen vollautomatisch an die Bestrahlungs- oder Mefiposition gebracht. In das Gerét sind
eine 2! Am a-Quelle (10.7 MBq) und eine *°Sr/?°Y SB-Quelle mit einer Aktivitit von 1.48 GBq
eingebaut. Letztere ist auf einem Edelstahlrad befestigt, das die Quelle nach Ende einer Be-
strahlung nach oben dreht und so gleichzeitig zur Abschirmung dient. Die Dosisleistung der
Quelle bezogen auf Grobkorn Quarz betréigt etwa 0.1 Gy/s. Die infrarote Stimulation erfolgt
mit einer Laserdiode (Wellenldnge 830 nm); zur Blaustimulation stehen LEDs mit einer Wel-
lenléinge von 470 nm und einem Energieflul von 18 mW /cm? am Ort der Probe zur Verfiigung.
Fiir Messungen von Blau- und UV-Emissionen wurden in dieser Arbeit vor den Photomultiplier
ein Blaufilter (Corning 5-58, 3 mm) oder ein UV-Filter (Hoya U340, 7.5 mm) eingebaut. Die
von den Firmen angegebenen Reintransmissionen der Filter sind in Abbildung dargestellt.

Beim Bestiicken der Gerite wurde eine rote Taschenlampe mit Filter Hoya R62 verwendet. Um
festzustellen, ob das Licht dieser Lampe eine Bleichwirkung auf die Dosimeter hat, wurden die
Dosimeter bestrahlt und anschlieflend fiir 1 min, 2 min und 6 min direkt unter die Lampe gelegt.
Zusatzlich wurde direkt vor dem Experiment die Batterie der Lampe erneuert, um eine maximale
Bleichwirkung zu garantieren. Beim Vergleich mit dem Signal, das direkt nach der Bestrahlung
und ohne Belichtung gemessen wurde, konnte im Rahmen der Mefigenauigkeit kein Unterschied
festgestellt werden. Da bei einem normalen Einsatz der Lampe die Dosimeter kaum ldnger
als 6 min dem Licht ausgesetzt sind und zusétzlich die Lampe nicht direkt auf die Dosimeter
gerichtet ist, kann davon ausgegangen werden, dafl das Licht der roten Taschenlampe nicht zu
einer Verfilschung der Mefergebnisse fiihrt.

Abbildung 2.3: Spektrale Strah-
lungsverteilung von SOLZ2 und
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— SOL2
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Um die Lichtempfindlichkeit der Dosimeter bei verschiedenen Wellenldngen zu testen, wurde
ein Sonnenlichtsimulator vom Typ SOL2 der Dr. K. Hénle GmbH verwendet. Einzelne Wel-
lenléingenbereiche wurden aus dem Spektrum (siehe Abbildung mit Interferenzfiltern aus-
gewihlt.



Kapitel 3
Die natiirliche Dosisleistung

Als natiirliche Dosisleistung D bezeichnet man die Dosis, die in einer bestimmten Zeiteinheit
in einer Probe gespeichert wird und damit zum Aufbau eines latenten Lumineszenzsignals fithrt
(Einheit: Gy/s). Dazu tragen zum einen die bei den Zerféllen der natiirlichen radioaktiven Nu-
klide freigesetzte a-, B- und ~-Strahlung und zum anderen die kosmische Strahlung bei. Gem&f
den unterschiedlichen Strahlungsarten werden vier verschiedene Beitrige zur Gesamtdosislei-
stung D unterschieden: Da, Dﬁ, Dq, und Dcosm. Im ersten Abschnitt werden die natiirliche
Radioaktivitdt und resultierende Unsicherheiten in der Dosisleistungsbestimmung beschrieben.
An der Forschungsstelle Archdometrie werden unterschiedliche Methoden zur Feststellung der
Nuklidgehalte und Einzeldosisleistungen verwendet. Aufgrund ihrer Wichtigkeit fiir die Ergeb-
nisse dieser Arbeit wird die Gammaspektrometrie in einem eigenen Kapitel beschrieben. Die
Alpha- und Beta-Z&hlung werden in den folgenden Abschnitten niher erliutert. Ein weiterer
Teil des Kapitels beschéftigt sich mit der kosmischen Strahlung. Im letzten Abschnitt wird
erklédrt, wie sich aus den Ergebnissen der Einzelmessungen die Gesamtdosisleistung berechnen
1i8t. Einen ausfithrlichen Uberblick iiber Dosisleistungsbestimmung gibt |Aitken (1985)).

3.1 Prinzip und Unsicherheiten der Dosisleistungsbestimmung

Bei der Bestimmung der Dosisleistung wird vorausgesetzt, dafl die in einem unendlichen Volu-
men freigesetzte Energie auch in diesem Volumen wieder absorbiert wird (Energieerhaltungs-
satz). Wenn das Medium homogen ist, mufl dieselbe Annahme auch fiir ein Volumenelement
gelten, und damit auch fiir die Dosis (= pro Masseneinheit emittierte / absorbierte Energie)
bzw. Dosisleistung (= Dosis pro Zeiteinheit). Fiir y-Strahlung wird in einem Sediment eine
Mittlere Reichweite von 40 cm angenommen. Wird deshalb eine Probe aus der Mitte einer
homogenen Kugel mit diesem Radius entnommen, so kann die Kugel als unendliches Volumen
betrachtet werden und es kann aus der von der Probe abgegebenen Dosisleistung auch auf die
absorbierte Dosisleistung geschlossen werden. Bei a- und §-Strahlung verringert sich der Radius
entsprechend den Reichweiten von 2 mm bzw. 20 um . Um die Dosisleistung einer Probe zu
bestimmen, mufl deshalb festgestellt werden, wieviel Energie eine bestimmte Menge der Probe
in einem Zeitintervall abgibt. Diese Energie stammt aus dem Zerfall natiirlicher radioaktiver
Nuklide.



3.1.1 Natiirliche radioaktive Nuklide

Die interstellare Materie, aus der sich die Erde gebildet hat, enthielt extrem langlebige radio-
aktive Nuklide. Obwohl ihre Teilchenzahl entsprechend ihren Halbwertszeiten abnahm, sind sie
noch iiberall vorhanden und leisten den grofiten Beitrag zur natiirlichen Dosisleistung. Bedeut-
sam sind dabei “°K und 8"Rb sowie die Radionuklide der Zerfallsreihen von 232Th und 238U bzw.
2350. Da bei jedem Zerfall eines Nuklids eine bekannte Energiemenge frei wird, kann aus der
Halbwertszeit des Zerfalls und der Anzahl der Nuklide in der Probe die Dosisleistung berechnet
werden.

Kalium ist mit 2.3 % Gewichtanteil das siebthiufigste Element der Erdkruste. Das radioaktive
Isotop 4°K nimmt einen Anteil von 0.0117 % am gesamten Kalium-Gehalt ein. In 89 % aller
Fille zerfillt das Isotop in 4°Ca (Halbwertszeit 1.4 - 10° a). Zusitzlich besteht die Moglichkeit
des Elektroneneinfangs, wobei 4°Ar entsteht (Halbwertszeit 1.2-10'0 a). Aufgrund ihrer geoche-
mischen Ahnlichkeit findet man in den meisten Proben ein konstantes Konzentrationsverhiltnis
zwischen Kalium und Rubidium. Rubidium besteht zu annihernd 27.8 % aus dem (-Strahler
8TRb, der mit einer Halbwertszeit von 4.8 - 10! a in 87Sr zerfillt. Bei der Berechnung der Do-
sisleistung aus dem Kaliumgehalt wird Rubidium mit einem Verhéltnis von 200:1 beriicksichtigt
(Warren 1978|).

Ebenso kann davon ausgegangen werden, da8 23°U einen Anteil von 0.71 Gewichtsprozent am
gesamten Urangehalt einnimmt. Bei den Zerfillen von ?32Th und 2%3U bzw. 23U besteht die
Besonderheit darin, dafl die entstehenden Tochternuklide nicht stabil sind und erst nach einer
ganzen Kette von Zerfillen stabile Bleiisotope entstehen.

Ausgehend von den Mutternukliden der Ketten bilden sich mit der Zeit die Tochternuklide.
Deren Halbwertszeit ist meist wesentlich kiirzer, so dafl die Aktivitit des Mutternuklids iiber
mehrere Halbwertszeiten des Tochternuklids als konstant gesehen werden kann. Mit Hilfe des
Zerfallsgesetzes kann dann gezeigt werden, dafl nach einem bestimmten Zeitraum, abhéngig von
den Halbwertszeiten der Tochternuklide, die Aktivitdt aller Nuklide in einer Kette gleich ist.
Man sagt, die Kette befindet sich im sikularen Gleichgewicht. FEine mathematische Herleitung
dieses Effekts findet sich in |Lieser (1997). Nach ihren Mutternukliden werden die Ketten als
Thorium- (232Th), Uran-Actinium- (2**U) und Uran-Radium-Reihe (?**U) bezeichnet.

Alle radioaktiven Nuklide einer Kette tragen mit ihrer Strahlung zur natiirlichen Dosisleistung
bei. Nicht alle Zerfille konnen mit den zur Verfiigung stehenden Geriten nachgewiesen werden.
Deshalb wird das radioaktive Gleichgewicht der Ketten ausgenutzt: Kann die Aktivitdt eines
einzigen Nuklids gemessen werden, kann daraus der Gehalt an allen anderen Nukliden der Kette
berechnet werden. Probleme treten dann auf, wenn sich eine Kette nicht mehr im Gleichgewicht
befindet.

3.1.2 Radioaktive Ungleichgewichte

Unterschiedliche Elemente einer Zerfallskette besitzen oft unterschiedliche geochemische Eigen-
schaften, so dafl die Nuklide durch natiirliche Prozesse getrennt werden. Die Kette befindet
sich dann im radioaktiven Ungleichgewicht. Ursachen koénnen unterschiedliche Loslichkeiten,
Diffusions- und Leckraten sein. Einen starken Einflufl besitzt aber auch die Halbwertszeit des
jeweiligen Nuklids, da sie die Transportstrecke mafigeblich bestimmt. In Abbildung sind alle
Zerfille der Ketten und zusitzlich die Zerfille von 4°K und 8"Rb aufgelistet.
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Abbildung 3.1: Zerfallsreihen der Radionuklide ?32Th, **>U und 238U, sowie Zerfille von K
und 8"Rb. (nach|Kuhn (2000))
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Nach |Olley et al. (1996) und |Olley et al. (1997) treten in der 232Th-Zerfallsreihe im allgemeinen
keine Ungleichgewichte auf, weil die Halbwertszeiten der mobilen Nuklide zu kurz sind. Auch die
Konzentration von “°K wird iiber den Datierungszeitraum als konstant betrachtet. Die beiden
Uranzerfallsreihen weisen jedoch mobile Nuklide auf, die Ursache fiir ein Ungleichgewicht sein
kénnen. Ungleichgewichte in der Zerfallsreihe von 23U werden nicht beriicksichtigt, da der
Beitrag zur Dosisleistung aufgrund des geringen Gewichtsanteils am Gesamturan (Kapitel
vernachléssigbar ist.

Ungleichgewichte in der 238U-Zerfallsreihe treten jedoch hiufig auf und kénnen nicht vernach-
lassigt werden. Eine detaillierte Beschreibung geben Ivanovich und Harmon (1992). Der a-
Zerfall von 238U fiihrt zu einem RiickstoB, durch den ein lokaler Schaden im Kristallgitter ver-
ursacht wird. Das spiter entstehende 234U ist dann schwiicher gebunden. Es kann sich leichter
in Wasser 16sen und dadurch ein- oder ausgetragen werden. Das nachfolgende Tochternuklid
20Th dagegen gilt als stark partikeladhéisiv und wird nur partikelgebunden transportiert. In
Stau- oder Grundwasserbereichen kénnen Ungleichgewichte durch das wiederum leicht 16sliche
226Ra, verursacht werden.

Ein weiterer Kandidat fiir Ungleichgewichte in der 233U-Zerfallsreihe ist 22?Rn, das als Edelgas
zur Diffusion neigt. Durch die im Vergleich zu den anderen Ketten um Gréfienordnungen héhere
Halbwertszeit von 3.8 d kann das Edelgas bei der Diffusion weitere Strecken zuriicklegen und
sogar die Probe voéllig verlassen. In inhomogenen Sedimenten ist es dadurch moglich, dafl sich
in uranarmen Schichten Radontochternuklide anreichern und umgekehrt. Dies macht sich auch
bemerkbar, wenn die Proben zur Messung in die jeweiligen Behilter abgefiillt werden. Es muf
dann von einem fast volligen Radonverlust ausgegangen werden. Bei einem volligen Verlust
des Tochternuklids kann sich nach ca. 5 Halbwertszeiten ein neues Gleichgewicht einstellen.
Deshalb werden alle Proben vor einer Messung 4 Wochen gelagert, um den Verlust des Radon
auszugleichen.

Bei der Gammaspektrometrie konnen Ungleichgewichte festgestellt werden, wenn die Aktivitdten
der gemessenen Nuklide verschieden sind. Aus den Unterschieden mufl dann auf die Art des
Ungleichgewichts geschlossen werden. Aus den Daten 148t sich aber nicht feststellen, ob die
Ursache fiir das Ungleichgewicht schon lange zuriick liegt, und sich bereits wieder langsam ein
Gleichgewicht einstellt, oder ob das Ungleichgewicht erst vor kurzer Zeit entstand. Dies kann
nur aus dem geochemischen Zusammenhang der Probe erschlossen werden und wirkt sich stark
auf die zu bestimmende Dosisleistung aus.

Verschiedene Ansétze, Ungleichgewichte bei der Bestimmung der Dosisleistung zu beriicksich-
tigen, werden von Krbetschek et al. (1994), [Readhead (1987)) und Mangini et al. (1983) vorge-
stellt. Statt nur den Gehalt des Mutternuklids zu verwenden, wird z. B. jedes Nuklid einzeln
mit der zugehorigen Aktivitdt in die Berechnung mit einbezogen.

3.1.3 Wassergehalt

Fast alle Proben, egal ob Keramik oder Sediment, enthalten in ihren Poren Wasser. Die-
ses enthélt keine radioaktiven Nuklide in nennenswerten Mengen und trégt dadurch nur ver-
nachléssigbar zur natiirlichen Dosisleistung bei. Gleichzeitig absorbiert das Wasser aber die
Strahlung der Probe, so dafl sie nur noch in verringertem Mafle zur Lumineszenzerzeugung zur
Verfiigung steht. Da die Bestimmung der Dosisleistung an getrocknetem Probenmaterial durch-
gefithrt wird, mufl eine Korrektur beziiglich des Wassergehalts der Probe angebracht werden.
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Aus einer anderen Perspektive betrachtet hat das Wasser in den Poren zur Folge, daf} die
pro Masseneinheit emittierte Energie geringer wird. Das Verhiltnis der Dosisleistung Dy ei-
ner trockenen Probe zu der Dosisleistung Df einer feuchten, 148t sich dadurch mit den Mas-
senschwichungskoeffizienten p (Index p fiir Probe, Index w fiir Wasser) in der gebriuchlichen
Notation nach |Aitken (1985) beschreiben:

Dt ,LLl

=— ' mitz = ~2.
l1+z- WF e Lp

D f
W ist der sogenannte Wasserséttigungsgehalt, das Gewicht des Wassers bei Wasserséttigung im
Verhéltnis zum Trockengewicht der Probe. Der mittlere Wassergehalt {iber den Datierungszeit-
raum wird durch den Faktor F (0 < F' < 1) beriicksichtigt.
Das Verhiltnis x der Massenschwichungskoeffizienten ist von der jeweiligen Art der Strahlung
abhéngig. Unter der Annahme, dafl der Massenschwéchungskoeffizient der Probe ausreichend
gut mit dem von Aluminium iibereinstimmt, gibt Zimmerman (1971) folgende Werte an:

« — Strahlung : = 1.50

B — Strahlung : x = 1.25
~v — Strahlung : x = 1.14.

Aitken und Xie (1990) kommen mittels theoretischer Berechnungen zu leicht anderen Ergebnis-
sen, halten aber eine Korrektur der Werte nicht fiir notwendig.

Groflere Fehler treten bei der Abschétzung des iiber den Datierungszeitraum relevanten Wasser-
gehaltes auf. Jahreszeitliche Schwankungen werden von klimatischen Verdnderungen iiberlagert.
Fiir W - F wird daher héufig das Massenverhéltnis m,,/m, zum Zeitpunkt der Probennahme
eingesetzt. Der Schwankungsbereich kann dann durch eine Betrachtung des Porenvolumens
eingegrenzt werden (Kadereit 2000)).

3.2 Beta-Zihlung

Die -Dosisleistung einer Probe 148t sich aus den Kalium-, Uran- und Thorium-Gehalten berech-
nen, die mittels der Gammaspektrometrie ermittelt wurden. Zusétzlich wird die §-Dosisleistung
an der Forschungsstelle Archdometrie direkt mit Hilfe eines Risg Five Sample Low-Level Be-
ta GM Multicounter System GM-25-5 gemessen. Wie von Bgtter-Jensen und Mejdahl (1988)
und Bgtter-Jensen und Nielsen (1989) beschrieben, besteht das Gerét aus 5 Geiger-Miiller-
Zahlrohren, in denen die Elektronen der (3-Zerfille nachgewiesen werden.

3.2.1 Funktionsweise eines Geiger-Miiller-Zihlrohres

Ein Geiger-Miiller-Zahlrohr besteht aus einem negativ geladenen Metallzylinder, in dessen Mitte
als Anode ein diinner Draht verlduft. Bei dem hier verwendeten Geriit liegt die Betriebsspannung
zwischen Kathode und Anode bei 1300 V; das Zylindervolumen ist mit einem Gasgemisch aus
99 % Argon und 1 % Isobutan gefiillt.

Tritt ein Elektron in das Z&hlvolumen ein wird es durch das herrschende elektrische Feld in
Richtung Anode beschleunigt. Durch primére und sekundire Stofiprozesse kommt es zu ei-
ner lawinenartigen lonisierung des Gases, die nicht von der Energie des auslosenden Elektrons
abhingt. Voraussetzung ist dabei, dafl das Gas keine Elektronenaffinitit besitzt, sondern durch
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Abgabe von Elektronen positiv geladene Ionen gebildet werden. Diese bilden in der Umgebung
des Anodendrahtes eine positive Ladungswolke, verringern dadurch die Feldstidrke und verhin-
dern eine weitere Lawinenbildung. Durch die auf die Anode auftreffenden Elektronen kommt
es zu einem kurzen Strompuls, der als Zahlereignis registriert wird. Die Argonionen wandern
in Richtung Kathode und iibertragen dabei ihre Ladung auf das Isobutan. Durch das gréflere
Molekiilgewicht des Loschgases reicht die iibertragene Energie nicht aus, um beim Auftreffen
auf die Kathode Sekundérelektronen auszulésen und die Entladung erlischt. Die Totzeit, also
die Zeit vom Eintreffen eines Elektrons bis zum Erloschen der Entladung, liegt im Bereich von
107% s. Eine detaillierte Beschreibung der Funktionsweise eines Geiger-Miiller-Zhlrohres gibt
Knoll (1999).

Von der Probe emittierte a-Teilchen werden dadurch abgeschirmt, dafl die Probe mittels im
Handel erhéltlicher Frischhaltefolie und Alufolie luftdicht verpackt wird. Durch ~-Strahlung
kann jedoch ein Untergrund verursacht werden. Die Photonen ionisieren zwar nicht das Zéhlgas,
konnen aber in der Wand des Zéhlers Elektronen auslosen, die als Zahlereignis registriert werden,
sobald sie in das Zéhlvolumen gelangen. Es konnte nicht in Erfahrung gebracht werden, inwieweit
die verwendeten Zahlrohre in dieser Hinsicht optimiert sind. Zusétzlich wird mit Hilfe einer
Koinzidenzschaltung der Untergrund aufgrund der kosmischen Strahlung (siehe Kapitel
korrigiert. Ein Guard-Zahler registriert alle Ereignisse, die nicht durch die Strahlung der Probe
hervorgerufen werden. Registrieren Guard und Probenzéhler gleichzeitig ein Ereignis, so wird
angenommen, dafl es durch die kosmische Strahlung hervorgerufen wurde, und es wird nicht
registriert

3.2.2 Bestimmung der (-Dosisleistung

Mit den fiinf Zahlrohren konnen fiinf verschiedene Proben gleichzeitig gemessen werden. Zur
Kontrolle wird die 5. Probe meist durch ein Referenzmaterial ersetzt. Die gemessene Zihlrate ist
nicht nur von der Aktivitdt der Probe, sondern auch von der Effizienz des Detektors abhéngig.
Um aus der Zahlrate auf die §-Dosisleistung schlieflen zu kénnen, mufl mit Hilfe eines Referenz-
materials mit bekannter Dosisleistung ein Umrechnungsfaktor bestimmt werden. Durch eine
Messung mit reinem Quarz wird zudem der Blindwert jedes Zahlers festgestellt.

Unsicherheiten ergeben sich daraus, daf§ nicht der Gehalt an einzelnen Nukliden, sondern die ge-
samte [-Dosisleistung gemessen wird. Beim Vergleich der Z#hlrate mit einem Referenzmaterial
wird vorausgesetzt, daf3 die relativen Gehalte an Kalium, Uran und Thorium &hnlich sind. Un-
gleichgewichte konnen nicht festgestellt werden. Zudem wird die freigesetzte Strahlung bereits in
der Probe selbst abgeschwéicht. Diese Selbstabsorption hingt von der Probenzusammensetzung
ab, so daf} sich Referenzmaterial und Probe moglichst dhnlich sein sollten (siehe auch Kapi-
tel . Ein Beispiel fiir die Auswertung einer Messung mit zugehoriger Fehlerrechnung ist in
Anhang aufgefithrt. Allgemeine Bemerkungen zur Fehlerrechnung finden sich in Anhang

3.3 Alpha-Zihlung

Da sich die Anwendung von a-AlyO35:C als Dosimeter auf die Bestimmung der §-Dosisleistung
und y-Dosisleistung beschrankt, soll hier nur kurz auf die a-Dosisleistung und ihre Bestimmung
eingegangen werden. Beim «-Zerfall werden zweifach positiv geladene Heliumkerne freigesetzt.
Die Energie dieser Kerne ist dabei charakteristisch fiir das emittierende Nuklid. Bei der a-
Spektrometrie wird das Energiespektrum der von einer Probe freigesetzten a-Teilchen gemessen.
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Da die jeweilige Energie des Teilchens einem bestimmten Nuklid zuordenbar ist, kann tiber einen
Vergleich mit einem Referenzmaterial der Nuklidgehalt der Probe bestimmt werden.

Eine vereinfachte Form der a-Spektrometrie ist die Alpha-Zihlung, die an der Forschungsstelle
durchgefiihrt wird. Dabei wird nicht das Energiespektrum der Strahlung gemessen, sondern es
wird festgestellt, wie viele a-Teilchen insgesamt von der Probe emittiert werden. Dazu wird
die Probe auf ein ZnS-Schirmchen (Durchmesser 42 mm) in einem luftdichten Probenhalter
aufgebracht. a-Teilchen regen das ZnS zum Szintillieren an, so daf} einzelne Zerfille mit einem
Photomultiplier registriert werden kénnen. Aus der Anzahl der Lichtblitze in einem bestimmten
Zeitraum wird dann auf die a-Dosisleistung geschlossen. An der Forschungsstelle stehen vier
Zahler der Firma Littlemore Scientific Engineering (ELSEC) vom Typ 7286 zur Verfiigung.
Das Verfahren ist jedoch ungenauer als die Gammaspektrometrie, da wieder vorausgesetzt wird,
da die Gehalte an Uran und Thorium in allen Proben in einem konstanten Verhéltnis stehen,
und damit jeder Zerfallskette ein festgesetzter Bruchteil der registrierten Ereignisse zugeordnet
werden kann. Zudem konnen wie auch bei der Beta-Z&hlung Ungleichgewichte in den Ketten
nicht festgestellt werden.

Wie aus Abbildung ersichtlich, wird bei den Zerfillen 22°Rn — 21%Po — 2'2Pb innerhalb von
ca. 150 ms ein ,langsames“ a-Teilchen-Paar emittiert. Gleichermaflen wird bei den Zerfiillen
29Rn — 215Po — 21Pb innerhalb von ca. 2 ms ein ,,schnelles* a-Teilchen-Paar emittiert. Da-
durch besteht zusétzlich die Moglichkeit mittels Koinzidenzmessungen, den Uran- und Thorium-
Gehalt der Probe direkt zu bestimmen. Koinzidenzen innerhalb von 4 ms werden der 23°U-
Zerfallsreihe zugeordnet, solche innerhalb von 20 - 400 ms der 232Th-Zerfallsreihe. Ein Beispiel
fiir die Auswertung einer Messung ist mit zugehoriger Fehlerrechnung in Anhang aufgefiihrt.
Auch dieses Verfahren ist ungenauer als eine Spektrometrie-Messung. Deshalb wird die «-
Dosisleistung zusétzlich zur Alpha-Zahlung noch aus den Uran- und Thorium-Gehalten berech-
net, die mittels der Gammaspektrometrie erhalten wurden.

Im Vergleich mit 8- und y-Strahlung erzeugt a-Strahlung bei gleicher applizierter Dosis ein um
etwa einen Faktor 10 niedrigeres Lumineszenzsignal (Fleming 1966} Zimmerman 1967; Aitken
et al. 1968; Zimmerman 1971)). Durch die hohe Ionisationsdichte entlang der a-Spur stehen nicht
geniigend Fallen zur Verfiigung, so dafl ein grofler Teil der Ladungstriger wieder rekombiniert
und nicht zur Erzeugung eines Lumineszenzsignals beitrégt. Dieser Tatsache wird mit Hilfe
des sogenannten a-Wert-Systems Rechnung getragen (Aitken und Bowman 1975)). Dabei wird
fiir jede Probe das Verhéltnis von a- und (-strahleninduzierter Lumineszenz bestimmt und mit
Hilfe des Effizienzfaktors a bei der Berechnung der Dosisleistung beriicksichtigt.

3.4 Kosmische Dosisleistung

Strahlung von der Sonne, aber auch aus der Milchstrafle und auflergalaktischen Bereichen trifft
standig auf die Erde. Diese kosmische Strahlung besteht hauptséchlich aus Protonen und Heli-
umkernen, aber auch aus Kernen schwererer Elemente, aus Elektronen, Photonen und Neutrinos
(PreuBle 1993} [Freidlander 1989)). Ein Teil dieser Primérstrahlung wird durch das Erdmagnetfeld
abgeschirmt. Der Rest erzeugt durch Stofprozesse in der Atmosphére Kaskaden von Elektro-
nen, Photonen, Myonen und Nukleonen. Als ein Produkt dieser Sekundirstrahlung entsteht
unter anderem aus '“N das Kohlenstoffisotop 4C als Voraussetzung fiir die Radio-Kohlenstoff-
Datierung.
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Elektronen und Myonen werden in der Atmosphére nicht vollstindig absorbiert, treffen auf
den Boden und kénnen dort ebenfalls den Aufbau eines latenten Lumineszenzsignals bewirken.
Diese kosmische Dosisleistung mufl zusétzlich zu den bereits beschriebenen Beitréigen bei der
Bestimmung der Gesamtdosisleistung beriicksichtigt werden. Die Elektronen und Photonen
werden im Boden bereits nach 0.5 m fast vollstdndig abgeschwicht, Myonen dagegen dringen
mehrere Meter ein und tragen so hauptséchlich zur kosmischen Dosisleistung bei. Diese ist
somit von der Tiefe unter der Geldndeoberfliche abhéngig, in der sich eine Probe befand, und
von der Hohe iiber dem Meeresspiegel. Zusétzlich wird durch das Erdmagnetfeld eine Ost-West-
Asymmetrie und eine Zunahme mit dem Betrag der geographischen Breite verursacht.

Nach |Aitken (1985) kann von einem Wert von ca. 150 uGy/a fiir die kosmische Dosisleistung
ausgegangen werden, so dafl der Beitrag zur Gesamtdosisleistung (ca. 10 bis 20 mGy/a) gering
ist. Fiir Sedimente mit geringem Gehalt an radioaktiven Nukliden, aus oberflichennahen Lagen,
aus grofler Hohe (z. B. Hochgebirge) oder hohen geographischen Breiten (Polgebiete) kann der
Beitrag aber dhnlich gro3 werden wie der der anderen Dosisleistungskomponenten, so dafi eine
genauere Moglichkeit zur Bestimmung wiinschenswert ist.

Zur Berechnung der kosmischen Dosisleistung steht an der Forschungsstelle Archdometrie das
Programm KOSM zur Verfiigung, das von P. Karelin entwickelt wurde. Noétige Angaben zur
Berechnung sind die Uberdeckung (in m) der Probenentnahmestelle, die Hohe iiber NN (in km),
die geographische Breite ® und Lénge L (in Grad; N pos. bzw. O pos.) und die Dichte p (in
g/cm?) des iiberlagernden Sediments. Gemifi Barbouti und Rastin (1983) ergibt sich dann die
kosmische Dosisleistung Dy fiir die Héhe 0 m iiber NN und 55 © geomagnetischer Breite aus:

Dy [Gy/ka] = C/(((Tiefe/2 - p + d)* + a) - (Tiefe/2 - p + H) - e~ BTiele/Zry

mit C = 6072, B=5.5-10"%,d = 11.6, o« = 1.68, a = 75 und H = 212. In der Berechnung wird
nur die halbe Tiefe (in m) beriicksichtigt, weil angenommen wird, dafl die iiberlagernde Sedi-
mentschicht bis heute zunimmt, und die Probe dadurch im Zeitmittel nur unter einer Schicht der
halben Dicke begraben war. Munyikwa (2000)) diskutiert den Fall iiberlagernder Sedimentschich-
ten mit variierender Dicke. Um eine fiir alle geographischen Lagen giiltige Formel zu erhalten,
muf} die (positive) geomagnetische Breite A der Probe bestimmt werden (McNish 1936]):

sin(A) = 0.203 - cos(®P) - cos(L — 291) + 0.979 - sin(P) .

Nach Prescott und Stephan (1982) kann dann die kosmische Dosisleistung Doosm beschrieben
werden durch:
Deosm = Do - (F + J - efoche/hy

Die Parameter F, J (beide dimensionslos) und h (in km) wurden von ihnen so gew&hlt, daf eine
moglichst gute Ubereinstimmung mit den von Rossi (1948) gemessenen Werten fiir den Teil-
chenfluf} erzielt wird. Die von |Prescott und Stephan (1982)) graphisch dargestellte Abhéngigkeit
der Parameter von der geomagnetischen Breite A wird im Programm durch die folgenden Glei-
chungen wiedergegeben:

A>35: F —0.0005 - A + 0.2505
J = 0.0005- X+ 0.7325
h = 4.1
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A>20: F = (—0.02-A+145)/3

J 0.01-A+04

h = —-004-A+44
A>0: F = —0.0005-X4 0.2505

J 0.004 - A+ 0.52

h = —0.0005-X+4.4

Experimentelle Messungen mittels CaSO4:Dy-Dosimetern und einem tragbaren Nal-Gamma-
spektrometer stimmen gut mit den theoretisch berechneten Werten iiberein (Prescott und Hut-
ton 1988)). Zeitliche Variationen in der kosmischen Dosisleistung aufgrund von Schwankungen
des Erdmagnetfeldes (weniger als £3 %) konnen nach [Prescott und Hutton (1994) in den mei-
sten Fillen vernachldssigt werden. Durch Schwankungen in der kosmischen Primérstrahlung
muf dagegen eine Fehler von 10 % angenommen werden.

3.5 Berechnung der effektiven Gesamtdosisleistung

Wie beschrieben tragen zur Gesamtdosisleistung die einzelnen Dosisleistungen der verschiedenen
Strahlungsarten bei. Die kosmische Dosisleistung sowie die a-Dosisleistung und S-Dosisleistung
konnen direkt bestimmt werden. Bei der Gammaspektrometrie werden die Gehalte an Kalium,
Uran und Thorium gemessen, so daf3 die v-Dosisleistung aus diesen Werten berechnet werden
kann.

Die beim Zerfall eines Nuklids freigesetzte Energie E ist bekannt. Aus dem Nuklidgehalt G einer
Probe kann die massenbezogene Aktivitit und somit auch die Dosisleistung Dy des Nuklids in
der Probe berechnet werden:

G- Np-A
M

M ist dabei die Molare Masse des Nuklids, A die Zerfallskonstante und Ny die Avogadrokon-
stante (6.022 -10% mol~!). Die einzige variable Gréfle in der Gleichung ist der Nuklidgehalt
G. Alle anderen Faktoren kénnen zum Umrechnungsfaktor C zusammengefafit werden, der nur

Dy “E bzw. Dy=C-G.

noch vom betrachteten Nuklidzerfall abhéngt. Fiir die bei der Lumineszenzdatierung relevanten
Nuklide wurden die Umrechnungsfaktoren bereits von |Aitken (1974) berechnet. Da die Halb-
wertszeit und die beim Zerfall freigesetzte Energie immer genauer bestimmt werden, dndern
sich dementsprechend auch die Umrechnungsfaktoren. Die aktuell giiltigen Werte wurden von
Adamiec und Aitken (1998)) fiir die einzelnen Nuklide und ihre Zerfille tabelliert. Die iiber die
Zerfallsreihen aufsummierten Werte, sowie die Faktoren fiir Kalium und Rubidium sind nach
Strahlungsart getrennt in Tabelle aufgelistet. Aus den mit der Gammaspektrometrie ermit-
telten Nuklidgehalten kénnen mit den jeweiligen Faktoren nicht nur die y-Dosisleistung sondern
auch die a-Dosisleistung und §-Dosisleistung einer Probe berechnet werden. Fehler werden nach
dem Fehlerfortpflanzungsgesetz nach Gaufl aus den Fehlern der Gehalte berechnet.

Bei radioaktiven Ungleichgewichten in der Probe miissen statt der Umrechnungsfaktoren fiir
die gesamten Zerfallsreihen die Werte fiir die einzelnen Nuklide herangezogen werden. Nach
Multiplikation mit den Einzelgehalten werden die Ergebnisse dann aufsummiert. In diesem Fall
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| o | 8 [ ~+ |
232Th - Reihe | 0.732 | 0.0273 | 0.0476
2381 - Reihe 2.685 | 0.143 | 0.112
2357 - Reihe 16.6 | 0.515 | 0.269

Nat. U 2.78 | 0.146 | 0.113
0K 0.782 | 0.243
87Rb 0.019

40K incl. 8"Rb 0.801 | 0.243

Tabelle 3.1: Faktoren fiir die Umrechnung eines Nuklidgehalts (Th- und U-Gehalte in ug/g,
Gesamtkalium-Gehalt in %) in die strahlungsspezifische Dosisleistung (mGy/a) nach |Adamiec
und Aitken (1998). Fiir “°K wird dabei ein Gewichtsanteil von 0.01167 % am Gesamtkalium
angenommen. Das Atomverhéltnis von K zu Rb betrigt 200:1. 23U nimmt einen Gewichtsanteil
von 0.71 % am natiirlichen Uran ein.

sind die so berechnete a-Dosisleistung und (-Dosisleistung den Werten aus der Alpha- und Beta-
Zahlung vorzuziehen, da bei diesen Verfahren keine Ungleichgewichte beriicksichtigt werden.
Ist die Probe im Gleichgewicht, kann als a-Dosisleistung der fehlergewichtete Mittelwert aus
Gammaspektrometrie und Alpha-Zahlung herangezogen werden, bei der 8-Dosisleistung analog.

Da zur Bestimmung der Einzeldosisleistungen die trockenen Proben herangezogen werden, mu$,
wie in Abschnitt erklirt, eine Korrektur hinzugefiigt werden, die den Wassergehalt der Pro-
be iiber den Datierungszeitraum berticksichtigt. Bei der kosmischen Dosisleistung wird aufgrund
ihres geringen Beitrags auf eine solche Korrektur verzichtet. Die effektive Gesamtdosisleistung
wird dann aus der Summe der (korrigierten) Einzelbeitrége berechnet:

—a Da,trocken Dﬂ,trocken D'y,trocken
1+15W-F 14125W-F 1+114W . .F

Def‘f + Dcosm .

Der Faktor a ist der in Kapitel erwiahnte Effizienzfaktor der a-Strahlung. Die natiirlichen
Dosisleistungen liegen in der Groflenordnung von 10 bis 20 mGy/a. Die angegebene Formel gilt
bei der Feinkorntechnik. Bei der Grobkorntechnik entféllt der Beitrag durch die a-Dosisleistung;
bei der (3-Dosisleistung mufy zusétzlich ein Abschwichungsfaktor beriicksichtigt werden (siehe

Kapitel .
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Kapitel 4
Gammaspektrometrie

Die Energie der y-Strahlung, die bei einem Zerfall frei wird, ist charakteristisch fiir jedes ein-
zelne Nuklid. Wie in Kapitel [3| erwéhnt, kann daher bei der Gammaspektrometrie der Massen-
Gehalt der Probe an Uran, Thorium und Kalium bestimmt werden. Daraus werden mit Hilfe
von Umrechnungsfaktoren die «-, 8- und v-Dosisleistungen berechnet. Zusétzlich lassen sich
die Nuklidaktivitéiten in den einzelnen Zerfallsreihen feststellen, wodurch Ungleichgewichte er-
kannt und in die Dosisleistungsbestimmung einbezogen werden kénnen. Um festzustellen, ob die
mit den a-AlsO3:C-Dosimetern gemessenen Dosisleistungen korrekt sind, wurden in dieser Ar-
beit hauptséchlich die Vergleichsdaten aus der Gammaspektrometrie herangezogen. Aus diesem
Grund wird diese Methode in einem eigenen Kapitel behandelt.

An der Forschungsstelle Archdometrie stehen im Labor drei hochauflésende Germanium-Gamma-
spektrometer zur Verfiigung. Die Funktionsweise und Auswertung wird im ersten Abschnitt
néher erldutert. Wie bereits erwéhnt, wirkt auf eine Probe die Gammastrahlung aus einem Um-
feld mit Radius 40 cm ein. Besonders bei einer stark strukturierten Probenumgebung, ist die im
Labor zur Messung verwendete Probenmenge von ca. 30 g nicht mehr reprisentativ fiir das ge-
samte Umfeld. Deshalb empfiehlt es sich, zusétzlich zur Labormessung direkt vor Ort eine weite-
re Messung durchzufiithren. Dazu wurde ein neues tragbares Nal-Gammaspektrometer gekauft,
mit dessen Anwendung sich der zweite Abschnitt des Kapitels beschiftigt. Einen Uberblick
und Einblick in die Funktionsweise verschiedener Gammaspektrometer gibt |[Knoll (1999)). Ei-
ne ausfiihrliche Beschreibung iiber Funktionsweise und Aufbau eines Ge-Gammaspektrometers
findet sich in |Debertin und Helmer (1988) und (Gilmore und Hemingway (1995).

4.1 Hochaufl6sende Germanium-Gammaspektrometrie

4.1.1 Funktionsweise

Das Kernstiick eines hochauflésenden Gammaspektrometers ist ein meist zylinderférmiger Kri-
stall aus Reinstgermanium. Gelangt ein Gammaquant in den Kristall, tritt es iiber Photoeffekt,
Comptoneffekt oder Paarbildung mit den Elektronen im Kristallverband in Wechselwirkung
und gibt einen Teil oder die gesamte Energie ab. Die wahrscheinlichste Art der Wechselwirkung
ist von der Photonenenergie abhéngig. Die primér ausgelosten Elektronen bewegen sich nun
durch den Kristall; aufgrund der geringen Bandliicke bei Halbleitern (Ge: 0.7 eV) reicht ihre
kinetische Energie dazu aus, Elektron-Loch-Paare zu erzeugen. Die Anzahl dieser Paare hingt
dabei direkt von der Energie der Elektronen und damit auch der abgegebenen Energie des Gam-
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maquants ab.Uber Kontakte an den beiden Kristallenden wird ein elektrisches Feld angelegt, so
dafl durch die Drift der Elektronen zur Anode und der Loécher zur Kathode eine Rekombina-
tion der Ladungstréger vermieden wird. Die Hohe des so entstehenden Strompulses ist direkt
mit der Energie korreliert, die das Gammaquant im Kristall abgegeben hat. Das Prinzip ist in
Abbildung graphisch veranschaulicht.

Abbildung 4.1: Funktionsprinzip
eines Ge-Gammaspektrometers.

— Das einfallende Gammaquant
(Wellenlinie) 16st primére Elek-
+ tronen aus (groBe Kreise), die
wiederum sekundére Elektron-
Loch-Paare (kleine Kreise) erzeu-

gen.

Uber einen Vielkanalanalysator kann damit die Anzahl der von einer Probe emittierten Gam-
maquanten in Abhéngigkeit von der Energie aufgezeichnet werden (Gammaspektrum). Da Elek-
tronen im Halbleiter bereits bei Zimmertemperatur in das Leitungsband angeregt werden, wer-
den die Kristalle auf die Temperatur von fliissigem Stickstoff (-77 °C) gekiihlt.

Geben die Photonen ihre gesamte Energie im Kristall ab, hauptséchlich beim Photoeffekt, so
entsteht ein Peak bei der jeweiligen Photonenenergie. Bei mehrfachen Prozessen kénnen die
Gammaquanten aber auch vor dem volligen Energieverlust aus dem Kristall gestreut werden,
so daf} ein Untergrund entsteht, der bei niedrigen Energien erhoht ist. In Abbildung ist ein
typisches Gammaspektrum vom Referenzmaterial , Nussi“ (siehe Anhang nach drei Tagen
MeBdauer dargestellt. Deutlich heben sich die scharfen Peaks vom Untergrund ab. In der lo-
garithmischen Darstellung im Eckbild ist ab ca. 1200 keV im Untergrund ein deutlicher Abfall
zu erkennen. Der Untergrund bis zu dieser sogenannten Comptonkante entsteht, wenn Gam-
maquanten nach einem einmaligen Comptonproze aus dem Kristall gestreut werden; die Lage
der Kante entspricht dabei dem im Prozel maximal moéglichen Energieverlust bei Riickstreuung
des Photons.
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Abbildung 4.3: Ausschnitt aus

Abbildung [4.2: Kaliumpeak bei
1460 keV (Symbole). Der Gauf3-
Fit ist als Linie eingezeichnet,

600 |

1.72 keV

400
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Aufgrund von statistischen Schwankungen bei den Prozessen, die zum registrierten Signal fithren,
sind die Peaks nicht vollig scharf sondern weisen die Form einer GauBkurve auf. Abbildung
zeigt den Kaliumpeak bei 1460 keV (Symbole) und den zugehorigen GauB-Fit. Als Auflésung
wird die Halbwertsbreite eines Peaks angegeben.

An der Forschungsstelle Archdometrie stehen drei hochauflésende Ge-Gammaspektrometer zur
Verfiigung. Das élteste, im folgenden als ,,Gamma alt“ bezeichnet, wurde von Uwe Rieser im
Rahmen seiner Diplomarbeit (Rieser 1991) in Betrieb genommen. Der planare Ge-Detektor
(Durchmesser: 51 mm, Dicke: 14 mm) ist fiir eine hohe Z#hlausbeute bei niedrigen Energien
optimiert, wodurch eine geringere Effizienz bei hoheren Energien verursacht wird. Die beiden an-
deren Gerite wurden von den Firmen Canberra-Packard GmbH (,,FH“) bzw. Detector Systems
GmbH (,ADC*) bezogen. Beide besitzen einen koaxialen Detektor , bei dem der Kristalldurch-
messer und die Hohe gleich sind (ADC: 54 mm). Dadurch wird eine hohere Z&hlausbeute bei
hoheren Energien erreicht, andererseits fithrt die Geometrie zu einer geringeren Auflésung bei
niedrigeren Energien. Bei 1.33 MeV betrigt die von den Herstellern garantierte Auflésung 1.7
bis 1.9 keV.

4.1.2 Auswahl der bei der Auswertung beriicksichtigten y-Linien

Bei der Auswahl der ~-Linien fiir die Auswertung mufl darauf geachtet werden, dafl die Linien
reprasentativ fiir die jeweilige Zerfallskette sind. So sollte besonders beim Uran eine Vertei-
lung iiber die gesamte Zerfallsreihe gegeben sein, um eventuell vorhandene Ungleichgewichte
feststellen zu konnen. Zudem kommt es aber auch vor, dafl die Linien zweier Nuklide energe-
tisch so eng zusammen liegen, dafl die Auflosung der Spektrometer eine Trennung nicht mehr
zuléflt, was dann zu einer Verfilschung des Ergebnisses fiihrt. Das dritte Auswahlkriterium
ist die Wahrscheinlichkeit, mit der eine bestimmte Linie bei einem Zerfall emittiert wird. Bei
kleinen Wahrscheinlichkeiten mufl die Mefidauer entsprechend verldangert werden, um die Li-
nie mit ausreichender Genauigkeit nachzuweisen; teilweise wird sogar die Nachweisgrenze des
Spektrometers unterschritten. Da fiir durchschnittliche Proben mit ca. 3 ug/g Uran, 8 ug/g
Thorium und 1 % Kalium eine Me3dauer von zwei bis drei Tagen angestrebt wird, wurde fiir die
Emissionswahrscheinlichkeit eine untere Grenze von 2 % angesetzt. Die Werte fiir die Energien
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und Emissionswahrscheinlichkeiten der Linien wurden der Nuklidtabelld] auf der Webseite des
Korea Atomic Energy Research Institute (KAERI), Korea, entnommen.

Die fiir die Nuklide der ?*>Th-Reihe ausgewiihlten Linien sind in Tabelle (links) aufgelistet.
Angegeben sind jeweils das Nuklid, bei dessen Zerfall die Linie emittiert wird, die Energie
und die Emissionswahrscheinlichkeit P, der Linie. Da Ungleichgewichte in dieser Zerfallsreihe
kaum auftreten, ist es ausreichend, Nuklide am Anfang und Ende der Kette iiber ihre Zerfille
nachzuweisen. 232Th kann aufgrund der geringen Emissionswahrscheinlichkeit der y-Linien nicht
direkt nachgewiesen werden. Deshalb wurden fiinf Linien des Tochternuklids 2?8 Ac ausgewiihlt.
Die Linie bei 338.32 keV wird zwar durch eine Emission von ?23Ra aus der 23°U-Zerfallsreihe
bei 338.28 keV gestort; doch aufgrund der geringen Emissionswahrscheinlichkeit von 2.79 % und
dem geringen Anteil von 23*U am natiirlichen Uran kann die Stérung vernachlissigt werden.
Die 240.99 keV Linie von ??4Ra iiberlagert sich mit der 241.98 keV Linie von ?'*Pb und wurde
deshalb verworfen. Die drei weiteren ausgewihlten Linien stammen von den Nukliden 2'2Pb
und 2%8TI. Zwar fillt die 583.41 keV Emission von ?2®Ac mit einer 2°®T1 Linie zusammen,
doch kann auch diese Koinzidenz aufgrund der geringen Emissionswahrscheinlichkeit (0.11 %)
vernachléssigt werden.

Nuklid | Energie | P, Nuklid | Energie | P,
inkeV | in % inkeV | in %
228 ¢ 129.06 | 2.42 234 63.29 | 4.84
209.25 | 3.89 226Ra 186.21 | 3.59
338.32 | 11.27 214py, 295.22 | 19.30
911.20 | 25.80 351.93 | 37.60
968.97 | 15.80 214B; 609.31 | 46.11
212py, 238.63 | 43.30 1120.29 | 15.10
2087 583.19 | 84.48 1764.49 | 15.40
2614.53 | 99.16 210pt, 46.54 | 4.25

Tabelle 4.1: Fiir die Auswertung ausgewéhlte y-Linien der 232 Th-Reihe (links) und *3® U-Reihe
(rechts). Angegeben sind das Nuklid, bei dessen Zerfall die Linie emittiert wird, die Energie und
die Emissionswahrscheinlichkeit P, der Linie.

Die Linien der 238U-Kette sind in Tabelle aufgelistet. Das Mutternuklid selbst ist wiederum
nicht nachweisbar, auch hier muf} auf die Tochternuklide zuriickgegriffen werden. Die 63.29 keV
Linie von 2*4Th iiberlagert sich mit der 63.81 keV Emission von 232Th (0.267 %). Da aber keine
andere Linie des Nuklids nachweisbar ist und Ungleichgewichte moglich sind, mufl dieser Feh-
ler in Kauf genommen werden. Auch weitere zur Auswertung verwendete Linien werden durch
Koinzidenzen gestort (23U, 185.72 keV, 57.2 %; 2!'Bi, 351.06 keV, 12.91 %). Jedoch wird der
Fehler aufgrund des geringen Anteils von 23°U am natiirlichen Uran vernachlissigt. Ungenauig-
keiten beim Nachweis von 2!°Pb werden durch die niedrige Energie der Linie verursacht, da der
Untergrund in diesem Bereich besonders hoch ist. Nuklide aus der 23°U-Kette werden aufgrund
von Koinzidenzen und dem geringen Gehalt der Proben nicht zur Auswertung herangezogen.

Beim Zerfall von %K wird nur eine Linie bei 1460.81 keV mit einer Wahrscheinlichkeit von

10.67 % emittiert, die auch zur Auswertung verwendet wird.

"http://atom.kaeri.re.kr/ (1. 12. 2001)
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4.1.3 Auswertung der Spektren

Bei der Auswertung der gemessenen Spektren wird die Zéhlrate der Probe mit der Zéhlrate eines
Referenzmaterials mit bekanntem Nuklidgehalt verglichen und so der Nuklidgehalt der Probe er-
rechnet. Der Blindwert, also die Zahlrate ohne Probe, wird dabei abgezogen. Zusétzlich zu den
unterschiedlichen Massen von Probe und Referenzmaterial miissen noch weitere Eigenschaften
der Probe und des Detektors bei der Auswertung beriicksichtigt werden. Die an der Forschungs-
stelle verwendeten Referenzmaterialien sind in Anhang [A]beschrieben. Routineméfig wird meist
Nussi eingesetzt, da das LoBmaterial die grofite Ahnlichkeit mit den zu datierenden Proben hat
und aulerdem seine chemische Zusammensetzung bekannt ist.

Geometriefaktor

Die Proben werden in zylinderformige Behélter mit einer Grundfliche von 15.9 cm? gefiillt.
Wahrend bei den beiden neuen Spektrometern die Fiillhohe H 14 mm betragen muf}, besteht
beim ,Gamma alt“ auch die Moglichkeit, geringere Probenmengen zu messen. Die bei den
Zerfillen freigesetzte Strahlung wird gleichférmig in alle Richtungen emittiert. Nur ein Bruchteil
davon, der durch den Geometriefaktor angegeben wird, gelangt tatsichlich zum Detektor. Die
Trefferwahrscheinlichkeit nimmt mit zunehmendem Detektorabstand ab; denn obwohl die beiden
Strahlen in Abbildung links unter dem gleichen Winkel emittiert werden, trifft nur derjenige
auf den Kristall, der von dem Nuklid mit dem geringeren Abstand zum Detektor stammt. Je
geringer die Fiillhhe, um so grofler ist der Geometriefaktor, der damit auch in die Auswertung
mit einbezogen werden muf.

Detektor

Abbildung 4.4: Zweidimensionale

Veranschaulichung des Geometrie-

\C; / faktors: Nur ein Teil der emittierten
\ j H Strahlung trifft den Detektor.

AN
\

Der Geometriefaktor kann auf zwei Weisen berechnet werden. Bei der analytischen Losung wird
der Raumwinkel bestimmt, unter dem der Detektor von einem Punkt der Probe aus erscheint,
und iiber das gesamte Probenvolumen integriert. AnschlieBend wird auf das Probenvolumen
und den gesamten Raumwinkel 47 normiert. Eine weitere Moglichkeit besteht in einer Monte-
Carlo-Simulation. Dabei werden Probenpunkte und Emissionsrichtungen ausgewiirfelt, und es
wird berechnet, ob der Kristall getroffen wird. Die Anzahl der Treffer wird zur Gesamtzahl
der ausgewiirfelten Ereignisse ins Verhéltnis gesetzt. Nach 5 Mio. Iterationen stimmen die
Werte aus Monte-Carlo-Simulation und analytischer Berechnung ausreichend gut iiberein. Beide
Verfahren sind in Anhang [E] dargestellt. In Tabelle sind die Geometriefaktoren mit Fehler
fiir die Fiillhohen 1 bis 14 mm fiir das alte Gammaspektrometer aufgelistet.
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Fillhohe | Geometrie- | Fehler
in mm faktor
1 0.272 0.009
2 0.264 0.009
3 0.257 0.009
4 0.250 0.008
5 0.244 0.008
6 0.238 0.008
7 0.932 0.008 Tabelle 4.2: Geometriefaktoren fiir das al-
) 0.226 0.008 te Gammaspektrometer.
9 0.221 0.007
10 0.215 0.007
11 0.211 0.006
12 0.206 0.006
13 0.201 0.006
14 0.197 0.006

Selbstabsorption der Probe

Wie aus Abbildung ersichtlich wird, legen die emittierten Strahlen eine gewisse Wegstrecke
innerhalb der Probe zuriick bevor sie auf den Detektor treffen. Abhéngig von der Weglinge x
wird die anfidngliche Intensitdt Iy der Strahlung dabei nach der Formel

I=1Iy-el-rre)

abgeschwécht, wobei p die Dichte der Probe ist; der Massenschwichungskoeffizient p hingt von
der Energie der Strahlung und der chemischen Zusammensetzung der Probe ab. Integration
iiber alle méglichen Wegléngen von 0 bis Hyy.x ergibt:

I 1 —el~#pHmax)

Iy —Hp Hinax

Der so erhaltene Faktor beschreibt den Bruchteil der Strahlung, der nicht aufgrund der Selbst-
absorption in der Probe abgeschwiicht wurde. Wie auch beim Geometriefaktor wird in der
Auswertung der reziproke Wert zur Berechnung verwendet.

Mit der Monte-Carlo-Simulation zur Berechnung des Geometriefaktors kann zusétzlich die Haufig-
keitsverteilung der in der Probe zuriickgelegten Wegldngen bestimmt werden. Die Verteilungen
fiir die Fiillhohen 5 mm, 10 mm und 14 mm sind in Abbildung[4.5| dargestellt. In erster Ndherung
kann angenommen werden, dafl die maximale Weglénge Hpax der Fiillhohe H entspricht.
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Groflere Probleme bei der Auswertung bereitet der nur ungenau bekannte Massenschwéchungs-
koeffizient p. Fiir die einzelnen Proben werden im allgemeinen keine chemischen Analysen
vorgenommen. Daher werden fiir alle Proben die Massenschwéchungskoeffizienten von Nussi
verwendet. Als Fehler wird die Differenz der Koeffizienten von Nussi und reinem Quarz an-
genommen. Abbildung zeigt die Koeffizienten fiir Proben mit verschiedener chemischer
Zusammensetzung. Die Daten wurden mit Hilfe der interaktiven Webseite des NISTP| berech-
net. Mit zunehmender Strahlungsenergie werden die Unterschiede zwischen den Koeffizienten
geringer. Der angenommene Fehlerbereich umfafit bei allen Energien auch die carbonatreichen
Proben HDS1027 und HDS1035.

0.8

07l o m Si02
o ® Nussi
~ A . .
E 0.6L N v -T-CI)%S;,S' Abbildung 4.6: Massen-
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: |
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|
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> 8
o ¢
0.1 PR AR [N T SRS T S ST S ST SR R T R
20 40 60 80 100 120 140 160 180 200
Energie (keV)

Aus den Zahlraten von Probe und Referenzmaterial werden zusammen mit den Massen, den
Korrekturfaktoren und dem Nuklidgehalt des Referenzmaterials die Nuklidgehalte der Probe
berechnet. Eine ausfiihrliche Beschreibung der Auswertung zusammen mit der zugehorigen
Fehlerrechnung findet sich in Anhang

2National Institute of Standards and Technology, Physics Laboratory, USA; Standard Reference database 8
(XGAM); http://physics.nist.gov/PhysRefData/Xcom/Text/XCOM.html (1. 12. 2001)
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4.2 Das tragbare Nal-Gammaspektrometer

Fiir Messungen im Gelédnde sind Ge-Spektrometer nicht geeignet, da sie mit fliilssigem Stick-
stoff gekiihlt werden miissen. Ersatzweise werden Geréte mit Nal-Kristallen verwendet. Mit
den bisher an der Forschungsstelle vorhandenen Geréten konnte jedoch kein Spektrum aufge-
zeichnet werden. Stattdessen wurde einzelnen Linien ein bestimmter Kanalbereich zugeordnet
und die Z&dhlereignisse wurden iiber die jeweiligen Kanéle aufsummiert. Dabei waren 4 Fen-
ster fiir Kalium, Uran, Thorium und die kosmische Strahlung fest eingestellt. Das von einem
Photon ausgeloste Signal ist bei Nal von der Kristalltemperatur abhéngig, so dal der ein-
gestellte Bereich nur bei einer bestimmten Temperatur tatséchlich mit dem zugehorigen Peak
tibereinstimmt. Deshalb wurde im Rahmen dieser Arbeit ein neues Nal-Spektrometer der Marke
Easyspec (Canberra-Packard GmbH) in Betrieb genommen. Der 3 x 3 Inch grofie Nal-Kristall
befindet sich in einer externen Mef3sonde; iiber 1024 Kanéile wird ein vollstéandiges Spektrum bis
2 MeV aufgezeichnet. Das Gerét kann sowohl direkt am Netz als auch iiber einen eingebauten
Akku betrieben werden.

4.2.1 Funktionsweise von Szintillations-Gammaspektrometern

Ahnlich wie im Germanium-Kristall 15st ein Gammaquant auch im Nal primére Elektronen
aus, die sekundéire Elektron-Loch-Paare erzeugen, indem die Elektronen vom Valenzband ins
Leitungsband gehoben werden. Wahrend im ersten Fall aber die Paare durch ein dufleres elek-
trisches Feld getrennt werden, weist man hier die bei der Rekombination emittierten Photonen
nach. Da Nal ein Isolator ist, liegt die Photonenenergie aufgrund der groflen Bandliicke nicht
mehr im sichtbaren Bereich. Deshalb werden durch gezielt eingebrachte Tl-Verunreinigungen
zusétzliche Energieniveaus in der Bandliicke erzeugt, die die Lichtausbeute stark erhohen.

Die Szintillationsblitze 16sen auf der Photokathode eines Photomultipliers Elektronen aus, die
iiber einen Elektronenvervielfacher einen nachweisbaren Strompuls erzeugen. Die Hohe des
Pulses hingt dabei wieder direkt von der Energie ab, die das einfallende Gammaquant an
den Kristall abgegeben hat. Da jedoch mehr und gleichzeitig ineffektivere Prozesse zur Er-
zeugung eines nachweisbaren Signals notwendig sind, ist die Auflésung eines Szintillations-
Gammaspektrometers wesentlich schlechter als die eines Ge-Spektrometers.

4.2.2 Grundlegende Eigenschaften des Geréts und Auswertung der Spektren

Als erste Frage galt es zu beantworten, ob die Zahlrate stabil bleibt, wenn die im Akku gespei-
cherte Energie abnimmt. Dazu wurde das Gerét geladen. Anschlieend wurde jeweils fiir 30 min
das Signal einer KCl-Probe gemessen. Dies wurde solange durchgefiihrt, bis der Akku vollig leer
war. Das Ergebnis ist in Abbildung dargestellt. Innerhalb der Mefligenauigkeit bleibt die
Zahlrate konstant, bis sich das Gerit selbst abschaltet.

Bei Nal-Kristallen nimmt die Lichtausbeute mit zunehmender Temperatur ab (Schweitzer und
Ziehl 1983), so daf} bei gleicher Energie des Gammaquants ein niedrigerer Strompuls registriert
wird. Bei den vorher verwendeten 4-Kanal-Geréten bestand deshalb das Problem, dafl abhéngig
von der Temperatur des Gerits der Peak aus dem gewéhlten Kanalbereich wanderte, und so
eine Signalabhingigkeit von der Temperatur auftrat. Dieses Problem wird mit dem neuen Gerét
vermieden, da das gesamte Spektrum aufgezeichnet wird und der Peak unabhéingig von seiner
Lage vollstiandig ausgewertet wird. Trotzdem stellte sich aber die Frage, ob zusétzlich zur Lage
des Peaks auch die Peakfliche von der Temperatur der Sonde abhéngig ist. Dazu wurde die Sonde
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Abbildung 4.7: Signalstabilitéit des Easyspec-Geriéts bei zunehmender Belastungsdauer des Ak-
kus. Die Geraden kennzeichnen den Mittelwert (durchgezogen) der Messungen und den 1 o-
Fehlerbereich (gepunktet).

auf unterschiedliche Temperaturen gebracht, indem sie ausreichend lange bei Raumtemperatur
(17 °C), im Kiihlschrank (8 °C), im Gefrierschrank (-8 °C) und in warmem Wasser (34 °C)
gelagert wurde. Es wurden jeweils fiir 10 min Spektren von KCIl und einem Uran-Thorium-
Referenzmaterial gemessen. Die Ergebnisse sind in Abbildung dargestellt. Bei hoheren
Temperaturen verschiebt sich das Spektrum wie erwartet in Richtung niedrigerer Kanéle. Das
Signal jedoch ist innerhalb der Mefigenauigkeit konstant. Da auch bei einem Einsatz im Gelénde
keine grofleren Temperaturschwankungen zu erwarten sind, kann davon ausgegangen werden, dafl
die Temperatur der Sonde das Ergebnis nicht beeinflufit.

Bei tragbaren Gammaspektrometern werden fiir gewdhnlich zur Auswertung fiir Kalium die
Linie bei 1460 keV, fiir Uran die Linie bei 1764 keV (2'“Bi) und fiir Thorium die Linie bei
2615 keV (2°8T1) verwendet. Zusitzlich wird aus dem Energiebereich grofier 3 MeV die kosmische
Dosisleistung bestimmt. Das neue Gerét hat nur einen Mefbereich bis ca. 2 MeV, so daf} die
kosmische Dosisleistung nicht gemessen werden kann. Zusétzlich mufite ein neuer Peak fiir die
Thorium-Auswertung gefunden werden.

Dazu wurde 1 h ein Spektrum von einem Granitblock aus Flossenbiirg (Beschreibung siehe An-
hang , dem sogenannten ,,Flossi“ aufgenommen, wobei die Sonde in das Bohrloch gesteckt
wurde. Ein Ausschnitt aus dem resultierenden Spektrum ist in Abbildung dargestellt. Deut-
lich sind der Kalium- und Uran-Peak zu erkennen. Die Halbwertsbreite des 1460 keV-Peaks
betrigt ca. 70 keV, so dafl die Auflésung 40 mal schlechter ist, als mit einem Ge-Spektrometer.
Représentativ fiir die Th-Zerfallsreihe wurde der Peak bei ca. 940 keV gewihlt. Dieser unter-
scheidet sich deutlich vom Untergrund. Er setzt sich aus den Linien bei 911 keV und 969 keV
zusammen die beim Zerfall von 2?8 Ac emittiert werden und aufgrund der schlechten Auflssung
nicht getrennt werden kénnen. Stérende Emissionen von anderen Nukliden sowohl der Th-Reihe
als auch der U-Reihen fallen nicht in diesen Energiebereich.

Fiir die Spektren des Geréts stand kein spezielles Auswerteprogramm zur Verfiigung. Deshalb
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Abbildung 4.8: Signalstabilitit des Easyspec-Geréts bei verschiedenen Sondentemperaturen.
links: Spektrum. rechts: Signal. Die Geraden kennzeichnen den Mittelwert (durchgezogen) der
Messungen und den 1 o-Fehlerbereich (gepunktet).
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Abbildung 4.9: Ausschnitt eines mit dem Easyspec-Gerét aufgenommenen Spektrums (1 h Flos-

si).

mufte auch eine Moglichkeit gefunden werden, vorhandene Programme zur Auswertung zu be-
nutzen. Zusétzlich stellte sich die Frage, wie lange eine Messung im Geldnde durchschnittlich
dauern muf}, damit eine ausreichende Mef3genauigkeit gegeben ist.

Aus dem Spektrum in Abbildung[4.9]ist ersichtlich, dal der Untergrund schriig verlduft. Dadurch
wird eine Auswertung mittels Gauf-Fit sehr ungenau, da das Ergebnis stark vom gewéhlten Ka-
nalbereich abhéngt (siehe Abbildung . In Tabelle ist exemplarisch das Ergebnis fiir drei
GauB-Fits an den Kalium-Peak in Abhéngigkeit vom gewéhlten Kanalbereich dargestellt. An-
gegeben ist der Kanalbereich, der Korrelationskoeffizient R? des Fits, die aus dem Fit ermittelte
Peakflaiche und der dem Untergrund entsprechende Offset. Die Daten entsprechen zwar um so
genauer einem Gauf-Peak, je enger der Bereich gewihlt wird, aber durch den schrig verlaufen-
den Untergrund wird dann nicht mehr der gesamte Peak in den Fit einbezogen. Deutlich ist
auch, dafl das Signal bzw. die Peak-Fliache schwanken. Es wurde deshalb vorgezogen, wie auch
beim alten Gammaspektrometer, die Auswertung nach Augenmafl vorzunehmen.

Kanile R? Fliache ‘ Offset ‘
690-840 | 0.95425 | 1.48-10° | 1204
710-830 | 0.9632 | 1.46-10° | 1221
720-810 | 0.98555 | 1.24-10° | 1529
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Tabelle 4.3: GauB-Fits an
den Kalium-Peak aus Abbil-
dung[4.9 in Abhéngigkeit vom
gewdhlten Kanalbereich.
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Zur Feststellung der notwendigen Mefldauer im Gelédnde wurden im Flossi Messungen mit Mef3-
zeiten von 30 bis 90 min vorgenommen. Die lingste Messung wurde als Referenzmessung ver-
wendet und es wurde untersucht, inwieweit die Me3genauigkeit von der Meldauer abhéngt. Bei
der Auswertung wurden die Grenzkaniile der Peaks nach Augenmafl abgelesen. Fiir das Brutto-
signal wurden die Z&hlereignisse in den einzelnen Kanélen aufsummiert. Der Untergrund wurde
als Mittelwert aus mehreren reprasentativen Kanélen vor und hinter dem Peak bestimmt. Das
resultierende Nettosignal ergab sich dann aus dem Bruttosignal abziiglich des Untergrunds unter
Beriicksichtigung der Anzahl der jeweils aufsummierten Kanile. Der Fehler wurde nach dem

Gauf3schen Fehlerfortpflanzungsgesetz aus den statistischen Fehlern von Signal und Untergrund
berechnet.
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Abbildung 4.11: Mit dem Easyspec-Gerét bestimmte Gehalte an Thorium (oben links), Uran
(oben rechts) und Kalium (unten) von Flossi nach unterschiedlicher MeBdauer. Als Referenz
wurde die 90 min dauernde Messung verwendet.
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Das Ergebnis der Testmessungen ist in Abbildung dargestellt. Bei allen Mefldauern stim-
men die Ergebnisse der Messungen fiir die einzelnen Gehalte iiberein. Daraus kann geschlossen
werden, dafl bei einer Probe mit dhnlichen Gehalten wie Flossi eine Meflidauer von 30 min vollig
ausreicht. Da die Gehalte bei Flossi aber extrem hoch sind (14.4 pg/g Thorium, 20.1 pg/g Uran
und 3.96 % Kalium), wird eine MeBdauer von ca. 1 h vorgeschlagen.

Als Richtwerte fiir die einzelnen Peaks kénnen folgende Angaben genommen werden: Th (ca.
940 keV): 700 cts im Maximum, K (ca. 1460 keV): 200 cts im Maximum, U (ca. 1760 keV):
150 cts im Maximum.
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Kapitel 5

Charakterisierung von a-Al203:C als
Dosimetermaterial

Aus der in einem natiirlichen Dosimeter gespeicherten Dosis kann bei Kenntnis der Umgebungs-
dosisleistung die Expositionsdauer berechnet werden. In umgekehrter Weise kann auch aus der
Dosis und der Expositionsdauer auf die Dosisleistung geschlossen werden. Fiir verschiedene
Anwendungen wurden unterschiedliche Materialien entwickelt. Einen ausfiihrlichen Uberblick
tiber die wichtigsten Dosimetermaterialien, ihre Lumineszenzeigenschaften und ihre Anwendung
geben McKeever et al. (1995]).

Es ist naheliegend dieses Verfahren auch bei der Lumineszenzdatierung einzusetzen. Der Einsatz
von Dosimetern stellt bei der Dosisleistungsbestimmung eine kostengiinstige Alternative zu den
in den vorangehenden Kapiteln genannten Verfahren dar; es wird bis auf die sowieso vorhandenen
Geriite zur Lumineszenzmessung keine weitere Ausstattung benétigt. Routinemédflig wurden
LiF und dotierte Formen von CaFy; und CaSO,4 verwendet. Das Dosimeter wird am Ort der
Probenentnahme vergraben und nach ca. einem Jahr kann die gespeicherte Dosis und damit
auch die Dosisleistung bestimmt werden.

Bei der Verwendung eines kiinstlichen Dosimeters mufl beachtet werden, dafl sich das Material
von Quarz oder Feldspat unterscheidet. Die von einem Strahlungsfeld in den Materialien er-
zeugten Dosen sind nicht gleich, was zu systematischen Fehlern im Ergebnis fithren kann. Denn
aufgrund von verschiedenen Massenschwéchungskoeffizienten wird bei gleicher Probendicke un-
terschiedlich viel Strahlung absorbiert. Zudem ist die Effizienz der Lumineszenzerzeugung von
der Energie der Gammastrahlung abhéingig, so dafl bei gleicher absorbierter Dosis das Verhéltnis
der Signale nicht konstant ist. Korrekturen sind nur in begrenztem Mafle moglich, da die ge-
naue Zusammensetzung der natiirlichen Strahlungsfelder von Probe zu Probe variiert. Dennoch
kénnen Dosimeter auch dann wichtige Beitrige zur Dosisleistungsbestimmung leisten, wenn die
Moglichkeit besteht, z. B. die bisher genannten Methoden einzusetzen.

Die bei der Beta-Ziéhlung und Gammaspektrometrie untersuchte Probenmengen sind nur dann
repréisentativ, wenn das Medium in einem ausreichend grofien Umfeld homogen ist. Bei einer
stark strukturierten Probenumgebung miifiten mehrere Teilproben untersucht und die Ergeb-
nisse im Hinblick auf den jeweiligen Beitrag zur Gesamtdosis kombiniert werden. Das heifit,
Teilproben in direkter Umgebung der zu datierenden Probe miissen stérker gewichtet werden,
gleichzeitig mufl aber auch der relative Anteil am gesamten Umfeld mit einbezogen werden.
Dies ist im einzelnen nur mit Simulationen moglich, was den Aufwand bei routineméflig durch-
gefiihrten Datierungen erheblich steigern wiirde. Mit Dosimetern wird die Dosisleistung direkt
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Abbildung 5.1: Schematische Darstellung des a-Aly O3 Kristallgitters. (nach|Summers (1984))

am Ort der Probe gemessen und der Einflul von Inhomogenitéten wird direkt festgestellt.
Besonders im archéologischen Umfeld ist fast immer mit einer inhomogenen Probenumgebung zu
rechnen. Bei Notgrabungen stehen oft nur wenige Monate zur Verfiigung und es ist nicht moglich
die Dosimeter ein Jahr zu vergraben, bis sich ein ausreichendes Lumineszenzsignal aufgebaut
hat. Auch bei geologischen oder geographischen Gelindekampagnen ist es nur selten moglich,
nach einem Jahr an den Ort zuriickzukehren, um das Dosimeter wieder zu entnehmen.
Akselrod et al. (1990a) entwickelten ein Material auf der Basis von Al;Os, das bei - und ~-
Bestrahlung 50 mal empfindlicher ist als LiF, wodurch Expositionsdauern von wenigen Wochen
bis Tagen fiir den Aufbau eines mefibaren Signals ausreichen. Als Eigenschaften werden ange-
geben, dafl das Signal dieser a-AlsOz:C-Dosimeter iiber einen Bereich von pGy bis wenige Gy
linear mit der Dosis zunimmt. Beim Erhitzen wird das Signal zuriickgestellt, wobei ein domi-
nanter Peak bei ca. 190 °C beobachtet wird. Das Signal ist iiber 2 Jahre stabil (Akselrod et al.
1993).

Das Material besitzt damit alle fiir die Datierung relevanten Eigenschaften und ist zudem wesent-
lich empfindlicher, als die bisher verwendeten Dosimeter. Ziel dieser Arbeit war es festzustellen,
ob a-Aly03:C im praktischen Einsatz tatséchlich als Dosimeter fiir die Lumineszenzdatierung
verwendet werden kann. Dabei wurden zunichst die grundlegenden Lumineszenzeigenschaften
untersucht, die in diesem Kapitel dargestellt werden. Zunichst werden der Kristallaufbau und
die fiir die Lumineszenzerzeugung verantwortlichen Defekte erldutert. In den folgenden Ab-
schnitten werden die TL und OSL untersucht. Ein weiterer Abschnitt beschéftigt sich mit der
Reproduktion einer bekannten applizierten Dosis mittels einer Wachstumskurve.

5.1 Kristallaufbau und Form der Dosimeter

Reines a-AlyO3 besteht aus einem hexagonalen O2?~-Gitter, bei dem 2/3 der oktaedrischen
Zwischenriume mit Al**-Ionen besetzt sind. Die O?~-Ionen sind dabei um ein A3t in zwei
Dreiecken angeordnet, eines iiber und eines unter der Ebene der Al-Ionen (siche Abbildung.
Bei der Herstellung der a-Al;O3:C-Dosimeter werden Einkristalle in einer hochreduzierenden
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Abbildung 5.2: a-AlyO3:C-Tabletten und thin layer Dosimeter (links unten).

Atmosphére unter Anwesenheit von Kohlenstoff gewachsen. Dabei entstehen Sauerstoffehlstel-
len, und ein Teil der Al**-Ionen wird durch C?T ersetzt. In den Sauerstoffehlstellen herrscht ein
Defizit an negativen Ladungen, so daf dort ein (F™-Zentrum) oder zwei Elektronen (F-Zentrum)
eingefangen werden konnen. In gleicher Weise kénnen die mit den C?* besetzten Stellen Locher
einfangen, da dort eine positive Ladung fehlt. Die Anzahldichte der F-Zentren betréigt 10! /cm?;
die gewachsenen Kristalle besitzen eine Dichte p von 3.97 g/cm? und eine effektive Kernladungs-
zahl Zeg = 10.2 (Akselrod et al. 1990a)). Beim wiederholten Erhitzen unter Sauerstoff konnen die
Fehlstellen langsam ausheilen, was zu einer nachlassenden Empfindlichkeit fithrt
und Barboza-Flores 1995).

Von der Firma Landauer Inc. (USA) kénnen die Dosimeter in verschiedenen Formen bezogen
werden. Neben Pulver in verschiedenen Korngrofien, gibt es zylinderformige Einkristalle (, Ta-
bletten® ; Durchmesser 5 mm, Hohe 1 mm) und sogenannte , thin layer Dosimeter, bei denen
Pulver auf ein diinnes Aluminiumsubstrat geprefit wird (siehe Abbildung [5.2)).

5.2 Thermolumineszenzeigenschaften

5.2.1 Emission

In Abbildung ist das TL-Emissionsspektrum einer a-AlsO3:C-Tablette dargestellt, die mit
1 Gy bestrahlt wurde. Bei 60 °C und 200 °C ist jeweils ein breiter Emissionspeak bei den
Wellenldngen um 420 nm zu erkennen. Bei einem GauB-Fit des Spektrums (siehe Abbildung
zeigt sich eine zusétzliche, wenn auch wesentlich kleinere Emission im UV-Bereich. Fiir alle
weiteren Messungen wurden deshalb die bereits beschriebenen Blau- und UV-Filter verwendet.
Folgende Prozesse laufen mit den beim Belichten oder Erhitzen freigesetzten Elektronen und
Lochern unter Emission von Licht ab (McKeever et al. 1999):

6_—|—F+ — F 4 hvgoo nm
h++F — F++ hv326 nm -
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Abbildung 5.3: TL-Emissionsspektrum einer mit 1 Gy bestrahlten a-AlsOs:C-Tablette.
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Abbildung 5.4: Emissionsspektrum einer mit 1 Gy bestrahlten «

GauB-Fits mit zugehoriger Flidche und Lage.
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Abbildung 5.5: Leuchtkurve einer a-AlyOs:C-Tablette nach Bestrahlung mit 0.1 Gy; rechts ein
vergroBerter Ausschnitt aus der linken Graphik.

5.2.2 Leuchtkurve

Die Leuchtkurve einer mit 0.1 Gy bei Raumtemperatur bestrahlten Tablette ist in Abbildung[5.5
dargestellt. Im linken Teil ist deutlich der stark dominante Peak bei 190 °C zu erkennen.
Aufgrund der Lage ist der Peak bei Raumtemperatur thermisch stabil, gleichzeitig wird er nicht
durch die bei 350 °C einsetzende Warmestrahlung iiberlagert. Die abfallende Flanke des Peaks
ist steiler als die ansteigende, da bei héheren Temperaturen verstirkt strahlungslose Ubergéinge
stattfinden und eine Lumineszenzemission unterdriickt wird (thermal quenching, Kortov et al.
(1999)).

Erst in dem um den Faktor 800 vergréferten Ausschnitt rechts sind noch drei weitere Peaks bei
ca. 20 °C, 70 °C und 350 °C zu sehen. Die beiden ersten sind bei Raumtemperatur jedoch nicht
thermisch stabil, und die zugehorigen Fallen werden als ,flache Fallen“ bezeichnet. Nach Colyott
et al. (1996)) existieren zusitzlich ,tiefe Fallen®, die bei 650 °C und 950 °C stimuliert werden.
Aufgrund der Lage bei hohen Temperaturen sind sie fiir die Datierung nicht verwendbar.
Wenn nicht anders angegeben wird bei allen folgenden Messungen nur der Dosimetriepeak bei
190 °C betrachtet.

5.2.3 Abhingigkeit des Signals von der Heizrate

Der Dosimetriepeak in der Leuchtkurve verschiebt sich mit zunehmender Heizrate zu héheren
Temperaturen, die Halbwertsbreite nimmt zu (siehe Abbildung . Das Hochheizen der Platte
erfolgt schneller als der Warmeaustausch zwischen der Heizplatte und der Tablette oder die
Wirmeleitung in der Tablette. Dadurch wird die zur Anregung der Lumineszenz nétigen Tem-
peratur erst bei hoheren Heizplattentemperaturen erreicht.

Gleichzeitig wird die Lichtausbeute geringer (Akselrod et al. 1990a). Aus Abbildung ist
zu erkennen, dafl dabei die Peakfliche weniger stark abnimmt als die Countzahl im Maximum
des Peaks. Bei einer Heizrate von 2 °C/s betragen die Maximumcounts nur noch 72 % des
Wertes bei 1 °C/s, wihrend die Peakfliche nur auf 78 % verringert ist. Dagegen liegen die
Werte schon bei einer Heizrate von 5 °C/s nur noch bei 52 % bzw. 62 %. Eine Ursache fiir
dieses Phénomen ist noch nicht gefunden, auch wenn verschiedene Erklarungsanséitze, z. B.
thermal quenching, existieren (Kortov et al. 1999; Kitis et al. 1996)). Um die Nachweisgrenze
fiir Dosen moglichst weit nach unten auszudehnen, empfiehlt es sich deshalb bei TL-Messungen
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Abbildung 5.6: Leuchtkurven einer Tablette nach Bestrahlung mit 0.1 Gy bei verschiedenen
Heizraten. Rechts: Die Kurven wurden so verschoben und normiert, dafl die Peakmaxima
zusammenfallen.

von a-AlyO3:C moglichst geringe Heizraten zu wéhlen. Da aber auch die Dauer einer Messung
in Betracht gezogen werden muf}, wurden alle TL-Messungen mit einer Heizrate von 2 °C/s
durchgefiihrt.

1.0k

09}
= osk Signal im Peakmaximum
.(% ' N e Peakfliche Abbildung 5.7:  Maximum-
8 0.7 counts und Peakfliche bei
Q . .
E o6l verschiedenen Heizraten, nor-
(=] . . .
S s miert auf die Werte bei

1°C/s.

04|

03|

o2l 0 vy

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20

Heizrate (°C/s)

5.3 Lichtempfindlichkeit

Bereits in der ersten Verdffentlichung iiber a-Al;O3:C erwihnen Akselrod et al. (1990a)) eine
dreifache Lichtempfindlichkeit des Materials. Wie auch bei den natiirlichen Dosimetern wird
ein Lumineszenzsignal bei Belichtung geloscht. Wahrend aber Quarz und Feldspat durch UV
gebleicht werden, bauen Photonen in diesem Wellenléngenbereich &hnlich einer Rontgen- oder
Gammabestrahlung in a-AlyO3:C ein Signal auf. Ebenso ist in einer bestrahlten Probe wieder
ein Signal mefibar, wenn sie bereits erhitzt dann aber sichtbarem Licht ausgesetzt war (Photo-
transfer). Im folgenden werden das Bleichen des Signals und der Phototransfer niher untersucht.
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5.3.1 Bleichen des Signals

Das Lumineszenzsignal bestrahlter a-AlyOgz:C-Dosimeter wird durch Licht verschiedener Wel-
lenléingen unterschiedlich stark gebleicht (Moscovitch et al. 1993)). Um diesen Effekt zu messen
wurden a-AlsO3:C-Tabletten mit 0.5 Gy bestrahlt und anschlieend in der Sonnenlampe mit
Hilfe von Interferenzfiltern mit verschiedenen Wellenléngen belichtet. Mit Hilfe eines Coherent
Lichtleistungsmefgerites wurde die Transmission der einzelnen Filter bestimmt. Die verblie-
benen Lumineszenzsignale wurden sowohl auf die Empfindlichkeit der Tabletten als auch auf
die Filtertransmission korrigiert. Die Bleichwirkung (gelschtes Signal im Verhéltnis zum ur-
spriinglichen Signal) fiir verschiedenen Wellenlédngen ist in Abbildung dargestellt. Die Werte
wurden auf das Ergebnis bei 461.9 nm normiert, da dies der Wellenlénge der blauen Dioden im
Risg-Gerit (470 nm) am néchsten kommt. Die Bleichwirkung ist fiir UV-Licht am gréfiten und
nimmt mit zunehmender Wellenléinge ab. Da auch mit blauem Licht eine ausreichende Abnah-
me des Signals erzielt werden kann, wurden fiir die folgenden Messungen die blauen Dioden im
Risg-Gerét zur Stimulation verwendet.
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Die in Abbildung dargestellte Ausleuchtkurve einer mit 0.1 Gy bestrahlten Tablette nimmt
monoton mit der Dauer der Blaustimulation ab. Der vergrofierte Bildausschnitt in der Ecke
zeigt, dafl das Signal nach 180 s Stimulation zwar nahezu konstanten ist, dieser Wert mit einer
Zahlrate von ca. 6000 Ereignissen pro Sekunde aber deutlich iiber dem Untergrund von ca.
100 Ereignissen pro Sekunde liegt.

Nach Markey et al. (1996) ist die Hohe der OSL von der Belichtungstemperatur abhéingig. Bis
ca. 130 °C nimmt das Signal zu; wird bei héheren Temperaturen stimuliert, wird das Signal
durch thermal quenching stetig geringer. Uber 190 °C wird nur noch ein geringes Restsignal
beobachtet. Da das OSL-Signal bei der Temperatur verschwindet, die dem Dosimetriepeak bei
der TL entspricht, liegt die Vermutung nahe, daf§ OSL und TL durch dieselben Fallen verursacht
werden. Dies wird dadurch bestétigt, dafl das TL-Signal mit zunehmender Belichtungsdauer
abnimmt (siehe Abbildung [5.10)).

5.3.2 Phototransfer

Wird ein bestrahltes a-AlyO3:C-Dosimeter auf 500 °C erhitzt, so sind die Dosimetriefallen ent-
leert, und bei einer TL- Messung tritt nur noch ein Untergrundsignal auf. Wird jedoch mit
den blauen Dioden des Risg-Gerétes belichtet, wird ein deutliches Signal gemessen. Der Verlauf
dieses OSL-Signals ist in Abbildung (links) fiir ein Dosimeter dargestellt, das mit 0.1 Gy
bestrahlt und anschlieend zweimal auf 500 °C erhitzt wurde. Im Gegensatz zur OSL, die direkt
nach einer Bestrahlung gemessen wird, steigt die Kurve bis zu einem Maximum bei ca. 15 s
Stimulationsdauer an und fillt erst dann kontinuierlich ab. Nach der Belichtung ist auch bei
einer Erwiarmung wieder ein TL-Signal vorhanden (siehe Abbildung (rechts)). Da dieses
nicht direkt durch Bestrahlung sondern durch Belichtung verursacht wurde, wird es als PTTL
(phototransferred thermoluminescence) bezeichnet. (Oster et al. (1994) beobachteten, daf die
Effizienz des Phototransfers mit zunehmender Wellenlénge abnimmt, so dafl bei Griinstimulation
kein Signal mehr beobachtet wird.
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Abbildung 5.11: Mit den blauen Dioden des Risg-Gerétes stimuliertes Signal, nachdem das
a-AlyO3:C-Dosimeter mit 0.1 Gy bestrahlt und zweimal auf 500 °C erhitzt wurde (links); an-
schliefend gemessenes PTTL-Signal (rechts).

Da der PTTL-Peak und der Dosimetriepeak bei der gleichen Temperatur liegen, ist zu vermuten,
dafl beide durch dieselben Fallen verursacht werden. Allerdings waren die Dosimetriefallen vor
der Belichtung leer, und da die Bandliicke bei a-AlyO03:C 9 eV betrigt, ist keine optische Stimu-
lation vom Valenzband ins Leitungsband moglich (470 nm = 2.6 eV). Deshalb nehmen Colyott
et al. (1996) an, dafl ein Transfer von Ladungstrégern aus tiefen Fallen in die Dosimetriefallen
und flachen Fallen erfolgt.

Dabei stellt sich die Frage, ab welcher Temperatur die fiir den Phototransfer verantwortlichen
tiefen Fallen entleert sind. Dazu wurde eine a-AlsO3:C-Tablette mit 0.1 Gy bestrahlt und vorge-
heizt, indem das TL-Signal bis zu einer bestimmten Temperatur gemessen wurde. Anschlieend
wurde die Tablette 60 s mit den blauen Dioden belichtet und das resultierende PTTL-Signal wur-
de detektiert. Die PTTL-Signale fiir verschiedene Vorheiztemperaturen sind in Abbildung
dargestellt. Das Signal nimmt mit zunehmender Vorheiztemperatur ab. Ab 600 °C ist kein
Phototransfer mehr mefibar.
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Abbildung 5.13: Abnahme von PTTL und OSL bei wiederholter Messung ohne weitere Bestrah-
lung. Die Daten sind auf die Werte bei der ersten Messung normiert. Eckeinsatz: Zusammen-
hang zwischen OSL und PTTL sowie linearer Fit der Daten.

Der Verlauf der OSL-Kurve in Abbildung (links) kann nun dadurch erklirt werden, dafl
bei Belichtung nicht nur Phototransfer von Ladungstréigern in die Dosimetriefallen, sondern
gleichzeitig auch eine Stimulation aus diesen Fallen erfolgt. Die Dosimetriefallen miissen erst
gefiillt werden, bevor eine Lumineszenzemission moglich ist; das OSL-Signal nimmt zu. Da der
Nachschub aus den tiefen Fallen begrenzt ist, tritt nach einer bestimmten Zeit eine Abnahme des
Signals ein, wie sie auch bei einer Ausleuchtkurve nach einer Bestrahlung festgestellt wird. Ein
dhnliches Verhalten wurde von Bulur und Goksu (1999) auch bei der PTTL bei zunehmender
Belichtungsdauer beobachte.

Der erhéhte Untergrund der OSL-Kurve in Abbildung wird durch den Phototransfer ver-
stéandlich. Die Dosimetriefallen werden zwar entleert, durch den Ladungstransfer aus tiefen
Fallen bleibt aber so lange ein Restsignal, bis auch dort keine Ladungstrager mehr vorhanden
sind.

Die Entleerung der tiefen Fallen wird durch Abbildung verdeutlicht. Eine Probe wurde
bestrahlt und anschliefend auf 500 °C erhitzt. Bei wiederholten OSL- und PTTL-Messungen
nehmen die Signale kontinuierlich ab; die PTTL steht dabei in nahezu linearem Zusammenhang
mit der OSL. Dieses Verhalten wurde u. a. auch von |Moscovitch et al. (1993) beobachtet.

Gleichzeitig kann aber auch eine Zunahme des Phototransfers beobachtet werden, wenn die
Ladungstrigerzahl in den tiefen Fallen steigt. Die Tablette aus Abbildung wurde vor
jeder OSL- und PTTL-Messung mit 0.1 Gy bestrahlt und erhitzt. Da bei der Belichtung die
tiefen Fallen nicht vollstdndig entleert werden, nimmt nach jeder Bestrahlung die Anzahl der
Ladungstriger und damit auch der Phototransfer bis zur Séttigung zu. PTTL und OSL stehen

wieder in linearem Zusammenhang.
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Abbildung 5.14: Zunahme von PTTL und OSL, wenn vor jeder Messung mit 0.1 Gy bestrahlt
und anschlieffend auf 500 ° C erhitzt wird. Die Daten sind auf die Werte bei der ersten Messung
normiert. Eckeinsatz: Zusammenhang zwischen OSL und PTTL sowie linearer Fit der Daten.

5.4 Wachstumskurven und Dosisreproduktion

Die Summe aus (- und 7-Dosisleistung betrigt bei Nussi 2.47 mGy/a bzw. 7 uGy/d. Da Ex-
positionsdauern von wenigen Tagen bis Wochen angestrebt werden, miissen Dosen im Bereich
von 10 bis 100 pGy nachgewiesen werden. Nach Akselrod et al. (1990a)) steigt die Wachs-
tumskurve von a-Aly03:C von wenigen pGy bis Gy linear an und erreicht bei ca. 30 Gy die
Sattigung. [Moscovitch et al. (1993) konnten sogar Labordosen bis 100 nGy mit den Dosimetern
reproduzieren.

Im folgenden werden TL- und OSL-Wachstumskurven iiberpriift und es wird untersucht, inwie-
weit sich Labordosen bekannter Grofie aus diesen Kurven reproduzieren lassen.

5.4.1 Thermolumineszenz

Zur Messung einer TL-Wachstumskurve wurde die Nebenposition (siehe Kapitel einer
a-Al,O3:C-Tablette 2 bis 150 s bestrahlt, anschlieend wurde die TL bis 400 °C gemessen und
das Signal iiber den Dosimetriepeak integriert. Nach Aufnahme der Wachstumskurve wurden in
gleicher Weise noch mehrere Messungen mit Testbestrahlungen vorgenommen, um zu iiberpriifen
ob eine bekannte Bestrahlungsdauer mittels der Wachstumskurve reproduziert werden kann.

Die Wachstumskurve und Testmessungen sind in Abbildung dargestellt. Aus dem Korre-
lationskoeffizienten des linearen Fits kann abgelesen werden, dafl die Wachstumskurve sehr gut
durch eine Gerade beschrieben werden kann. Es wird erwartet, dafl sich dadurch die Dosisrepro-
duktion stark vereinfacht und sich nahezu unabhéngig von der Dosis gute Ergebnisse erzielen
lassen. Der Sattigungsbereich, der bei den Wachstumskurven von Quarz und Feldspat durch die
geringe Steigung grofie Fehler verursacht, tritt hier erst bei nicht mehr relevanten Dosen auf.
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Die Signale der Testmessungen wurden mit der Wachstumskurve verglichen und so die gemes-
senen Bestrahlungsdauern bestimmt. In Tabelle (links) sind die Ergebnisse aufgefiihrt.
Wihrend Zeiten von 25 s bis 130 s sogar mit einer Abweichung von weniger als 2 % repro-
duziert werden konnen, nimmt der Fehler zu den kleinen Zeiten hin zu und erreicht sogar einen
Wert von 20 % fiir die Bestrahlungsdauer 3 s. Um evtl. eine Verbesserung fiir kleine Zeiten zu
erzielen, wurden nur die Punkte der Wachstumskurve von 2 bis 30 s linear gefittet, um diese
stiarker zu gewichten, und noch einmal alle Reproduktionsmessungen mit dieser Geraden vergli-
chen. Aus Tabelle (rechts) ist ersichtlich, daf§ auf diese Weise eine deutliche Verbesserung
erzielt werden konnte. So betrigt die Abweichung bei 3 s jetzt nur noch 4 % vom erwarteten
Wert, wobei der Punkt aber immer noch am unteren Rand der Kurve liegt; fiir 8 s konnte die
Abweichung sogar unter 2 % gesenkt werden. Bei grofieren Zeiten jedoch, die nun auferhalb
der verwendeten Wachstumskurve liegen, hat sich das Ergebnis verschlechtert. Es empfiehlt
sich daher bei der Dosisrekonstruktion, die Wachstumskurven so zu bestimmen, daf} die zu er-
wartende Dosis ungefihr in der Mitte des Dosisbereiches liegt. Dann liegen die zu erwartenden
Abweichungen unter 2 %.

Sollwert | Mewert | Abweichung Sollwert | Mewert | Abweichung
in s in s in % ins in s in %
8.24 7.96 3.4 8.24 8.29 0.61
3.24 2.60 20 3.24 3.14 3.1

25.24 25.48 0.95 25.24 25.09 0.59
8.24 7.76 5.8 8.24 8.09 1.8
130 128 1.5 130 123 5.4
90 89.8 0.22 90 86.8 3.6
8.24 7.79 9.9 8.24 8.13 1.3

Tabelle 5.1: Mit a-AlyO3:C-Tabletten reproduzierte Bestrahlungsdauern, wenn die gesamte TL-
Wachstumskurve tiber den Bereich 2 bis 150 s (links) und nur die Wachstumskurve iiber den
Bereich 2 bis 30 s (rechts) verwendet wird.
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Abbildung 5.16: Mit einer a-AlyOs:C-Tablette gemessene OSL-Wachstumskurven (schwarze
Vierecke) bei Blaustimulation. Links Stimulationsdauer 1 s, rechts 300 s. Die Geraden kenn-
zeichnen die linearen Fits an die Daten, die Korrelationskoeffizienten sind angegeben. Leere
Vierecke symbolisieren die Testmessungen zur Reproduzierbarkeit.

5.4.2 Blaustimulation

a-Aly,O3:C 148t sich optisch stimulieren und wurde auch fiir einen Einsatz als OSL-Dosimeter
entwickelt (McKeever et al. 1999). Ahnlich wie bei den oben erliuterten TL-Messungen wurden
Wachstumskurven bei unterschiedlichen Stimulationsdauern mit den blauen Dioden gemessen.
Zusétzlich wurde anschlieBend wieder untersucht, inwieweit sich eine bekannte Bestrahlungs-
dauer aus den Wachstumskurven reproduzieren 148t.

Dazu wurde die Nebenposition eines Dosimeters von 10 s bis 450 s bestrahlt und jeweils 1 s lang
das blau stimulierte Lumineszenzsignal gemessen. Nach der Aufnahme der Wachstumskurve
wurde die Tablette fiir Testmessungen noch 25 s, 380 s, 150 s, 85 s und noch einmal 25 s bestrahlt.
Am Ende wurde das Dosimeter auf 400 °C erhitzt, um die Dosimetriefallen zu entleeren. Der
ganze Zyklus wurde mit derselben Tablette fiir unterschiedliche Belichtungszeiten wiederholt.
Exemplarisch sind zwei der gemessenen Wachstumskurven in Abbildung dargestellt.

Die Korrelationskoeffizienten beider Kurven deuten auf eine gute Ubereinstimmung der linearen
Fits mit den Daten der Wachstumskurve hin. Dennoch ist deutlich zu erkennen, dafl die Re-
produzierbarkeit der Messungen unterschiedlich ist. W&hrend die Testpunkte zur Reproduzier-
barkeit im Bild links (Stimulationsdauer 1 s) weit abseits der Geraden liegen, fallen die Punkte
rechts (Stimulationsdauer 300 s) mit der Wachstumskurve zusammen. Lingere Belichtungszei-
ten erhohen damit die Reproduzierbarkeit der Messungen. Die kiirzere Belichtungsdauer reicht
offensichtlich nicht aus, um alle Fallen zu entleeren. Die Ladungstrédger der zuvor applizierten
Dosen verfilschen das Ergebnis, was auch durch die Subtraktion des (Phototransfer-) Unter-
grundes nicht vollstdndig behoben wird.

In Tabelle sind die reproduzierten Bestrahlungsdauern und die prozentualen Abweichungen
vom Sollwert fiir die Stimulationsdauern 25 s und 300 s aufgelistet. Die Mepunkte wurden
bestimmt, indem vom OSL-Signal der ersten beiden Sekunden der Untergrund abgezogen wurde
(berechnet aus dem Signal der letzten 3 bzw. 50 s). Abgesehen von einer Ausnahme ist bei einer
léingeren Stimulation die Genauigkeit deutlich hoher.

Da sich kleine Bestrahlungsdauern auch bei 300 s Belichtung schlechter reproduzieren lieflen,
wurde iiberpriift, ob ebenfalls eine Verbesserung erzielt werden kann, wenn fiir die Auswertung
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Sollwert | Mewert | Abweichung | MeSwert | Abweichung | Mefwert | Abweichung
in s ins in % in s in % ins in %
(25 s) (300 s) (300 s) (2)

25 38 53 23.3 6.8 24.6 1.6

380 | 375 1.2 404 6.3 396 4.2

150 | 159 6.0 148 1.3 146 2.7

85 91.6 7.8 83.2 2.1 83.0 24

25 294 18 24.1 3.6 25.3 1.2

Tabelle 5.2: Mit «-AlsO3:C-Tabletten reproduzierte Bestrahlungsdauern mittels OSL-

Wachstumskurven und die Abweichungen von der wahren Bestrahlungsdauer in %. Stimula-
tionsdauer 25 s: Spalten 2 und 3; Stimulationsdauer 300 s: Spalten 4 und 5; Stimulationsdauer
300 s (Wachstumskurve 1 bis 90 s): Spalten 6 und 7.

nicht die gesamte Wachstumskurve benutzt wird. Stattdessen wurde nur der Teil von 10 bis
90 s neu gefittet, der die beiden Zeiten 25 s und 85 s beinhaltet. Dadurch konnte der Fehler
auch hier auf unter 5 % gesenkt werden. Bei groleren Zeiten jedoch, die nun auflerhalb der
verwendeten Wachstumskurve liegen, hat sich das Ergebnis verschlechtert. Es empfiehlt sich
daher, wie auch bei der TL, bei der Dosisrekonstruktion die Wachstumskurven so zu bestimmen,
daBl die zu erwartende Dosis ungefdhr in der Mitte des Dosisbereiches liegt. Da der Fehler aber
insgesamt noch iiber den Werten bei der TL liegt, wurde hauptséchlich die Thermolumineszenz
zur Dosisrekonstruktion verwendet.
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Kapitel 6

Einfluf3l der blauen LEDs und der
Quellen im Risg TL/OSL-DA-15 auf
die Dosisrekonstruktion

Wie in Kapitel beschrieben, bietet das Risp TL/OSL-DA-15 zusétzlich zur thermischen Sti-
mulation auch die Moglichkeit zur optischen Anregung und zur Bestrahlung. Auflerdem kdnnen
mehrere Probenscheibchen hintereinander einen Mef3zyklus durchlaufen. Die Scheibchen befin-
den sich dabei auf einem rotierenden runden Probentablett mit 48 durchnumerierten Positionen.
Ist Position 1 an der Mef3position, so befindet sich Position 17 unter der 8- und Position 33 unter
der a-Quelle. Aufgrund der Lichtempfindlichkeit der a-Al,Os:C-Dosimeter ist es moglich, daf3
bei der Blaustimulation durch Streulicht mehrere Proben gleichzeitig beeinfluit werden. Auch
bei einer Bestrahlung erhalten die Proben auf den Nebenpositionen evtl. eine geringe Dosis.
Zusétzlich konnen die eingebauten Quellen zwar abgeschirmt, aber nicht ,,abgeschaltet” werden,
weshalb die Proben im Geriét stindig einer von den Quellen ausgehenden Strahlung ausgesetzt
sind.

Ziel der Arbeit ist es, Dosen im Bereich von pGy bis mGy zu messen, so daf§ simtliche Einfliisse
durch das Gerédt moglichst klein gehalten werden miissen. Aber nicht nur bei der Anwendung
von hochempfindlichen Dosimetern, sondern auch bei der Quarz- oder Feldspatdatierung kénnen
Einfliissse durch die Geréte zu merklichen systematischen Verfilschungen der Ergebnisse fithren.
Aus diesem Grund wurde versucht, mit Hilfe der a-AlyO3:C-Dosimeter den Einflufl der blauen
LEDs und der eingebauten Quellen auf die Dosisrekonstruktion festzustellen und zu quantifizie-
ren. Die Resultate aus dem zweiten Abschnitt sind zusammen mit weiteren Untersuchungen fiir
die Geriite Risg TL/OSL-DA-12 und 12a in Kalchgruber et al. (2001) zusammengefa$t.

6.1 Die blauen Leuchtdioden

Um die Bleichwirkung der blauen Dioden auf eine Probe auf der Nachbarposition im MeBgerét
festzustellen, wurde eine a-AlsO3:C-Tablette 2 s mit der 8-Quelle bestrahlt und das resultierende
TL-Signal gemessen. Anschliefend wurde dieselbe Tablette noch einmal bestrahlt, vor der TL-
Messung wurde jedoch die benachbarte Position 100 s mit den blauen Dioden belichtet. Der
ganze Vorgang wurde mehrmals wiederholt. Das Ergebnis ist in Abbildung dargestellt. Das
TL-Signal der nicht belichteten Tablette (leere Vierecke) nimmt fast linear mit der Zahl der
Bestrahlungen und Messungen zu. Um eine evtl. vorhandene Bleichwirkung der LEDs besser
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Abbildung 6.1: Bleichwirkung der blauen LEDs auf die Position neben dem belichteten Scheib-
chen. Die leeren Vierecke markieren das TL-Signal einer a-AloO3:C-Tablette nach 2 s Bestrah-
lung. Zur Orientierung wurden diese Daten mit Linien verbunden. Die schwarzen Vierecke
kennzeichnen das Signal, nachdem zusétzlich zur Bestrahlung die benachbarte Position 100 s
mit den blauen LEDs belichtet wurde. Die Fehlerbalken markieren den Standardfehler aus zwei
Messungen.

erkennen zu koénnen, wurden die Verbindungslinien der Punkte eingezeichnet. Werden auch
die benachbarten Positionen durch die blauen Dioden belichtet, ist zu erwarten, dafl das TL-
Signal der Tablette nach der Belichtung systematisch unter diesen Linien liegt. Es ist jedoch
im Rahmen der Meflgenauigkeit keine Abweichung von den erwarteten Werten zu erkennen.
Fiir alle folgenden Messungen wurde angenommen, dafl die Bleichwirkung der blauen LEDs
ausschliefllich auf die aktuelle Me3position beschriankt ist.

6.2 Der Einflufl der 3-Quelle

6.2.1 Zeitoffset

Die 3-Quelle des Risp TL/OSL-DA-15 Geriits ist, wie bereits beschrieben, auf einem drehbar
gelagerten Stahlrad montiert. Bei einer Bestrahlung dreht sich die Quelle von oben nach un-
ten. Die Bestrahlungszeit beginnt erst dann, wenn die Quelle vollstindig nach unten in ihre
Bestrahlungsposition geklappt ist. Allerdings wird der zu bestrahlenden Probe bereits eine Do-
sis appliziert, wihrend die Quelle noch gedreht wird, so daf3 die tatséchliche Bestrahlungsdauer
grofler ist, als die nominell vorgegebene. Dieser Zeitunterschied wird als Zeitoffset der Quelle
bezeichnet. Um diesen Effekt zu messen, wurde die Wachstumskurve einer a-Al,O3:C-Tablette
aufgenommen. Ohne Offset sollte die Gerade durch den Ursprung des Koordinatensystems ver-
laufen. Tatséchlich aber schneidet sie die negative Zeitachse bei dem Wert, der dem Zeitoffset
entspricht (siehe Abbildung [6.2). Der Wert kann mit Fehler aus dem Achsenabschnitt und der
Steigung des Fits berechnet werden.

Der Zeitoffset wurde 4 mal bestimmt. Als fehlergewichteter Mittelwert ergibt sich ein Wert von
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Abbildung 6.2: Bestimmung des Zeitoffset der 3-Quelle im Risg TL/OSL-DA-15 aus der Wachs-
tumskurve einer a-AloO3:C-Tablette. Die Gerade kennzeichnet den linearen Fit an die gemes-
senen Daten.

(0.24 £ 0.02) s. Das Ergebnis weicht von den 0.11 s ab, die |[Markey et al. (1997) als Zeitoffset
fiir das Gerét angeben. Daraus kann geschlossen werden, daf trotz gleicher Bauart der Wert fiir
jedes einzelne Gerat unterschiedlich ist. Bei Bestrahlungszeiten iiber 25 s ist der Fehler durch
den Zeitoffset kleiner als 1 %, so daf} auf eine Korrektur verzichtet werden kann. Bei kiirzeren
Bestrahlungszeiten mufl der Offset beachtet werden. Allerdings ist zu bedenken, dafl der Wert
nur fehlerbehaftet bestimmt werden kann. Es empfiehlt sich deshalb, Bestrahlungszeiten von
weniger als 25 s nach Moglichkeit zu vermeiden.

6.2.2 Crosstalk

Eine Eigenschaft von radioaktiven Quellen ist, daf§ die Strahlung nicht auf eine bestimmte
Richtung beschrankt ist. Die Intensitéit der Strahlung nimmt jedoch mit wachsendem Abstand
von der Quelle ab. Aus diesem Grund wird im Risg-Gerét nicht nur die Probe bestrahlt, die
sich direkt unter der Quelle befindet, sondern auch die benachbarten Positionen erhalten eine
bestimmte wenn auch kleinere Dosis.

In Abbildungl6.3]ist dargestellt, wie diese sogenannte Crosstalk-Dosis gemessen wurde. Im ersten
Schritt wurde die Wachstumskurve einer a-Al,O3:C-Tablette aufgenommen, indem die benach-
barte Position bestrahlt und das TL-Signal in Abhingigkeit von der Bestrahlungsdauer gemessen
wurde. Im zweiten Schritt wurde die Tablette direkt bestrahlt und wiederum die Wachstums-
kurve in Abhéngigkeit von der Dosis bestimmt (Dosisleistung 0.1 Gy/s). Beide Kurven wurden
linear gefittet und die Steigungen der Geraden bestimmt. Die Crosstalk-Dosisleistung ergibt
sich dann aus dem Quotienten der beiden Steigungen. Voraussetzung fiir dieses Verfahren ist,
dal a-Aly03:C iiber den gesamten Dosisbereich von pGy bis Gy eine durchgehende lineare
Wachstumskurve besitzt, so dafl die Steigungen direkt miteinander verglichen werden koénnen.
Die Crosstalk-Dosisleistung fiir die Nachbarposition wurde mit 4 verschiedenen Tabletten ge-
messen. Als fehlergewichteter Mittelwert ergab sich (4.1240.25)-1075 Gy/s. Dies bedeutet daf
bei einer Bestrahlung mit 1 Gy die Crosstalk-Dosis 412 uGy betriagt bzw. 0.04 %. Botter-Jensen
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Position | Crosstalk | absoluter | relativer Position | Crosstalk | absoluter | relativer
auf dem Dosis Fehler Fehler auf dem Dosis Fehler Fehler
Tablett in uGy in uGy in % Tablett in uGy in uGy in %
2 412 25 6.1 48 412 25 6.1
3 16 1.0 6.1 47 17.8 1.2 6.5
4 4.18 0.26 6.1 46 4.04 0.27 6.1
5 1.78 0.11 6.1 45 1.372 0.083 6.1
6 1.035 0.063 6.1 44 0.687 0.042 6.1
7 0.560 0.036 6.1 43 0.666 0.041 6.1
8 0.223 0.014 6.1 42 0.412 0.025 6.1
9 0.1418 0.0087 6.1 41 0.219 0.014 6.3
10 0.1403 0.0086 6.2 40 0.1395 0.0090 6.4
11 0.0967 0.0061 6.3 39 0.0997 0.0069 6.9
12 0.0575 0.0038 6.7 38 0.0733 0.0050 6.9
13 0.0534 0.0043 8.0 37 0.0611 0.0043 7.1
14 0.0562 0.0036 6.4 36 0.0474 0.0032 6.7
15 0.0801 0.0053 6.6 35 0.0448 0.0039 8.7
16 0.0749 0.0060 7.9 34 0.0333 0.0055 17
17 0.734 0.045 6.1 33 0.0159 0.0011 7.1
18 0.0447 0.0032 7.2 32 0.0156 0.0013 8.1
19 0.0189 0.0017 8.8 30 0.0143 0.0019 14
31 0.0158 0.0018 11 29 0.0247 0.0042 17
20 0.0106 0.0015 14 28 0.0183 0.0028 15
21 0.0100 0.0014 14 27 0.0078 0.0013 17
22 0.0111 0.0009 7.8 26 0.0071 0.0010 14
23 0.0068 0.0019 28 25 0.0085 0.0014 17
24 0.0131 0.0018 14

Tabelle 6.1: Crosstalk-Dosis der 3-Quelle im Risg TL/OSL-DA-15 Geriét auf den Positionen des
Tabletts, wenn Position 1 mit 1 Gy bestrahlt wird.

et al. (2000) nennen einen Wert von 0.17 % fiir Quarz Grobkorn.

Indem der Abstand zwischen bestrahlter Position und Position der Tablette verindert wird, kann
der Crosstalk fiir alle Positionen des Tabletts bestimmt werden. Das Ergebnis ist graphisch in
Abbildung dargestellt. Die Crosstalk-Dosis nimmt nahezu symmetrisch mit zunehmendem
Abstand von der bestrahlten Position ab. Der erhohte Wert fiir Position 17 (wenn Position 1
bestrahlt wird) wird nicht durch den Crosstalk der [-Quelle verursacht, sondern durch die
eingebaute a-Quelle. Die Abschirmung absorbiert zwar die emittierte a-Strahlung, die ebenfalls
vom 2! Am emittierte y-Strahlung wird jedoch nur geschwiicht. In Tabelle sind die Werte
fiir alle Positionen aufgelistet.

Bei den angegebenen Dosen ist zu beachten, daf es sich um Aquivalenzdosen handelt. Sie
entsprechen der Dosis, die bei direkter Bestrahlung dasselbe Lumineszenzsignal hervorgerufen
hédtte. Dabei ist die Quelle auch bei direkter Bestrahlung nur fiir Quarz Grobkorn kalibriert.
Aufgrund der verschiedenen Massenschwichungskoeffizienten wiren bei einer Kalibration fiir
a-Al;03:C leicht unterschiedliche Ergebnisse zu erwarten.
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Abbildung 6.5: Relative Effektivitidt der Lumineszenzerzeugung in a-AlsOs:C' bei unterschied-
licher Energie der Strahlung im Vergleich zu 1.25 MeV. (nach |Akselrod et al. (1990b))

Bei a-AlyO3:C variiert die Effektivitit der Lumineszenzerzeugung mit der Energie der Strah-
lung. Im Energiebereich von mehreren keV erzeugt dieselbe Dosis ein ca. 3 mal hoheres Signal
als bei Strahlung mit einer Energie von MeV (siehe Abbildung [6.5). Das Energiespektrum
der Crosstalk-Strahlung ist nicht identisch mit dem bei direkter Bestrahlung. Zu den direkt
emittierten §-Teilchen kommt die nicht vollstdndig abgeschirmte y-Strahlung der Quelle sowie
riickgestreute Strahlung und Bremsstrahlung der Elektronen. Die mittlere Energie dieser Strah-
lung ist geringer als die bei direkter Bestrahlung. Da in diesem Bereich dieselbe Dosis ein hoheres
Signal erzeugt, sind die angegebenen Aquivalenzdosen vermutlich héher als die tatséichlich ab-
sorbierten Dosen, maximal jedoch um einen Faktor 3.

Der von Botter-Jensen et al. (2000) genannte Wert fiir Quarz Grobkorn kann aus diesem
Grund nicht direkt mit dem hier erhaltenen Ergebnis verglichen werden. Da jedoch der mit
den a-Al,O3:C-Tabletten bestimmte Wert eher zu hoch ist, kann die Crosstalk-Dosis bei Datie-
rungsanwendungen vernachléssigt werden.

6.2.3 Leakage

Im Gegensatz zu Rontgenquellen kénnen radioaktive Quellen nicht abgeschaltet werden. Die
Quelle im Risg-Geriit dreht sich zwar nach Ende der Bestrahlung wieder nach oben, jedoch wird
nicht die gesamte Strahlung von der Abschirmung absorbiert. Befindet sich ein Probenscheib-
chen auf der Meflposition, ist ein anderes direkt unter der Quelle und wird zwangslaufig ungewollt
bestrahlt. Diese sogenannte Leakage-Dosis wurde ganz analog zur Crosstalk-Dosis bestimmt.
Statt im ersten Schritt die Nebenposition zu bestrahlen, wurde eine Tablette unterschiedlich
lange unter die Quelle gelegt, die nicht in Bestrahlungsposition war. Fiir die Leakage-Dosis
ergab sich wieder als fehlergewichteter Mittelwert aus 4 Messungen (5.80 & 0.29) - 1078 Gy/s.
Analog zur Crosstalk-Dosis mufl auch dieser Wert als Aquivalenzdosis aufgefat werden.

52



[N
[

@50} '/T
= beta-
% Quelle Ioh
alpha-
S 40 | 1.48 GBq Quelle
5 \ |
30t n
Q
g
< 20f N
£ u
S AR
810t
a
[
i n
0 i L il | Te—— 3

4 8 12 16 20 24 28 32 36 40 44 48

Probenposition auf dem Tablett

Abbildung 6.6: Leakage-Dosis der $-Quelle im Risg TL/OSL-DA-15 Geriét auf den Positionen
des Tabletts, wenn sich Position 1 fiir 10 min auf der Mefposition befindet.

Position Leakage relativer
auf dem | nach 10 min | Fehler
Tablett in uGy in %
11 0.89 4.2
12 2.9 3.5
13 8.9 2.3
14 21 2.7
15 30 2.7
16 17 2.2
17 30 22 Tabelle 6.2: Leakage-Dosis der [-Quelle
18 52 2.5 im Riso TL/OSL-DA-15 Geriit auf den
19 56 24 Positionen des Tabletts, wenn sich Posi-
20 19 2.5 tion 1 fiir 10 min auf der MeBposition be-
21 8.1 2.6 findet.
22 2.5 3.4
23 1.3 3.8
24 0.93 3.8
30 0.34 5.2
31 1.2 3.9
32 2.0 2.4
33 30 2.4
34 0.59 3.1
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Die Leakage-Dosis fiir andere Positionen auf dem Tablett ist in Abbildung graphisch darge-
stellt und in Tabelle aufgelistet. Dabei wurden die Dosen bestimmt, die auf den einzelnen
Positionen absorbiert werden, wenn das Scheibchen auf Position 1 einen MeBzyklus mit TL-
Messung und Untergrundmessung durchlauft (ca. 10 min).

Wie zu erwarten liegen die Beitrége der a- und §-Quelle in derselben Gréflenordnung von meh-
reren 10 uGy. Auffillig ist jedoch, dal die maximale Dosis nicht direkt unter der (-Quelle
sondern zwei Positionen daneben absorbiert wird. Zudem ist die Verteilung nicht symmetrisch
um die Quellenposition. Beide Effekte werden vermutlich durch die Montage der Quelle und
Streueffekte im Gerét verursacht.

Die maximale Leakage-Dosis liegt bei 56 pGy in 10 min und kann deshalb bei Quarz- oder
Feldspatdatierung vernachléssigt werden, da die zu messenden Dosen dann normalerweise weit
iiber 1 Gy liegen. Bei der Messung der natiirlichen Dosisleistung mit Dosimetern kann dieser
Effekt jedoch grofle Probleme verursachen. Angestrebt werden fiir die Dosimeter Expositions-
zeiten von wenigen Tagen. Geht man von einer Dosisleistung von 10 uGy /d aus, so hat das
Dosimeter nach einer Woche eine Dosis gespeichert, die kaum grofler ist als die Leakage-Dosis
nach einem Mefldurchgang. Wird das Tablett voll mit Dosimetern bestiickt, so erhalten die zu
Anfang gemessenen Dosimeter eine vernachlissigbar kleine Dosis. Andere jedoch durchlaufen
mehrmals Positionen mit einer signifikanten Leakage-Dosis.

Um mit dem Risg TL/OSL-DA-15 trotzdem Dosisrekonstruktionen im Bereich von einigen puGy
durchfiihren zu kénnen, empfiehlt es sich, das Tablett maximal bis zur Position 10 zu bestiicken,
da der Effekt dann unter 1 % liegt.

6.2.4 Applikation niedriger Dosen mit der eingebauten 3-Quelle

Die Dosisleistung der 3-Quelle mit 0.1 Gy/s iiberschreitet bei weitem den Wert, der fiir die Re-
konstruktion von uGy bis mGy noch sinnvoll ist. Es ist nicht moglich iiber direkte Bestrahlung
Dosen kleiner als 100 mGy zu applizieren. Da auch die anderen Quellen der Forschungsstel-
le dhnlich hohe Dosisleistungen aufweisen, mufite nach einer Mo6glichkeit zur Bestrahlung mit
niederen Dosen gesucht werden.

Aufgrund der geringen Dosisleistungen bietet es sich an, die Crosstalk-und Leakage-Dosen fiir
eine Bestrahlung zu verwenden. Wie bereits in den vorangehenden Abschnitten erklért, handelt
es sich bei den gemessenen Werten nur um Aquivalenzdosen. Diese weichen aber maximal um
einen Faktor 3 von den wahren Dosen ab und liegen damit in derselben Groflenordnung. Zwar
ist es so nicht moglich absolute Dosisbestimmungen vorzunehmen, fiir eine Empfindlichkeitska-
libration einzelner Dosimeter ist eine solche indirekte Bestrahlung aber ausreichend.

Mit dem Verfahren werden Dosen im Bereich von einigen uGy bis Gy appliziert, indem eine
Tablette unter die geschlossene Quelle gelegt wird, oder die Position neben der Tablette bestrahlt
wird. Gleichzeitig konnen Bestrahlungszeiten iiber 25 s gewahlt werden, so daf sich eine weitere
Verfillschung durch den Zeitoffset der Quelle vermeiden 1ifit.

In Abbildung ist die lineare Wachstumskurve einer a-AlyO3:C-Tablette {iber den ganzen
Aquivalenzdosisbereich von uGy bis Gy dargestellt, die durch indirekte Bestrahlung erhalten
wurde.
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Abbildung 6.7: Wachstumskurve einer a-AlyOs:C-Tablette. Unterschiedliche Symbole stehen

fiir unterschiedliche Bestrahlungsarten.

Vierecke: Bestrahlung mittels Leakage. Kreise: Be-

strahlung mittels Crosstalk. Dreiecke: direkte Bestrahlung.
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Kapitel 7

Testmessungen zur Bestimmung der
natiirlichen Dosisleistung

Nachdem in Kapitel festgestellt wurde, dafl mit den a-AlO3:C-Tabletten kiinstliche Dosen
bis auf 3 % reproduziert werden kénnen, werden die Versuche nun auf natiirliche Strahlungsfelder
ausgeweitet. Da fiir die Dosimeter keine kalibrierte Quelle zur Verfiigung steht, muf} eine andere
Moglichkeit zur Aufnahme einer Wachstumskurve gefunden werden, die im ersten Abschnitt des
Kapitels vorgestellt wird.

Wie von |Akselrod et al. (1996]) beschrieben eignen sich die thin layer Dosimeter besonders zur
Bestimmung der 8-Dosisleistung. Verwendet werden Probenvolumina, die wenig gréfer sind als
die Reichweite der -Strahlung. Werden die Dosimeter mit einer solchen Probe bestrahlt, so wird
eine Dosis nur durch g-Strahlung aufgebaut. Die von dem kleinen Probenvolumen abgegebenen
~v-Strahlung wird beim Durchgang durch die a-AlsO3:C-Korner der Dosimeter kaum geschwiéicht
und kann vernachléssigt werden. Im zweiten Teil wird untersucht, inwieweit mit den thin layer
Dosimetern kiinstliche und natiirliche Dosen bestimmt werden kénnen.

7.1 Wachstumskurven bei natiirlichen Strahlungsfeldern

Wie bereits erwéihnt, sind die Dosisleistungen der an der Forschungsstelle Archdometrie vor-
handenen Quellen so hoch, dafl keine Dosen unter 100 mGy appliziert werden kénnen. Zwar
ist iiber den Crosstalkeffekt ein kleinerer Dosisbereich zugéinglich, doch ist dabei keine genaue
Kalibration moglich (siehe Kapitel .

Eine Ausweichmoglichkeit bietet ein natiirliches Strahlungsfeld bekannter Zusammensetzung.
Eine Dosis wird appliziert, indem das Dosimeter in einem Sediment vergraben wird, dessen
Dosisleistung moglichst gut bekannt ist. Das Energie- und Strahlungsspektrum, mit dem die
Wachstumskurve aufgebaut wurde, ist dann dhnlich dem, das eine zu messende Dosis verursacht
hat. Dadurch werden zusétzlich systematische Fehler gering gehalten, die bei der Verwendung
kiinstlicher Quellen auftreten. Korrekturfaktoren aufgrund der unterschiedlichen Lumineszenz-
effizienz verschiedener Strahlungsenergien, die meist nur ungenau bekannt sind, miissen nicht
beriicksichtigt werden.

Ein naheliegendes Material fiir diese Anwendung ist Nussi. Der Lof3 stammt aus Nuflloch bei Hei-
delberg, wo man ihn in bis zu mehreren Metern méchtigen Lagen findet. Eine solches Lof3profil
ist offen zugénglich und es kann bei der Bestrahlung als unendliches homogenes Medium betrach-
tet werden. Da der Lol auflerdem bei der Gammaspektrometrie als Referenzmaterial verwendet
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Abbildung 7.1: TL-Signale einer einzelnen a-AlaOs:C-Tablette, die fiir unterschiedliche Zeiten
in Nussi vergraben wurde. Die Gerade kennzeichnet den linearen Fit der Daten.

wird, ist die Dosisleistung ausreichend gut bekannt (siche Anhang .

Fiir erste Versuche im Labor wurde ein Eimer mit Durchmesser 40 cm und Ho6he 60 cm mit
Nussi gefiillt. Im Bezug auf die Reichweite von «-Strahlung steht dadurch zwar nicht das volle
relevante Volumen zur Verfiigung, doch fiir Testmessungen wurde die Menge als ausreichend
betrachtet. Mehrere Tabletten wurden dann fiir unterschiedliche Zeiten im Eimer vergraben. Um
die Tabletten wiederzufinden, wurden sie in eine diinne Plastikfolie verpackt und an einer langen
Schnur befestigt. Durch die Folie wird die a-Strahlung absorbiert, die anderen Strahlungsarten
werden nicht wesentlich geschwécht. Das resultierende TL-Signal wurde mit dem Elsec-Gerét
gemessen, da dort keine Quelle eingebaut ist, die das Ergebnis verfilschen konnte.

In Abbildung ist die Wachstumskurve einer einzelnen a-AlsO3:C-Tablette dargestellt, die 1,
7, 8 und 13 Tage lang in Nussi vergraben wurde. Das Signal steigt linear an, der Korrelationsko-
effizient des Fits betriagt 0.99978. Die Aufnahme der Kurve dauerte insgesamt 29 Tage. Oft ist
es aber nicht moglich so viel Zeit auf eine Messung zu verwenden. Daher ist es wiinschenswert
eine Wachstumskurve aus mehreren Tabletten aufzubauen. Dabei tritt jedoch das Problem
auf, dafl die Tabletten unterschiedliche Empfindlichkeiten aufweisen, und deshalb die Wachs-
tumskurven unterschiedliche Steigungen besitzen. Es wurde untersucht, wie dieser Effekt am
besten korrigiert werden kann. Dazu wurden 6 verschiedene Tabletten 1 bis 26 Tage in Nussi
vergraben. Das jeweilige TL-Signal wurde zum einen auf das Signal nach 13 Tagen normiert
(Abbildung links) zum anderen auf das Signal, das durch eine 60 s lange Bestrahlung mit
einer externen '37Cs-Quelle aufgebaut wurde (Abbildung rechts).

Die Daten sind besser mit dem Fit korreliert, wenn auf das Signal nach 13 Tagen in Nussi
normiert wird. Mit ca. 1 Million Zahlereignissen ist es, relativ betrachtet, statistisch genauer als
das Signal durch die Caesium-Quelle mit 300000 Zdhlereignissen. Die Quelle besteht aus einem
in Plastikfolie eingeschweifiten, nahezu punktformigen Caesium-Priparat. Da die Tabletten von
Hand auf die Quelle gelegt werden, liegen sie nicht immer auf derselben Position, was eine
unterschiedliche Dosisleistung zur Folge hat. Obwohl die Bestrahlungsdauer von 60 s gestoppt
wurde, werden die Dosimeter nicht immer gleich schnell von der Quelle genommen. Bei der
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Abbildung 7.2: TL-Signale von 6 a-AlyOs:C-Tabletten, die fiir unterschiedliche Zeiten in Nussi
vergraben wurden. Links: Normierung auf eine 60 s dauernde Bestrahlung mit einer exter-
nen 37Cs-Quelle. Rechts: Normierung auf das Signal nach 13 Tagen in Nussi. Die Geraden
kennzeichnen die linearen Fits der Daten. Gleiche Symbole entsprechen gleichen Tabletten.

Tablette mit dem nach links zeigenden Dreieck-Symbol in Abbildung[7.2] wurde eine Verzogerung
von 3 bis 5 s geschétzt, was einen Fehler von 5 bis 8 % verursacht. Im linken Teil der Abbildung
liegt das Signal nach 26 Tagen deshalb deutlich unter der Geraden, wihrend die Abweichung
rechts sehr viel geringer ist. In der Praxis ist es meist nicht moglich alle verwendeten Tabletten
zur Normierung mehrere Tage in Nussi zu vergraben. Bei Anwendung der Caesium-Quelle
empfiehlt es sich jedoch ldngere Bestrahlungszeiten zu wahlen, um Fehler durch Verzégerungen
zu verringern und das Normierungssignal zu erhéhen.

Bei einer externen Bestrahlung ist zudem zu beachten, daf§ die Strahlung nur von einer Seite auf
das Dosimeter wirkt. Nach dem Transport von der Quelle zum Gerét kann nicht immer davon
ausgegangen werden, dafl auch tatséchlich diese Seite zum Photomultiplier zeigt. Aufgrund
der Dicke der Tabletten sind besonders bei G-Bestrahlung Gradienten zu erwarten. Zusétzlich
sind die Dosimeter nicht vollstéandig durchsichtig, so dal das Lumineszenzlicht beim Durchgang
durch die Tablette absorbiert wird. Bei gezielten Versuchen konnte jedoch im Rahmen der
MeBgenauigkeit kein Unterschied in der Hohe des Signals festgestellt werden, wenn die Tablette
nach der Bestrahlung umgedreht wurde.

7.2 Testmessungen mit thin layer Dosimetern

7.2.1 Kiinstliche Bestrahlung

Bei der Verwendung von thin layer Dosimetern sollten Temperaturen iiber 400 °C vermieden
werden, damit das Aluminiumsubstrat nicht zu schmelzen beginnt (Markey et al. 1995). Um
die dosimetrischen Eigenschaften zu iiberpriifen, wurde mit dem Risg-Gerét eine Wachstums-
kurve aufgebaut. Anschlieflend wurde wieder getestet, wie gut sich damit Bestrahlungszeiten
reproduzieren lassen.

Die Dosimeter wurden nach einer Bestrahlung bis 400 °C erhitzt und das TL-Signal wurde iiber
den Dosimetriepeak integriert. Vor jeder Bestrahlung und Messung wurde zusétzlich ein Kor-
rekturzyklus eingefiigt. Dabei wurden die Dosimeter jeweils 100 s lange bestrahlt und das resul-
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Abbildung 7.3: Mit thin layer Dosimetern gemessene TL-Wachstumskurven ohne (links) und
mit (rechts) Korrekturmessungen (schwarze Vierecke). Die Geraden kennzeichnen den linearen
Fit an die Daten. Leere Vierecke symbolisieren die Testmessungen zur Reproduzierbarkeit.

tierende TL-Signal wurde bestimmt. Dadurch kénnen evtl. vorhandene Sensitivitdtsdnderungen
festgestellt und korrigiert werden, indem jedes TL-Signal durch das vorangehende Korrektur-
signal dividiert wird. Nach Aufnahme der Wachstumskurve wurden in gleicher Weise noch
mehrere Reproduzierbarkeitsmessungen vorgenommen. Die Messungen wurden ohne und mit
Beriicksichtigung der Korrekturmessungen ausgewertet. Die Wachstumskurven und Testmes-
sungen sind in Abbildung dargestellt. Bereits aus der Graphik ist zu erkennen, daf} die
Reproduzierbarkeit ohne Beriicksichtigung der Korrekturmessungen (links) schlechter ist als
mit (rechts), obwohl den Korrelationskoeffizienten zufolge beide Kurven ausreichend gut einer
Geraden entsprechen. In Tabelle sind die Ergebnisse mit und ohne Korrektur noch einmal
explizit aufgelistet. Durch die Korrektur konnten die Fehler stark reduziert werden. Sogar kleine
Bestrahlungsdauern kénnen auf 5 % genau ermittelt werden.

wahre reproduzierte reproduzierte
Bestrahlungsdauer | Bestrahlungsdauer | Abweichung | Bestrahlungsdauer | Abweichung

ohne Korrektur mit Korrektur

in s in s in % in s in %

450 434 3.6 446 0.9

55 46.0 16 53.5 2.7

325 297 8.6 315 3.1

30 21.2 29 28.4 5.3

260 240 7.7 258 0.8

Tabelle 7.1: Mit thin layer Dosimetern reproduzierte Bestrahlungsdauern ohne Korrektur (Spal-
ten 2 und 3) und mit Korrektur (Spalten 4 und 5) in der Reihenfolge der Messungen sowie die
Abweichung vom tatséchlichen Wert in % .
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Abbildung 7.4: Mit thin layer Dosimetern gemessene TL-Wachstumskurve, wobei die Dosimeter
fiir unterschiedliche Zeiten [3-Haltern mit Nussi exponiert waren (schwarze Symbole). Der lineare
Fit (Linie) und der Korrelationskoeffizient sind ebenfalls angegeben. Die statistischen Fehler sind
kleiner als die eingezeichneten Symbole.

7.2.2 Messung einer natiirlichen j-Dosisleistung

Es wurde nun versucht mittels der thin layer Dosimeter eine bekannte Dosisleistung zu rekon-
struieren. Dazu wurden Probenhalter fiir die Beta-Zahler (Durchmesser 2.2 cm, Hohe 5 mm)
mit den Referenzmaterialien Nussi, Flossi und Blacky (siehe Anhang und auflerdem mit rei-
nem Quarz gefiillt, da dieser keine radioaktiven Nuklide enthélt und so eine Untergrundmessung
bei gleicher Bestrahlungsgeometrie erlaubt. Auf jeden Halter wurde ein Dosimeter gelegt und
die Halter wurden mit Hilfe von Keramikschélchen lichtdicht verpackt. Gleichzeitig dienten die
Schélchen dazu (-Strahlung von auflen abzuschirmen. Fiir jedes Referenzmaterial wurden die
Halter gesondert in einer Schachtel aufbewahrt. Zusétzlich befanden sich in jeder Schachtel zwei
Halter mit Quarz fiir Untergrundmessungen. Die Dosimeter wurden fiir unterschiedliche Zeiten
den Materialien ausgesetzt, und es wurde eine Wachstumskurve aufgenommen. (Elsec-Gerit,
Filter 7-59). Die Kurven wurden auf die unterschiedliche Sensitivitét der einzelnen Dosime-
ter korrigiert, indem diesen mit der externen Caesium-Quelle eine Testdosis appliziert und die
gemessenen Signale durch das Testsignal geteilt wurden.

Die Kurve fiir Nussi ist exemplarisch in Abbildung dargestellt. Die gemessenen Punkte sind
gut mit dem linearen Fit korreliert. Die Wachstumskurve der Untergrund-Dosimeter wurde
ebenfalls gemessen. Als Referenzkurve diente die Differenz aus beiden Geraden.

Die einzelnen Meflpunkte der Dosimeter, die Blacky und Flossi exponiert waren, wurden eben-
falls auf Sensitivitdt und Untergrund korrigiert. Durch einen Vergleich der Signale mit der
Referenzkurve (Signal in Abhéngigkeit von der Dosis), konnte die absorbierte Dosis, und aus
der bekannten Expositionsdauer dann auch die §-Dosisleistung von Blacky und Flossi bestimmt
werden. In gleicher Weise wurden die Daten noch einmal ausgewertet, indem anstelle von Nussi
die mittels Blacky und Flossi erhaltenen Wachstumskurven als Referenzen verwendet wurden.
Die Ergebnisse in Abh#ngigkeit von der Expositionsdauer sind in Abbildung dargestellt.
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Abbildung 7.5: Mit thin layer Dosimetern bestimmte (3-Dosisleistungen in Abhéngigkeit von
der Expositionsdauer. Die Symbole kennzeichnen die gemessene Dosisleistung mit Fehler. Der
erwartete Wert ist jeweils angegeben und durch die Gerade markiert. Unterschiedliche Sym-
bolfarben spiegeln unterschiedliche Referenzgeraden wider.

der Nussi-Dosisleistung anhand der Referenzgeraden von Flossi bzw. Blacky.
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Bei der Bestimmung des Gesamtfehlers wurden folgende Einzelfehler beriicksichtigt: statistische
Fehler der Einzelmessungen (Signal, Testsignal, Untergrundsignal) und Fehler aus den Fits der
Wachstumskurven von Referenzmaterial und zugehorigem Untergrund. Durch einen Fehler bei
der Messung konnte das Untergrundsignal fiir die Dosimeter auf Blacky nur ungenau bestimmt
werden. Dies spiegelt sich sowohl in dem groflen Fehler wider, mit dem die Blacky-Dosisleistung
aus den anderen Referenzgeraden bestimmt wurde, als auch in dem grofien Fehler beim Vergleich
mit der Blacky-Referenzgerade. Deshalb wird auf diese Ergebnisse nicht weiter eingegangen.
Aufgrund der hohen Dosisleistung, kann durch den Vergleich mit der Nussi-Referenzgeraden der
Wert fiir Flossi nach 10 Tagen mit einer Genauigkeit von 15 % bestimmt werden. Allerdings wird
auch nach 47 Tagen nur eine Genauigkeit von 12 % erreicht. Anders liegt der Sachverhalt, wenn
die Nussi-Messungen mit der Flossi-Geraden verglichen werden. Anfangs sind die gemessenen
Werte sogar negativ, und selbst nach 47 Tagen betrigt die Genauigkeit nur 28 %.

Die Ergebnisse sind aufgrund der hohen Fehler nicht zufriedenstellend. Das gemessene Signal
liegt nur wenig iiber dem Untergrundsignal der Dosimeter auf Quarz. Zudem kann der Ach-
senabschnitt der Referenzgeraden nur mit hohem Fehler bestimmt werden. So liegt nach 47
Tagen das Nussi-Signal bei 0.904 + 0.075 (willkiirliche Einheiten). Die mittels Flossi bestimmte
Referenzgerade wird durch den Abschnitt 0.12 + 0.24 und die Steigung (0.0835 £ 0.0079) /d be-
schrieben. Daraus ergibt sich eine Dosisleistung von 1.40 4+ 0.21 mGy/a. Dies ist hauptséchlich
durch den groflen Fehler des Achsenabschnitts begriindet, der sich trotz des sehr guten Korre-
lationskoeffizienten ergibt.

Expositions- | reproduzierte Fehler Abweichung | Abweichung
dauer Dosisleistung
in d in mGy/a | in mGy/a | in mGy/a in %
DL (Nussi) aus Vergleich mit Flossi; Sollwert 1.51 mGy/a
10 0.73 0.55 0.78 78
14 0.89 0.32 0.62 41
17 1.67 0.33 0.16 11
37 1.32 0.13 0.19 13
40 1.75 0.15 0.24 16
47 1.42 0.12 0.09 6
DL (Flossi) aus Vergleich mit Nussi; Sollwert 6.25 mGy/a
10 12.9 9.6 6.65 106
14 10.6 3.7 4.35 70
17 5.6 1.1 0.65 10
37 7.12 0.70 0.87 14
40 5.38 0.45 0.87 14
47 6.63 0.55 0.38 7

Tabelle 7.2: Mit thin layer Dosimetern reproduzierte (3-Dosisleistungen. Angegeben sind die
Expositionsdauer und die Dosisleistung mit Fehler (aus dem Fehlerfortpflanzungsgesetz), sowie
die absolute und relative Abweichung vom erwarteten Wert.

Testweise wurden deshalb die Signale, die nach einer bestimmten Zeit gemessen wurden, direkt
verglichen. Die Daten wurden dabei wieder auf Untergrund und Sensitivitdt der einzelnen
Dosimeter korrigiert. Das Ergebnis fiir unterschiedliche Expositionsdauern ist in Tabelle
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aufgelistet. Nach 47 Tagen liegt die Abweichung vom erwarteten Wert bei 6 bzw. 7 %. Eine
Expositionsdauer von 6 Wochen sollte jedoch nicht unterschritten werden.

Wie von |Goksu et al. (1999) empfohlen, kann die Genauigkeit verbessert werden, indem der
Untergrund durch eine Bleiburg minimiert wird. Zusétzlich verringert sich der statistische Feh-
ler, wenn mehrere Dosimeter auf einen Halter gelegt werden und als Signal der Mittelwert der
Messungen verwendet wird. |Goksu et al. (1999) erreichen damit eine Genauigkeit von 5 %. Da
aber keine Bleiburg und auch nicht ausreichend Dosimeter zur Verfiigung standen, konnte dieser
Test nicht nachvollzogen werden.

Es stellt sich die Frage, ob ein Einsatz der thin layer Dosimeter zur Bestimmung der -Dosis-
leistung notwendig ist, wenn im Labor ein Beta-Zéhler zur Verfiigung steht. Wenn Referenz-
material und Probe @hnliche Nuklidgehalte haben, ist die Qualitéit der Ergebnisse vergleichbar.
Zusétzlich nimmt die Zahlung weniger Zeit in Anspruch. W#hrend bei der Zdhlung die Proben
direkt nach der Lagerzeit gemessen werden konnen, ist bei den Dosimetern zusétzlich noch ein-
mal eine Expositionsdauer von 6 Wochen notwendig; auch die Auswertung ist umfangreicher,
da zusétzlich die variable Empfindlichkeit der Dosimeter beriicksichtigt werden muf.
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Kapitel 8

Bestimmung der (- und
v-Dosisleistung im (Gelande

Die Bestimmung der a-Dosisleistung mit Dosimetern ist problematisch: Aufgrund der geringen
Reichweite der a-Strahlung mufl die Probe in direkten Kontakt mit den Dosimetern gebracht
werden, die als feinkdrniges Material vorliegen miissen. Der Einsatz von Dosimetern im Gelédnde
beschréinkt sich deshalb auf die Bestimmung der (- und «-Dosisleistung.

Es soll genau die Dosisleistung gemessen werden, der auch die zu datierende Probe ausge-
setzt war. Beim Einbringen der Dosimeter darf das Probenumfeld also kaum verédndert werden,
gleichzeitig sollte aber auch das Entnehmen einfach und schnell moglich sein. Zusétzlich ist
eine Trennung der Beitriige von (- und 4-Dosisleistung wiinschenswert. Uberlegungen, wie die
Forderungen umgesetzt werden koénnen, finden sich im ersten Abschnitt des Kapitels. Ein pas-
sendes Geldnde fiir die Testmessungen sollte zum einen erméglichen, dafl ein weiter Bereich an
Dosisleistungen untersucht werden kann. Zum anderen sollen die Ergebnisse aber auch mit den
Werten der Gammaspektrometrie verglichen werden kénnen. Mit den nach diesen Kriterien
ausgewihlten Probenlokalitdten beschiftigt sich der zweite Abschnitt. Im letzten Teil werden
die mit den Dosimetern gemessenen Ergebnisse vorgestellt und diskutiert.

8.1 Voriiberlegungen zur praktischen Vorgehensweise

Allgemeine Ratschlége zur praktischen Handhabung von Dosimetern gibt |Aitken (1985). Diese
wurden teils iibernommen, mufiten aber auch dem speziellen Material angepaf3t werden.
Aufgrund ihrer Lichtempfindlichkeit mufiten die a-Al;O3:C-Tabletten mit einer diinnen schwar-
zen Folie umhiillt werden. Dadurch wird gleichzeitig die a-Strahlung abgeschirmt, wéhrend die
Schwichung von - und «-Strahlung vernachlassigbar ist. Aber auch die Anteile dieser beiden
Strahlungen miissen getrennt werden.

Zur Abschirmung der (-Strahlung wurden die Dosimeter in zusétzliche Behélter verpackt. Als
Material wurde hochreines Elektrolytkupfer verwendet, um eine Dosis durch radioaktive Verun-
reinigungen des Behilters zu vermeiden. Die Wandstéirke betrug 1 mm, um eine vollstandige Ab-
sorption der S-Strahlung zu erreichen. Die Abschwéchung der v-Strahlung wurde vernachléssigt.

Wie von [Haskell (1983)) beschrieben, erfolgt die Bestimmung der S-Dosisleistung fiir gewthnlich
im Labor, wobei die Dosimeter nur der Strahlung einer geringen Probenmenge ausgesetzt sind
(siehe auch Kapitel , und damit der Beitrag der y-Strahlung nicht beriicksichtigt werden
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mufl. Bei Geldndemessungen ist es nicht moglich, die y-Strahlung zu schwéchen, ohne auch
die §-Strahlung abzuschirmen. Eine Alternative bietet aber die Tatsache, dafl mit den nur in
Folie verpackten Tabletten sowohl die - als auch die v-Dosisleistung gemessen wird. Wird
davon die gemessene ~-Dosisleistung subtrahiert, miifite es moglich sein, die §-Dosisleistung
zu bestimmen. Um diese Theorie zu iiberpriifen wurde deshalb immer ein zusammengehoriges
Dosimeterpaar vergraben. Eine Tablette befand sich dabei nur in einer schwarzen Folie, die
andere war zusétzlich in Kupfer verpackt.

Zum Einbringen der Dosimeter wurden mit einem Betonbohrer 40 cm tiefe Locher mit Durch-
messer 1.5 cm gebohrt. Ein Tablettenpaar wurde in zwei Loécher im Abstand von ca. 7 cm
gesteckt. An den Verpackungen befestigte Faden ermdoglichen ein leichtes Entnehmen.

Die hohe Empfindlichkeit der a-AlsO3:C-Tabletten fiihrt dazu, dafl bereits bei der halbstiindigen
Fahrt vom Labor zur Probenlokalitdt und wieder zuriick ein mefibares Untergrundsignal auf-
gebaut wird. Um dieses zu verringern wurden die Dosimeter in mit Blei verstdrkten Tiiten
transportiert; zusétzlich wurde bei jeder Fahrt der Untergrund mit extra Tabletten festgestellt.

Zur Kalibration wurden gleichzeitig und in gleicher Weise Dosimeter in Nussi vergraben.

8.2 Die Probenlokalitidten

Wie bereits in Kapitel beschrieben, sollten die Dosimeter fiir die Referenzmessungen in
Nussi vergraben werden. Das in Nuflloch anstehende mehrere Meter hohe LoSprofil bietet ein
homogenes Umfeld und die Nuklidgehalte sind ausreichend gut analysiert.

Bei der Auswahl eines Gelidndes fiir die Testmessungen mufiten verschiedene Punkte in Be-
tracht gezogen werden. FEinerseits war festzustellen, ob die mit den Dosimetern bestimmten
Dosisleistungen im Rahmen der Fehler mit den erwarteten Werten iibereinstimmen. Ein direk-
ter Vergleich war nur mit den Ergebnissen der Gammaspektrometrie moglich. Dabei sollte aber
auch gleichzeitig das Nal-Geldnde-Spektrometer durch Vergleich mit den Laborgeriten iiberpriift
werden, so dafl ein ausreichend grofier und homogener Sedimentkorper vorhanden sein mufite.
Dosimeter kommen aber vor allem dann zum Einsatz, wenn eine Probe aus einem inhomogenen
Umfeld entnommen wird. Gleichzeitig sollten die Ergebnisse bei den ersten Messungen auch dort
tiberpriifbar sein. Der einfachste Fall einer inhomogenen Umgebung ist die Grenze zwischen zwei
unendlich ausgedehnten Schichten; dabei ist auch noch ein einfacher Vergleich mit der Labor-
Gammaspektrometrie moglich.

Bei der Suche nach passenden Probenlokalititen wurde von Manfred Loscher das wiirmzeitliche
LoBprofil im Steinbruch der Heidelberger Zement AG in Nuflloch bei Heidelberg vorgeschlagen.
Dabei handelt es sich um ,eines der am stérksten gegliederten LoBprofile ganz Europas® (Loscher
und Zoller 2001)). Ein besonderer Vorteil lag auflerdem darin, dafl das LoBprofil von Nussi, das
fiir Referenzmessungen benétigt wurde, nur 1 km vom Steinbruch entfernt liegt.

Zusétzlich zur Homogenitdt des Sedimentkorpers sollte auch eine moglichst grofle Spanne an
Dosisleistungen untersucht werden, insbesondere Strahlungsfelder geringer Intensitéit. Deshalb
wurde auflerdem die Diine in Sandhausen bei Heidelberg ausgewéhlt, da der dort vorhandene
Quarzsand eine geringe Dosisleistung erwarten lief}. Da sie beziiglich des Substrataufbaus im
betrachteten Bereich homogen war, wird hier keine weitere Beschreibung gegeben. Die Exposi-
tionsstelle der Tabletten befand sich 60 cm unter der Geldndeoberkante. Alle Probenlokalitdten
sind in Abbildung durch ein rotes Kreuz markiert.
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Abbildung 8.1: Lage der Probenlokalitéten

Im NufBllocher Steinbruch wurden die Dosimeter an vier verschiedenen Stellen, im folgenden als
,Profile“ bezeichnet, vergraben.

Als Beispiel eines homogenen Umfeldes diente Profil 2 (siche Abbildung . Bei der oberen
Schicht handelt es sich um ein Bodensediment, das aufgrund menschlicher Bewirtschaftung des
Hiigels erodiert und am Hangfufibereich abgelagert wurde (Kolluvium). Davon deutlich abge-
grenzt liegt darunter eine Lage Lof (eiszeitlicher feinkorniger Staub, der durch Wind transpor-
tiert und abgelagert wurde). Die Dosimeter befanden sich 30 cm oberhalb bzw. 40 cm unterhalb
sowie direkt an der Grenzschicht von Kolluvium und L&8. In den ersten beiden Fillen sollte sich
nur die Strahlung aus dem jeweiligen Sedimentkorper auswirken. Fiir die Dosisleistung direkt
an der Grenze (,P2 Ubergang®) wird der Mittelwert aus den Dosisleistungen von Kolluvium
und Lo erwartet.

Ein weiteres Beispiel fiir ein homogenes Umfeld ist das in Abbildung [8:3] dargestellte Profil 3 mit
gleichem Aufbau. Statt des Kolluviums wird die obere Lage von einer Sandschicht gebildet. Die
Dosimeter befanden sich 50 cm oberhalb bzw. 30 cm unterhalb und direkt an der Grenzschicht.

Einen Schritt zur Inhomogenitét stellt Profil 4 dar. Auch hier handelt es sich um ein System
aus zwei Schichten. Doch ist der obere rote Lehm mit Bohnerz durchsetzt. Aufgrund der hohen
Ordnungszahl schwiicht das Eisen die Strahlung stark ab, ist aber selbst nicht radioaktiv. Der fiir
die Auswertung verwendete Massenschwiachungskoeffizient bei der Labor-Gammaspektrometrie
ist damit zu gering. Gleichzeitig ist es schwierig, den Probenbehélter mit Rotlehm und Bohnerz
im richtigen Verhéltnis zu fiillen. Bei den mit den Dosimetern im Rotlehm gemessenen Werten
waren also Abweichungen zu erwarten. Der untere gelbe Lehm enthélt Kies und Kalkausschei-
dungen, von denen eine dhnliche Auswirkung erwartet wurde. Auch in diesem Profil wurden
Dosimeter an der Grenzschicht vergraben (,,P4 Ubergang®).
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Abbildung 8.2: Profil 2 im Nufllocher Steinbruch. Die Bohrlécher fiir die Dosimeter sind an den
roten und griinen Schildern zu erkennen.

Sand

Lah

Abbildung 8.3: Profil 3 im Nufllocher Steinbruch. Die Bohrlécher fiir die Dosimeter sind an den
roten und griinen Schildern zu erkennen.
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Abbildung 8.4: Profil 4 im Nufllocher Steinbruch. Die Bohrlécher fiir die Dosimeter sind an den
roten und griinen Schildern zu erkennen.
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Abbildung 8.5: Profil 1 im Nufllocher Steinbruch. Die Bohrlécher fiir die Dosimeter sind an den
roten und griinen Schildern zu erkennen.
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Abbildung zeigt Profil 1. Auf eine Sedimentschicht aus einem Lo8/Sand Gemisch folgen eine
Lage Humus und eine mit grauem Waldboden. Den Abschluf bildet ein Boden aus der letzten
Zwischeneiszeit (Eem). Die einzelnen Lagen sind zwar in sich homogen, doch betrégt ihre Dicke
teilweise nur 10 bis 20 cm. Dadurch wirkt auf ein Dosimeter die Strahlung mehrerer Schichten,
und ein Vergleich ist nur noch mit den Messungen des Nal-Spektrometers moglich.

8.3 Vergleichsdaten aus der Gammaspektrometrie

Dir Vergleichswerte fiir die mit den Dosimetern ermittelten Dosisleistungen wurden mit der
Gammaspektrometrie bestimmt. Gleichzeitig sollte aber auch das Nal-Spektrometer anhand von
Labormessungen iiberpriift werden, wobei Unterschiede in den beiden Verfahren beriicksichtigt
werden muflten.

Fiir Messungen mit dem hochauflésenden Ge-Gammaspektrometer im Labor werden die Proben
getrocknet, und es wird jeweils nur eine Teilprobe von 25 bis 30 g untersucht. Im Geldnde
wird die Spektrometersonde 40 cm tief in das evtl. feuchte Sediment eingebracht und es wird
~v-Strahlung aus dem gesamten Umfeld detektiert. Damit werden mit dem Nal-Detektor die
mittleren effektiven Nuklidgehalte bestimmt, und bei einem Vergleich der Werte muf} die Feuch-
te f = Feuchtgewicht/Trockengewicht beriicksichtigt werden. Die y-Dosisleistung der trockenen
Probe wird aus der effektiven Dosisleistung berechnet, wie in Kapitel beschrieben:

Dy=Deg-(1+1.14-(f - 1)) .

Die gleiche Formel kann statt auf die Dosisleistung auch direkt auf die einzelnen Nuklidgehalte
angewandt werden.

Als Referenz fiir die Nal-Messungen wurde eine einstiindige Messung von Nussi in Nuflloch ver-
wendet. Die Auswertung der Spektren erfolgte wie in Kapitel beschrieben. Die Z#hlereig-
nisse in den Peaks wurden aufsummiert, der Untergrund wurde aus repriasentativen Kanélen da-
vor und dahinter bestimmt. Die Fehler wurden nach dem Gauf3schen Fehlerfortpflanzungsgesetz
aus den statistischen Unsicherheiten der Signale von Referenz und Probe berechnet. Zusétzlich
wurde ein Fehler von 2 % beriicksichtigt, falls das LoBprofil in den Nuklidgehalten nicht homogen
ist.

Die Ergebnisse fiir die einzelnen Probenlokalitdten bezogen auf die trockemen Proben sind in
Tabelle aufgelistet. Im Fall von leeren Feldern liegen keine Messungen vor. Die Feuch-
ten f wurden bestimmt, indem ca. 200 g Probenmaterial vor und nach dem Trocknen gewogen
wurden. Bei Profil 1 Grauer Waldboden, Profil 2 Kolluvium und beim Profil 4 waren leichte
Ungleichgewichte vorhanden, die in die Berechnung der Dosisleistung einbezogen wurden. Der
angegebene Urangehalt entspricht den aus den 2'4Pb und 2!“Bi Linien bestimmten Gehalten.
Die Gehalte an Uran und Kalium stimmen in den Fehlergrenzen iiberein, wiahrend die Thorium-
Gehalte bei den Geldndemessungen zu niedrig liegen. Da es sich dabei aber nahezu in allen
Féllen um einen Faktor 1.2 handelt, liegt eventuell ein Fehler bei der Referenzmessung vor.
Moglich sind eine grofiere Variation im Thoriumgehalt im Profil oder eine ungenaue Auswertung.
Dadurch kommt es auch, je nach relativem Anteil an Thorium, zu einer Unterschitzung der ~-
Dosisleistung.

Im Hinblick auf die einzelnen Profile zeigt sich meist das zu erwartende Verhalten. In der
homogenen Umgebung Lo8/Sand aus Profil 1 und in Profil 2 stimmen die Werte gut iiberein.
Die Abweichung im Urangehalt beim Kolluvium 148t sich vermutlich durch die Inhomogenitét in
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der Sedimentstruktur erkldren, die auch in Abbildung [8.2] zu erkennen ist. Der Unterschied im
Urangehalt bei der Diine wurde vermutlich durch eine zu geringe Mefidauer verursacht, obwohl
wegen der erwarteten geringen Dosisleistung bereits 90 min statt wie sonst 60 min gemessen
wurde.

Erwartungsgemif liegen in den Profilen 2 und 3 beim Nal die Werte im Ubergangsbereich
zwischen den Werten der dariiber und darunter liegenden Schichten. Beim Ge-Spektrometer sind
die Werte fiir Ubergang und LoB gleich. Die Probe fiir die Messung war offensichtlich trotz des
Versuchs nicht zu gleichen Teilen aus Kolluvium und Lo gemischt. Bei den Geldindemessungen
in Profil 1 Humus und Grauer Waldboden liegen die Ergebnisse bei den Nal-Messungen unter
den Werten der Ge-Spektrometrie. Da die Schichten nur einige Zentimeter dick sind, wird ein
Einflul durch die niedrigere Dosisleistung im L68/Sand bemerkbar.

Bei Profil 4 schliellich sind starke Abweichungen vorhanden. Da die Schichtstruktur durch das
Bohnerz und die Kieseinschliisse stark inhomogen ist, kann davon ausgegangen werden, dafl die
fiir die Labormessungen verwendeten Teilproben nicht mehr repriasentativ sind. Hier koénnen
jedoch die Werte aus den Geldndemessungen als vertrauenswiirdig betrachtet werden.

Die gute Ubereinstimmung in den Kalium- und Uranwerten spricht fiir eine Anwendung des
Spektrometers in inhomogenen Strukturen. Fiir Datierungsanwendungen sollten sowohl die
Referenzmessung als auch die Auswertung des Thorium-Peaks noch einmal iiberpriift werden.

8.4 Ergebnisse der y-Dosisleistungsbestimmung

Zur Bestimmung der «-Dosisleistung wurden die in Kupfer verpackten Tabletten in die Sedi-
mentschichten eingebracht. Das resultierende TL-Signal wurde gemessen und auf Untergrund
und Empfindlichkeit korrigiert. Gleichzeitig wurden mehrere Tabletten unterschiedlich lange
in Nussi vergraben. Aus den resultierenden Signalen wurde durch einen linearen Fit und mit
der bekannten ~-Dosisleistung von Nussi eine Wachstumskurve bestimmt, die als Referenzkur-
ve diente. Die TL-Signale wurden mit der Wachstumskurve verglichen und so die gemessenen
Dosisleistungen ermittelt. Die angegebenen Fehler beinhalten die Fehler von Signal, Unter-
grund und Empfindlichkeitskorrektur, sowie die Fehler fiir Achsenabschnitt und Steigung aus
dem linearen Fit. Die Tabletten wurden von 2 bis 24 Tagen vergraben, um festzustellen welche
Expositionsdauern fiir einen routineméfligen Einsatz zu empfehlen sind.

Bei einem Vergleich der Ergebnisse mit der Gammaspektrometrie ist wieder zu beachten, daf
mit den Dosimetern die mittlere effektive Dosisleistung bestimmt wird. Deshalb wurden nun
auch die Ergebnisse aus den Labormessungen auf effektive Werte umgerechnet. Fiir Nussi wurde
f = 1.041 verwendet.

In Tabelle sind die Ergebnisse fiir die Profile 2 und 3 und fiir die Diine in Sandhausen
aufgelistet, die als Beispiele fiir homogene Umfelder dienen sollten. In allen Fillen stim-
men die Ergebnisse innerhalb der Fehlergrenzen mit den erwarteten Werten iiberein. In den
Ubergangsbereichen liegen die Dosisleistungen wie erwartet zwischen denen der angrenzenden
Schichten.
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Proben- Germanium- Nal- t a-Aly03:C
lokalitéat Spektrometer Spektrometer | in d Tabletten

Profil 2

Kolluvium 1.191 £0.019 1.066 £0.022 | 14 1.020 £ 0.069
7 1.217£0.083
2 1.173 £0.080

Ubergang 0.9144+0.016 0.8724+0.019 | 14 0.991 +£0.067
7 0.949 + 0.065
2 0.943 +£0.064

Lo8 0.913£0.016 0.827+0.018 | 24 0.831+0.057
14 0.886 = 0.060

8 0.846 +0.058
2 0.905 £+ 0.062
Profil 3

Sand 1.206 £0.025 | 23 1.202 £0.082
14 1.227 £ 0.084
7 1.203 £0.082
2 1.256 4+ 0.086
Ubergang 0.865+0.018 | 14 0.845 +0.058
7 0.961 +0.065
2 0.698 +0.048
Lo 0.795+£0.017 7 0.849 +0.058
2 0.628 +0.043

Sandhausen
Diine 0.592£0.013 0.554+0.016 | 14 0.582+0.040
7 0.562 +0.038
3 0.607 +0.042

Tabelle 8.2: Vergleich der mit den Gammaspektrometern und den Dosimetern bestimmten ~y-
Dosisleistung fiir Profil 2, Profil 3 und den Diinensand. Aufgelistet ist jeweils die effektive
~v-Dosisleistung in mGy/a. Bei den Dosimetern ist zusétzlich die Expositionsdauer t in Tagen
angegeben.

Bis auf zwei Ausnahmen stimmen die Ergebnisse fiir alle Expositionsdauern von 2 bis 24 Tagen
zumindest im 2c-Fehlerbereich iiberein. Dies gilt sogar fiir die geringen Dosisleistungen des
Diinensandes. Nur bei Profil 3 Ubergang und Lo8 weichen die Ergebnisse nach 2 Tagen ab.

Die angegebenen Fehler liegen im Bereich von 7 % und sind damit wesentlich hoher als bei
der Gammaspektrometrie. Die Unsicherheiten wurden vor allem durch die Ungenauigkeit der
Referenzgerade bedingt. Es muf} beriicksichtigt werden, dafl alle Mefipunkte, sowohl fiir die Re-
ferenzgerade als auch fiir die einzelnen Lokalitdten, mit jeweils einer einzigen Tablette bestimmt
wurden. Durch Verwendung mehrerer Dosimeter kann die Genauigkeit erhéht bzw. der Fehler
verringert werden. Maoglicherweise konnen dann auch bereits nach 2 Tagen Expositionsdauer
verldflliche Ergebnisse erzielt werden.
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Proben- Germanium- Nal- t a-Aly03:C
lokalitéit Spektrometer Spektrometer | in d Tabletten
Profil 4
Rotlehm 1.048 £0.016 14 1.068 +0.073
7 1.011 +0.069
3 0.898 £0.061
Ubergang | 0.932£0.016 |  0.9054+0.020 | 14 1.090 + 0.074
7 0.965 £+ 0.066
4 0.956 £+ 0.065
Gelblehm 0.602+0.011 0.817+0.018 | 14 0.991 £0.067
7 1.022 +0.070
3 0.949 +0.065
Profil 1
Lo /Sand 0.673+£0.012 0.679+0.016 | 14 0.688 +0.047
7 0.651 +0.044
3 0.760 +0.052
Humus 1.084 +0.017 0.937+0.019 | 14 1.062 +0.072
7 1.030+0.070
4 1.103+0.075
Grauer W. 1.064 +0.016 0.935+0.019 | 11 1.053+0.072
7 1.148 £0.078
4 1.064 +0.073
Eem 1.124 +0.018 14 1.1544+0.079
7 1.201 +0.082
2 0.925 +0.063

Tabelle 8.3: Vergleich der mit den Gammaspektrometern und den Dosimetern bestimmten ~y-
Dosisleistung fiir Profil 4 und Profil 1. Aufgelistet ist jeweils die effektive ~y-Dosisleistung in
mGy/a. Bei den Dosimetern ist zusétzlich die Expositionsdauer t in Tagen angegeben.

Die Ergebnisse fiir die Profile 4 und 1 finden sich in Tabelle Die Werte fiir unterschiedliche
Expositionsdauern sind zumindest wieder im 2o-Fehlerbereich gleich. Bei einem Vergleich mit
der Gammaspektrometrie zeigen sich bedingt durch den hohen Fehler Ubereinstimmungen so-
wohl mit den Labor- als auch mit den Geldndemessungen, obwohl diese zum Teil untereinander
signifikant verschieden sind (Profil 1 Humus und Grauer Waldboden). Bei Profil 4 Gelblehm
allerdings ist zu erkennen, dafl die Dosimetermessungen ndher an den Nal-Messungen liegen.
Die immer noch vorhandene Abweichung ist auf die bereits erwidhnte Unterschiatzung des Tho-
riumgehalts zuriickzufiithren.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, daf} in einer homogenen Probenumgebung die Labor-
Gammaspektrometrie genauere Ergebnisse fiir die y-Dosisleistung liefert. Der hohe Fehler der
mit den Dosimetern gemessenen Werte kann aber vermutlich noch bedeutend verringert werden,
wenn einzelne Meflergebnisse mit mehreren Dosimetern ermittelt werden. In einer inhomoge-
nen Umgebung jedoch sind die mit den a-AlyO3:C-Dosimetern gemessenen ~y-Dosisleistungen
trotz der hohen Fehler vertrauenswiirdiger. Zwar sind die Unsicherheiten bei der Gelédnde-
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Gammaspektrometrie auch hier nominell geringer, doch sind die tatsédchlichen Werte durch den
Fehler im Thorium-Gehalt verfilscht.

Bei der Verwendung von Dosimetern ist allgemein zu beriicksichtigen, dafl nur die momentane,
durch die Sedimentfeuchte beeinflufite, effektive Dosisleistung, nicht aber radioaktive Ungleich-
gewichte festgestellt werden kénnen. Eine Korrektur beziiglich der Feuchte des Sediments ist
aber moglich und zusétzlich durchgefithrte Gammaspektrometriemessungen kénnen Hinweise
auf eventuell vorhandene Ungleichgewichte geben.

Die kosmische Dosisleistung wurde, wie es auch sonst bei der Verwendung von Dosimetern durch-
aus iiblich ist, bei der hier dargestellten Auswertung nicht beriicksichtigt. Das von P. Karelin
entwickelte Programm basiert darauf, daf3 die Strahlung nur von oben auf eine Probe wirkt. Da
bei den Profilen die Einstrahlung von oben und gleichzeitig von der Seite erfolgen kann, ist eine
einfache Berechnung nicht mehr moglich. Probehalber wurde die kosmische Dosisleistung als
additive Konstante von 0.2 mGy/a in die Auswertung einbezogerﬂ Im Rahmen der Mefigenau-
igkeit ergaben sich keine signifikant anderen Ergebnisse, so dafl auf eine genauere Betrachtung
verzichtet wurde.

8.5 Ergebnisse der (3-Dosisleistungsbestimmung

Summe aus (- und v-Dosisleistung

Mit den Tabletten, die nur in Folie verpackt waren, wurde die Summe aus - und ~-Dosisleistung
gemessen. Die Auswertung erfolgte vollig analog zu der im vorangehenden Kapitel beschriebenen
Weise.

Die Ergebnisse fiir die als homogen betrachteten Umgebungen sind in Tabelle [8.4] aufgelistet.
Unabhéngig von der Expositionsdauer stimmen fast alle Ergebnisse im 20-Fehlerbereich iiberein.
Doch auch hier sind die Fehler der mit den Dosimetern ermittelten Werte (ca. 5 %) hoher als
bei der Gammaspektrometrie.

Im Bezug auf die Expositionsdauer liegt der Fall bei den inhomogenen Profilen dhnlich (Ta-
belle . Doch ist hier deutlich ein Unterschied zu erkennen, ob die Schichtstruktur in sich
homogen ist oder nicht. Bei Profil 1 handelt es sich um diinne, aber homogene Schichten. Bei
den Ge-Spektrometermessungen wird aus der Probe die -Dosisleistung der einzelnen Schicht
bestimmt. Bei den Nal-Messungen wird iiber die mittleren Nuklidgehalte des gesamten Umfeldes
auch auf eine mittlere 8-Dosisleistung geschlossen. Bei den Dosimetern wird ebenfalls eine mitt-
lere y-Dosisleistung gemessen, aber die im Vergleich hierzu groflere 8-Dosisleistung entspricht
dem Wert am Ort des Dosimeters. Dadurch sind die Ergebnisse denen der Labormessungen
dhnlicher, auch wenn kein signifikanter Unterschied zu den Nal-Messungen besteht.

Bei Profil 4 sind die Schichten in sich inhomogen. Sowohl die mit dem Ge-Spektrometer ge-
messene y-Dosisleistung als auch die §-Dosisleistung entsprechen nur lokalen Werten, die zudem
stark variieren konnen. Mit dem Geldnde-Spektrometer werden wieder nur mittlere Werte be-
stimmt. Besonders bei den Messungen im Gelblehm sind die Ergebnisse der Dosimeter deshalb
denen des Nal-Spektrometers dhnlicher, weichen aber dennoch aufgrund der lokalen Variation
der (-Dosisleistung signifikant ab.

! Geographische Lage von NuBloch: ® = 49.17°, L = 8.42°, Héhe = 200 m; Dichte des Sediments p = 2 g/cm?;
fir die Uberdeckung wurde 40 cm angenommen, da diese der Tiefe der Dosimeter im Profil und dem gréfiten
wahrscheinlichen Beitrag durch die kosmische Dosisleistung entspricht
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Proben- Germanium- Nal- t a-Aly03:C
lokalitét Spektrometer Spektrometer | in d Tabletten
Profil 2
Kolluvium 2.941 +0.054 2.824 +0.055 14 3.25+£0.16
7 3.19+£0.16
2 2.97+0.15
Ubergang 2.349+0.039 2.311+0.045 | 14 2.53+0.13
7 2.621+0.13
2 2.63+0.13
Lo 2.335+0.040 2.205+0.043 | 24 2.34+0.12
14 2.78+0.14
8 2.38+0.12
2 2.50+0.13
Profil 3
Sand 3.009£0.054 | 23 2.72+0.14
14 3.01+0.15
7 3.50+0.18
2 3.02+£0.15
Ubergang 2.300+0.045 | 14 2.30£0.12
7 2.43+0.12
2 2.07+0.11
LoB 2.113+0.041 7 2.32+£0.12
2 1.9240.10
Sandhausen
Diine 1.953 +0.040 1.900+0.053 | 14 1.96+0.10
7 1.7440.09
3 2.194+0.11

Tabelle 8.4: Vergleich der mit den Gammaspektrometern und den Dosimetern bestimmten Sum-
me aus - und y-Dosisleistung fiir Profil 2, Profil 3 und den Diinensand. Aufgelistet ist jeweils
die effektive Dosisleistung in mGy/a. Bei den Dosimetern ist zusétzlich die Expositionsdauer t
in Tagen angegeben.
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Proben- Germanium- Nal- t a-Al,O3:C
lokalitét Spektrometer Spektrometer | in d Tabletten
Profil 4
Rotlehm 2.350£0.033 14 2.614+0.13
7 2.56+0.13
3 2.46£0.12
Ubergang 2.187+£0.035 2.280+£0.042 | 14 2.48 +£0.12
7 2.57+£0.13
4 2.49+0.13
Gelblehm 1.387 +0.032 2.106 £0.039 | 14 2.624+0.13
7 2.66+0.13
3 2.73+0.14
Profil 1
LoB/Sand 1.908 +0.033 2.015+£0.046 | 7 1.88 £0.09
3 2.26+0.11
Humus 2.740 £ 0.043 2.498 £0.049 | 14 2.73+0.14
7 2.594+0.13
4 2.59+0.13
Grauer W. 2.714+£0.040 2.495+0.049 | 11 2.71+0.14
7 2.83+0.14
4 2.884+0.15
Eem 2.785+0.043 14 2.78+0.14
7 3.11+£0.16
2 3.32+£0.17

Tabelle 8.5: Vergleich der mit den Gammaspektrometern und den Dosimetern bestimmten Sum-
me aus (- und ~y-Dosisleistung fiir Profil 4 und Profil 1. Aufgelistet ist jeweils die effektive
Dosisleistung in mGy/a. Bei den Dosimetern ist zusétzlich die Expositionsdauer t in Tagen
angegeben.
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(-Dosisleistung

Ziel war es, die (-Dosisleistung getrennt von der y-Dosisleistung zu bestimmen. Es wurde
angenommen, dafl die mit einem Dosimeterpaar gemessene ~-Dosisleistung identisch ist, und
nur die G-Dosisleistung lokal variiert. Letztere wurde deshalb bestimmt, indem von der Summe
der Dosisleistungen die jeweilige y-Dosisleistung subtrahiert wurde. Der Fehler wurde wieder
nach dem Fehlerfortpflanzungsgesetz berechnet.

Proben- Germanium- Nal- t a-Al503:C
lokalitét Spektrometer Spektrometer | in d Tabletten
Profil 2
Kolluvium 1.750 £ 0.050 1.758 £0.050 | 14 2.234+0.18
7 1.97+0.18
2 1.79+0.17
Ubergang 1.435+£0.035 1.4394+0.041 | 14 1.54+0.14
7 1.67+0.15
2 1.69+0.15

Lo 1.422 +0.036 1.378 £0.039 | 24 1.51£0.13
14 1.90£0.15

8 1.54+0.13
2 1.60+0.14
Profil 3

Sand 1.803+0.047 | 23 1.52+0.16
14 1.794+0.17
7 2.30£0.19
2 1.76 +0.18
Ubergang 1.4354+0.041 | 14 1.46+0.13
7 1.47+0.14
2 1.38+0.12
Lo 1.317+0.037 7 1.474+0.13
2 1.29+0.11

Sandhausen
Diine 1.361 £0.038 1.347 +£0.050 14 1.384+0.11
7 1.18+£0.10
3 1.59+0.12

Tabelle 8.6: Vergleich der mit den Gammaspektrometern und den Dosimetern bestimmten (3-
Dosisleistung fiir Profil 2, Profil 3 und den Diinensand. Aufgelistet ist jeweils die effektive
Dosisleistung in mGy/a. Bei den Dosimetern ist zusétzlich die Expositionsdauer t in Tagen
angegeben.

Bei den Profilen 2 und 3 sowie dem Diinensand (Tabelle stimmen die so bestimmten Er-
gebnisse gut mit der Gammaspektrometrie iiberein. An den Ubergéingen ist nun auch mit den
Dosimetern eine Tendenz zum Wert einer der beiden Schichten erkennbar. Allerdings ist es auch
hier wiinschenswert den hohen Fehler von 10 % zu verringern.
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Proben- Germanium- Nal- t a-Al,03:C
lokalitét Spektrometer Spektrometer | in d Tabletten
Profil 4
Rotlehm 1.302£0.028 14 1.554+0.15
7 1.554+0.15
3 1.56 +0.14
Ubergang | 1.255+£0.030 | 1.3764+0.036 | 14 1.394£0.15
7 1.60£+0.15
4 1.544+0.14
Gelblehm 0.785+0.030 1.2894+0.035 | 14 1.62+0.15
7 1.64+0.15
3 1.78£0.15
Profil 1
Lo8/Sand 1.23540.031 1.336 0.044 7 1.23+0.10
3 1.50+0.13
Humus 1.656 0.040 1.561 4+0.045 14 1.66 +£0.16
7 1.56+0.15
4 1.49+0.15
Grauer W. 1.650 +0.036 1.5594+0.045 | 11 1.66+0.15
7 1.684+0.16
4 1.82+0.16
Eem 1.661 +0.039 14 1.62+0.16
7 1.914+0.18
2 2.39+£0.18

Tabelle 8.7: Vergleich der mit den Gammaspektrometern und den Dosimetern bestimmten (3-
Dosisleistung fiir Profil 4 und Profil 1. Aufgelistet ist jeweils die effektive Dosisleistung in
mGy/a. Bei den Dosimetern ist zusétzlich die Expositionsdauer t in Tagen angegeben.

Im Fall der 8-Dosisleistungsbestimmung ist Profil 1 ebenfalls als homogen anzusehen. Alle Werte
stimmen hier ausgezeichnet mit der Ge-Spektrometrie iiberein und man kénnte sogar vermuten,
daf} die berechneten Unsicherheiten grofler sind als die tatséichlichen Fehler. Die Ergebnisse fiir
Profil 4 kénnen nicht mehr mit den Gammaspektrometrie-Messungen verglichen werden, doch
sind die Werte im Bezug auf die Expositionsdauern in sich konsistent.

Zusammenfassend bleibt festzuhalten, dal das hier beschriebene Verfahren dazu geeignet ist, mit
den Dosimetern (-Dosisleistungen im Geléinde zu messen. Aufgrund der hohen Fehler liefert
in einem homogenen Umfeld die hochauflésende Gammaspektrometrie genauere Werte. Hier
spricht fiir einen Einsatz der Dosimeter, dafl Ergebnisse bereits nach wenigen Tagen vorliegen
kénnen. Zudem wird erwartet, dafl sich die Fehler wie oben beschrieben verringern lassen,
eventuell kann die Genauigkeit der Beta-Z#éhlung erreicht werden.

In einem inhomogenen Medium kommen jedoch die Vorteile der Dosimeter zur Geltung. Mit
dem Nal-Spektrometer kénnen nur iiber das gesamte Gamma-Umfeld gemittelte Dosisleistungen
bestimmt werden. Auch die mit dem Labor-Spektrometer untersuchten Probenmengen sind
grofer als der tatsédchliche Einflulbereich der §-Strahlung. Mit den Dosimetern wird die (-
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Dosisleistung direkt am Ort der Probenentnahme festgestellt. Damit wird es moglich z. B.
,ortsaufgeloste“ Messungen entlang eines gewarvtenﬂ Bohrkernes vorzunehmen.

2Warven sind Sedimentschichten deren Zusammensetzung und Dicke bei der Ablagerung jahreszeitlich bedingt
wurden.
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Kapitel 9

Die Dosisleistung an einer
Gesteinsoberfliache

Wird ein Gebédude errichtet, so sind die Oberflichen der Bausteine dem Licht ausgesetzt und ein
vorhandenes Lumineszenzsignal wird gebleicht. Nachdem die Steine aufeinandergesetzt und die
Seiten vom Licht abgeschottet wurden, kann sich ein neues Signal aufbauen. Wenn dieses Signal
gemessen und mit einer Dosis korreliert werden kann, 148t sich bestimmen, wie alt ein Bauwerk
ist. In analoger Weise kann auch der Einsturz eines Gebédudes oder ein Felssturz datiert werden.
An der Forschungsstelle Archdometrie wird seit mehreren Jahren ein Projekt zur Datierung von
Gesteinsoberflichen durchgefiihrt (Habermann 2000).

Problematisch ist aber nicht nur die Bestimmung der in den Mineralen gespeicherten Dosis
sondern auch die der Dosisleistung. Oberflachen sind Grenzflichen, so dal Gradienten in den
Nuklidgehalten zu erwarten sind. Gleichzeitig konnen die gédngigen Labor-Mef3verfahren nicht
angewandt werden, weil die Gesteine in der Korngréfle und Mineralzusammensetzung stark in-
homogen und die Probenvolumina damit nicht représentativ sind. Von |Greilich und Wagner
(2002) wird deshalb der Ansatz verfolgt, die lokal in den Kérnern gespeicherte Dosis mit einer
Auflésung von wenigen pm zu bestimmen. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit sollte unter-
sucht werden, ob sich mit den a-AlsO3:C-Dosimetern die Dosisleistung an einer Oberflédche in
Abhéngigkeit vom Ort feststellen 1&8t.

Die Bestimmung der Dosisleistung an einer Oberfliche mit beliebiger mineralischer Zusammen-
setzung erfolgte in Zusammenarbeit mit J. Habermann. Als Referenzmaterial wurde Nussi
benutzt. Zum Schutz gegen Licht und a-Strahlung wurden die Dosimeter wieder in eine diinne
schwarze Plastikfolie gepackt. Die Tabletten wurden dabei nicht vergraben, sondern sie wurden
in dem schon frither erwéhnten Eimer mit Nussi oben aufgelegt. Mittels sechs Tabletten wurde
eine Wachstumskurve aufgebaut. Statt von jedem Datenpunkt einzeln den Untergrund abzuzie-
hen, wurde zusétzlich eine Untergrund-Wachstumskurve ermittelt. Dazu wurden drei Tabletten
auf Styroporunterlagen gelegt, um die Dosimeter von einer Seite abzuschirmen, und so bei glei-
cher Bestrahlungsgeometrie die im Raum vorhandene Strahlung zu messen. Alle Signale wurden
auf eine 7 min dauernde Bestrahlung mit der 37Cs-Quelle normiert. Als Referenzkurve diente
die Differenz aus beiden Geraden. Gleichzeitig wurden zwolf Dosimeter fiir 13 bzw. 14 Tage
auf Granitflieen der Dicke 5 mm mit unterschiedlicher mineralischer Zusammensetzung gelegt
(siehe Abbildung . Die resultierenden TL-Signale wurden gemessen, normiert und nach
Untergrundabzug mit der Nussi-Wachstumskurve verglichen.
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Abbildung 9.1: Granitfliefen P2, P3 und P4 (von links nach rechts) als Testoberfléichen zur
Dosisleistungsbestimmung. Die Stellen, an denen die Dosimeter plaziert waren sind mit weiflen

Kreisen markiert.

Die Platten sind in der Arbeit von Habermann (2000)) ausfiihrlich beschrieben. Die Platten 2
und 3 enthalten demnach Kalifeldspéte mit einem Kaliumgehalt von 14 % . Dadurch kénnen die
Dosisleistungen lokal 15.5 mGy/a bzw. 16.3 mGy/a betragen. P4 enthélt keine Kalifeldspéte
und es wird deshalb eine mittlere Dosisleistung von 0.29 mGy/a erwartet.

Probe | Dosisleistung | Fehler
mGy/a mGy/a
P2-1 9.50 1.12
P2-2 11.75 1.36
P2-3 13.85 1.60
P24 4.14 0.55
P31 11.38 1.32 Tabelle 9.1: Mit a-AlsO3:C-Tabletten ge-
P32 9.14 1.08 messene Dosisleistungen an verschiedenen
P3-3 13.27 1.53 Stellen von Granitfliefen.
P34 12.77 1.48
P4-1 11.30 1.31
P4-2 2.51 0.40
P4-3 7.63 0.91
P4-4 5.48 0.68

Die Ergebnisse sind in Tabelle aufgelistet. Der Fehler ergibt sich nach dem Gauf3schen Feh-
lerfortpflanzungsgesetz aus dem statistischen Fehler der TL-Signale und dem Fehler des linearen
Fits der Wachstumskurve. Bei Platte 2 liegen die Ergebnisse im erwarteten Dosisleistungs-
bereich. Die Tabletten 2 und 3 wurden direkt auf groflen Feldspéten plaziert, wihrend fiir
Tablette 4 ein Bereich mit moglichst wenig Feldspéten ausgewéhlt wurde. Bei Platte 3 ist ei-
ne solche Korrelation nicht mehr zu erkennen; gerade Tablette 3 mit dem hochsten Ergebnis
befand sich gezielt in einem feldspatarmen Bereich. Fiir Platte 4 werden sogar dhnlich grofle
Dosisleistungen gemessen, obwohl nahezu keine radioaktiven Nuklide enthalten sind.
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Die hohen Werte fiir Platte 4 kénnen dadurch erklért werden, dal die Granitplatten zusammen
aufbewahrt wurden und die Dosimeter der Gammastrahlung aller Platten ausgesetzt waren. Da
sich aber die Tabletten auf Styropor in einem anderen Raum befanden, war die Untergrundkor-
rektur zu niedrig. Zusétzlich ist ein Vergleich mit den im Eimer bestrahlten Dosimetern kritisch,
da sich die Bestrahlungsgeometrien stark unterscheiden. Wihrend bei dem Eimer die Strahlung
fast aus dem vollen Halbraum stammt, besteht die Platte nur aus einer diinnen Schicht. Die
Ergebnisse der Platte 2 zeigen aber eine deutliche Korrelation mit der 8-Dosisleistung der Feld-
spéite. Die Abweichenden Werte von Probe 3 kénnten evtl. damit erkliart werden, daff sich unter
den auf der Oberseite sichtbaren Koérnern andere Minerale befanden.

Da die Ergebnisse nicht zufriedenstellend waren, wurde der Versuch mit thin layer Dosimetern
wiederholt. Mehrere Dosimeter wurden auf die Platten P2 und P3 gelegt. Als Bezug dienten
diesmal nicht Messungen mit dem gesamten Nussi-Eimer. Stattdessen wurden Probenhalter fiir
die Beta-Z&hlung mit Nussi oder Quarz als Referenz bzw. zur Untergrundkorrektur benutzt.
Obwohl die Dosimeter auf Platte 2 gezielt in einem feldspatreichen und einem feldspatarmen
Bereich plaziert wurden ergaben sich Werte von 6.14 £+ 0.19 mGy/a bzw. 7.89 £ 0.24 mGy/a.
Bei Platte 3 hingegen wurden die stark unterschiedlichen Werte 18.37 + 0.56 mGy/a bzw.
5.42 £ 0.16 mGy/a gemessen. Probleme bei der Interpretation der Ergebnisse ergeben sich
wieder daraus, dafl nur die Mineralzusammensetzung direkt an der Oberfliche und auch nur
dem Augenschein nach an der Farbe der Korner beurteilt werden kann. Variationen in der
Mineralfarbe und im Tiefenprofil sind jedoch moglich.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dafl die mit den Dosimetern bestimmten Dosisleistungen
zumindest in der richtigen Gréflenordnung liegen. Ob die Ergebnisse innerhalb der Fehler-
grenzen mit den tatsichlichen Werten iibereinstimmen, kann nicht festgestellt werden, da eine
Moglichkeit zum Vergleich fehlt. Bei der Bestimmung der Dosisleistung an einer Oberflache ist
es jedoch wichtig, dafl die Dosimeter direkt dort plaziert werden, wo sich auch das untersuch-
te Korn befand. Die Moglichkeit mit a-AlsO3:C-Dosimetern die Dosisleistung ortsaufgelost zu
messen wird von |Greilich und Wagner (2002) untersucht.

83



84



Kapitel 10

Bestimmung der
Dosisleistungsverteilung in einem
Sediment mit einzelnen

a-Als03:C-Kornern

Von Murray und Roberts (1997) wurden erstmals einzelne Quarzkorner zur Datierung eines Se-
diments verwendet. Die in den Probenkérnern gespeicherten Dosen werden einzeln bestimmt.
Die Dosisleistung wird mit den konventionellen Methoden als Mittelwert iiber eine jeweils aus-
gewihlte Probenmenge gemessen. Variationen in den Aquivalenzdosen der einzelnen Koérner
werden einer unzureichenden Bleichung bei der Umlagerung des Sediments zugeschrieben (Olley
et al. 1999; Duller et al. 2000). Allerdings stellt sich die Frage, ob nicht auch lokale Variationen
der Dosisleistung als Ursache in Frage kommen. Mit a-AlyO3:C in pulverform (siehe Abbil-
dung bietet sich die Moglichkeit, dieser Frage nachzugehen, wenn die Korner direkt unter
ein Sediment gemischt und die gespeicherten Dosen einzeln bestimmt werden. Beim direkten
Kontakt mit dem Sediment wirkt auch die a-Strahlung auf die Dosimeter.

Da die Lichtausbeute bei einzelnen Kérnern wesentlich geringer ist als bei den Tabletten, wurde
im ersten Abschnitt des Kapitels untersucht, ob die Empfindlichkeit der Photomultiplier aus-
reichend ist, und ob sich bekannte Bestrahlungsdauern reproduzieren lassen. In den folgenden
Abschnitten wird die praktische Vorgehensweise bei der Bestimmung einer Dosisleistungsvertei-
lung erldutert und es wird tiberpriift, inwieweit die Dosimeter eine Empfindlichkeit gegeniiber
a-Strahlung zeigen. Das Ergebnis einer Testmessung wird im letzten Abschnitt vorgestellt.

10.1 Lumineszenzeigenschaften der Einzelk6rner

Bei gleicher Dosis ist das Lumineszenzsignal direkt proportional zum Volumen des Dosimeters.
Je kleiner die Kérner sind, um so weniger Licht wird emittiert. Deshalb wurde zuerst iiberpriift,
ob die Empfindlichkeit des Photomultipliers im Risg-Gerét fiir das oben geschilderte Vorhaben
ausreicht.

Im Fall einer optischen Stimulation mit den blauen LEDs muf} fiir die Detektion der UV-Filter
(U340) verwendet werden, um den Photomultiplier vor dem Licht der Dioden zu schiitzen. Da
die Hauptemission von a-AlsO3:C aber im blauen Wellenléngenbereich liegt, wird das geringe
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Abbildung 10.1: a-AlyO3:C-Koérner, die mit 200 und 300 pm Sieben abgetrennt wurden.

Signal zusétzlich geschwicht. Tatséchlich war erst nach 100 s Bestrahlung der Nebenposition
(ca. 4 mGy) ein vom Untergrund unterscheidbares Signal vorhanden. Dieser Dosisbereich wiirde
eine Expositionsdauer von mehr als einem Jahr voraussetzen, so dafl keine weiteren Versuche
mit optischer Stimulation unternommen wurden.

Bei TL-Messungen hingegen ist es moglich, die hohere blaue Emission zu messen. Die Leucht-
kurven zweier einzelner a-Al,O3:C-Koérner sind in Abbildung dargestellt. Die Leuchtkurve
des Korns mit der Nummer 3 zeigt wie auch die Leuchtkurve einer Tablette einen einzelnen
Peak. Die Kurve des Korns Nummer 4 ist stark abgeflacht und scheint sogar aus zwei nicht

auflosbaren Peaks zu bestehen.
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Abbildung 10.2: Leuchtkurven von zwei einzelnen a-AlsQOs:C-Kérnern, nachdem die Nebenpo-

sition 50 s bestrahlt wurde.
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Abbildung 10.3: Wachstumskurve (schwarze Symbole) und Reproduzierbarkeitstests (leere Sym-
bole) eines einzelnen a-AlaO3:C-Korns, ohne (links) und mit (rechts) Korrektur von Sensiti-
vitdtsdnderungen. Die Geraden kennzeichnen die linearen Fits an die Daten, die Korrelations-

koeffizienten sind angegeben.

Auch mit den Einzelkdornern wurde vor weiterfithrenden Experimenten erst eine Wachstums-
kurve aufgenommen und die Reproduzierbarkeit von bekannten Bestrahlungsdauern untersucht.
Dazu wurden einzelne Korner 20 bis 800 s bestrahlt (Nebenposition) und das resultierende TL-
Signal gemessen. Zusétzlich wurde vor und nach jeder Bestrahlung und Messung eine Testdosis
(50 s) appliziert, um eventuelle Sensitivitdtsdnderungen korrigieren zu koénnen. Anschliefend
wurden noch Reproduzierbarkeitstests mit 6 Bestrahlungsdauern vorgenommen, denen eben-
falls Korrekturbestrahlungen zwischengelagert waren. Das Frgebnis fiir Korn Nummer 3 ist in

Abbildung dargestellt.

Ohne Korrektur der Sensitivitéitsinderungen (links) sind nicht nur die MeBpunkte schlechter mit
dem linearen Fit korreliert, sondern auch die Reproduzierbarkeitsmessungen liegen weit aufler-
halb der Wachstumskurve. Mit Korrektur (rechts) liegen die Punkte der Wachstumskurve exakt
auf einer Geraden (Korrelationskoeffizient auf 4 Nachkommastellen genau), mit der dann auch
die Reproduzierbarkeitsmessungen zusammenfallen. Wihrend bei Tabletten auch ohne Korrek-
turmessung gearbeitet werden kann, empfiehlt es sich fiir Einzelkorner stark eine solche Korrek-
tur vorzunehmen. Es ist nicht sicher, ob es sich dabei wirklich um eine Sensitivitdtsdnderung
der Korner handelt, oder ob eine temperaturbedingte Korrosion der Probentréiger zu einer sich
verdndernden Lumineszenz fithrt, die das schwache Signal der Korner stérker verdndert als das
helle Signal der Tabletten.

Die Reproduzierbarkeitstests fiir vier Kérner (Nummern 1 bis 4) sind in Tabelle aufgeli-
stet. Abgesehen von Korn Nummer 4 sind alle Werte mit einer Genauigkeit von mindestens
4 % reproduzierbar, sofern sie im Zeitbereich der Wachstumskurve liegen. Abgesehen von Korn
Nummer 2 wird diese Genauigkeit auch im Fall einer Extrapolation der Kurven erreicht. An-
ders sieht es bei Korn Nummer 4 aus, bei dem fiir kurze Zeiten sogar Abweichungen von fast
30 % festgestellt wurden. Da dieses Korn auch bei der Leuchtkurve (Abbildung Beson-
derheiten aufwies, wurde im Folgenden darauf verzichtet Einzelkérner mit stark deformierten
Leuchtkurven zur Auswertung heranzuziehen.
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Korn 1 Korn 2 Korn 3 Korn 4
Sollwert | Meflwert | Abw. | MeBBwert | Abw. | Mewert | Abw. | MefSwert | Abw.
in s in s in % in s in % in s in % in s in %
300 312 4.0 299 0.33 300 0.0 299 0.33
1200 1214 1.2 1164 3.0 1182 1.5 1143 4.8
3000 2967 1.1 2774 7.5 2918 2.7 2730 9.0

30 29.2 2.7 29.5 1.7 29.8 0.67 38.2 27
800 829 3.6 786 1.8 800 0.0 784 2.0
300 308 2.7 295 1.7 300 0.0 303 1.0

Tabelle 10.1: Mit «-AlyOs:C-Kdrnern reproduzierte Bestrahlungsdauern, wenn die TL-
Wachstumskurve tiber den Bereich 20-800 s verwendet wird, und die Abweichung vom Sollwert

in %.

10.2 Praktische Vorgehensweise bei der Bestimmung einer Do-
sisleistungsverteilung

Als Testsediment fiir die Bestimmung einer Dosisleistungsverteilung wurde Nussi verwendet. In
eine mit Lof gefiillte Filmdose wurde eine Spatelspitze a-AlyO5:C-Koérnchen der Grofle 200 bis
300 pm untergemischt. Durch die geringe Menge wurde sichergestellt, daf3 die Dosimeter nicht
selbst zu Variationen in der Dosisleistung fithren. Die Filmdose wurde anschliefend fiir ein
halbes Jahr in dem bereits genannten Eimer mit Nussi vergraben.

Zur Abtrennung der Dosimeterkdrner wurde die Korngréfenfraktion 200 bis 300 um abgesiebt
und einer Schweretrennung mit Lithiumpolywolframat (p = 2.85 g/cm?®) unterzogen, indem die
Schwerefliissigkeit mit den K6rnern iiber nacht stehen gelassen wurde. Dabei werden insbeson-
dere Quarze und Feldspite (p = 2.65 g/cm? bzw. 2.5 bis 2.6 g/cm?) abgetrennt. Das a-AlyO3:C
mit einer Dichte von 3.97 g/cm? bleibt zusammen mit Schwermineralen in der schweren Frak-
tion zuriick. Mit einem Magnetscheider wurden die magnetischen Minerale abgetrennt, so dafl
nach der Aufbereitung hauptséchlich noch Zirkon (ZrSiO4)und Apatit (Cas(POy4)s3(F,C1,0H))
als Verunreinigungen in Frage kommen (Parfenoff et al. 1970).

Es stellt sich daher die Frage, ob bei Lumineszenzmessungen an Einzelkdrnern diese Verunreini-
gungen erkannt werden koénnen. Dazu wurde das Lumineszenzverhalten von Zirkon und Apatit
qualitativ untersucht. Korner beider Minerale wurden mit der im Risg-Gerét eingebauten (-
Quelle 10 s lang bestrahlt (entsprechend ca. 1 Gy Quarzdosis). AnschlieBend wurde zum einen
das OSL-Signal gemessen, indem die Proben 100 s mit den blauen Dioden stimuliert wurden,
zum anderen wurde bei einer Heizrate von 2 °C/s das TL-Signal bestimmt (Filter: U340). Die
Ergebnisse sind in Abbildung dargestellt. Beide Minerale zeigen bei Blaustimulation ein
OSL-Signal (oben). Da die Scheibchen mit unterschiedlich groflen und vielen Kérnern belegt
waren, konnen die Messungen nicht quantitativ verglichen werden; es ist auch keine Aussage
iiber die Intensitdt im Vergleich zu a-AlsO3:C moglich. Dennoch ist zu vermuten, dal im Fall
von OSL-Messungen an Einzelkdrnern nicht zwischen den Mineralen unterschieden werden kann.
Die Leuchtkurven sind jedoch deutliche verschieden. Wihrend a-AlsO3:C nur einen einzelnen
Peak bei 190 °C zeigt, liegt der Peak bei Zirkon bei ca. 90 °C und damit bei wesentlich
niedrigeren Temperaturen. Die beiden Peaks von Apatit bei ca. 140 °C und 290 °C kénnen
ebenfalls nicht mit einer a-Aly03:C Leuchtkurve verwechselt werden. Fiir Einzelkornmessungen
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Abbildung 10.4: OSL- (oben) und TL-Signale (unten) von Zirkon- (rechts) und Apatit-Kornern
(links) nach Bestrahlung mit 1 Gy.

empfiehlt sich auch deshalb die Thermolumineszenz.

Um die Effektivitdt des oben beschriebenen Trennvorganges zu testen, wurden a-AlyOs:C-
Kornchen der Grofle 200-300 pm mit 4 Sedimenten unterschiedlicher Zusammensetzung und
Herkunft vermischt. Die gesiebten und mittels Schweretrennung und Magnetscheider getrennten
Fraktionen wurden bestrahlt und die TL wurde gemessen. Es zeigte sich, dafl das a-AlyO3:C
zwar noch in allen abgetrennten Fraktionen nachweisbar war, dafl aber die nichtmagnetische
Fraktion mit einer Dichte p > 2.85 g/cm?® nur a-AlyO3:C enthielt. Somit geht bei der Aufberei-
tung zwar Material verloren, aber Probleme mit Verunreinigungen sind kaum zu erwarten.

10.3 Empfindlichkeit gegeniiber a-Strahlung

Wenn sich die Dosimeterkorner in direktem Kontakt mit dem Sediment befinden, sind sie allen
drei Strahlungsarten ausgesetzt. Wéhrend bis jetzt nur die Empfindlichkeit von a-Al,O3:C
gegeniiber §- und y-Strahlung untersucht wurde, mufl jetzt auch gepriift werden, wie sich a-
Strahlung auf die Dosimeter auswirkt.

a-Al03:C -Tabletten und 200 bis 300 pum groflen Kérnern wurden auf ihre Empfindlichkeit ge-
geniiber a-Strahlung untersucht. Die Dosimeter wurden erst fiir 15 min in der a-Quelle (24! Am)
im Vakuum bestrahlt und das resultierende TL-Signal wurde gemessen. Da beim Zerfall des
241 Am auch v-Strahlung frei wird, mufte iiberpriift werden, ob das gemessene Signal eventuell
nur durch diese Strahlung hervorgerufen wird. Da die «-Strahlung nicht abgeschirmt werden
kann, ohne auch die a-Strahlung vollsténdig zu absorbieren, mufite die Kontrollmessung in in-
direkter Weise vorgenommen werden. Die Dosimeter wurden noch einmal 15 min in der Quelle
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bestrahlt. Dabei wurde jedoch die Probenkammer nicht evakuiert, und zusétzlich wurde eine
diinne Plastikfolie iiber die Dosimeter gelegt. Dadurch sollte die a-Strahlung vollstdndig abge-
schwicht werden. Das Restsignal wurde nun ausschliellich durch die «-Strahlung erzeugt. Die
Differenz zwischen dem ersten und zweiten gemessenen Signal entspricht damit dem Signal, das
alleine durch die a-Strahlung hervorgerufen wurde. Die gesamte Messung wurde anschlieend
noch einmal zur Kontrolle wiederholt.

TL-Signal | TL-Signal | Signal(«)/

o+ 0 Signal (7y)
Tablettel | Messung 1 | 1.2-107 6.5-10° 18
Messung 2 | 1.2-107 | 5.9-10° 20
Tablette2 | Messung 1 | 1.0-107 5.4-10° 18
Messung 2 | 1.1-107 | 4.3-10° 24
Pulverl | Messung 1 | 6.8-10% 278 245
Messung 2 | 6.4 - 10* 336 189
Pulver2 | Messung 1 | 1.3-10° 349 376
Messung 2 | 1.3-10° 329 403

Tabelle 10.2: Vergleich der mit der a-Quelle durch a-Strahlung und ~-Strahlung erzeugten
Signale in a-AlsO3:C-Tabletten und Koérnern.

Das Ergebnis ist in Tabelle aufgelistet. Bei den Tabletten wurde das iiber den Dosimetrie-
Peak integrierte Signal angegeben. Bei den Kérnern wurde der Peak teils von der Wérmestrah-
lung iiberlagert. Deshalb wurde statt des Integrals die Z&hlrate im Peakmaximum angegeben.
Durch eine ldngere Bestrahlungsdauer konnte ein hoheres v-Signal und damit auch eine hohere
Genauigkeit erreicht werden.

Es ist deutlich zu erkennen, dafl die a-Strahlung der Quelle in den Dosimetern ein Signal aufbaut.
Dieses ist sogar deutlich hoher als das der v-Strahlung. Trotz der grofien Schwankungen in den
Ergebnissen kann festgestellt werden, daf§ das a-Signal relativ gesehen (Tabelle rechte
Spalte) in den Kornern um einen Faktor 10 hoher ist als bei den Tabletten. Wihrend die
a-Strahlung nur einige pm in die Dosimeter eindringt, werden sie von der y-Strahlung vollig
durchdrungen. Bei den dickeren Tabletten ist der Anteil dieser a-Rinde am Gesamtvolumen
geringer als bei den Koérnern, was sich im Signalverhéltnis wiederspiegelt. Mit Dosimeter-Pulver
in der Grofle der Feinkornfraktion (4 bis 11 pum) konnte iiberpriift werden, wie grofl die Effizienz
der a-Strahlung bei der Lumineszenzerzeugung im Vergleich zur y-Strahlung tatséchlich ist.

10.4 Variation der Dosisleistung in Nussi

Die aus Nussi abgetrennten Kérner wurden mit einer Nadel einzeln auf Aluminium-Tellerchen
als Probentréiger aufgebracht. Dabei wurde Silikonspray als Haftmittel eingesetzt. Die in den
Kornern gespeicherte Dosis wurde analog zu den oben beschriebenen Reproduktionsmessungen
bestimmt. Dabei stellte sich heraus, daf§ Silikon ab 200 °C ebenfalls zu einer Lumineszenzemis-
sion fiihrt, die dem Dosimetersignal iiberlagert ist. Dadurch konnten von 150 Messungen nur 26
fiir die Auswertung verwendet werden.

Der statistische Fehler der Dosisbestimmung liegt bei ca. 1 %. Zusétzlich mufl aber auch die
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Abbildung 10.5: Verteilung der mit den a-AlyOs:C-Einzelkérnern gemessenen Dosen. Links:
Dosis mit Fehler fiir die einzelnen Korner, die gestrichelten Linien markieren den Mittelwert
mit Fehler. Rechts: Histogramm der gemessenen Dosen; die Breite der Balken entspricht einem
Fehler von 0.05 mGy

unterschiedliche Gréfle der Korner mit Durchmessern von 200 bis 300 pum beriicksichtigt werden.
Da sich die Korner in direktem Kontakt mit Nussi befanden, waren sie allen drei Strahlungsarten
ausgesetzt. Die y-Strahlung durchdringt alle Kérner homogen, bei der S-Strahlung jedoch muf3
die Abschwachung innerhalb des Korns beriicksichtigt werden. Dafiir wurden die von Mejdahl
(1979) bestimmten Faktoren fiir sphiirisch symmetrische Kérner verwendet. Die a-Strahlung
durchdringt nur eine 20 um dicke Rinde des Korns. Der relative Volumenanteil, der bestrahlt
wird und leuchtet, ist von der Korngrofle abhéngig. Da die Dosis auf die Masse bzw. indirekt auf
das Volumen bezogen wird, sinkt die gespeicherte Dosis mit zunehmendem Korndurchmesser.
Bei einer mittleren Korngréfle von 250 pum ergibt sich so eine durch die Korngréfle bedingte
Variation von 10 %, die als Fehler fiir die einzelnen Dosen angenommen wurde.

Abbildung links zeigt die bei jedem einzelnen Korn festgestellte Dosis mit Fehler sowie
den Mittelwert (0.43 mGy + 0.02 mGy). Die angegebenen Dosen sind Richtwerte, da sie iiber
eine Bestrahlung der Nebenposition im Risg-Gerét ermittelt wurden, und tiber einen konstanten
Faktor mit der Dosisleistung korreliert. Deutlich ist die breite Streuung zu erkennen, die durch
das Histogramm in der Abbildung rechts verdeutlicht wird.

Es kann nicht mit Sicherheit ausgesagt werden, ob die Variation tatséchlich alleine durch das
Sediment verursacht wird. Wie in Abbildung zu sehen, sind die a-AlyO3:C-Ko6rner nicht
sphérisch symmetrisch, wie es bei windgeblasenen Sedimenten der Fall ist. Das Pulver wird
hergestellt, indem man einen Einkristall zertritmmert (Akselrod et al. 1993); es entstehen be-
liebig geformte Splitter, die auch beim Sieben nicht sauber getrennt werden kénnen. Neben
nahezu kugelférmigen Bruchstiicken finden sich auch nadel- und scheibchenférmige. Dies fiihrt
bei konstanter Dosisleistung zu einer gréfleren Variation in der Dosis als durch die Abschitzung
beriicksichtigt wird. Eventuell ist es moglich die Korner mit Hilfe einer Abrasionszelldl] abzu-
runden. Auflerdem mufl noch sichergestellt werden, dafl der gewachsene Kristall homogen war,
und die Korner zumindest bei v-Bestrahlung die gleiche Dosis liefern.

!Eine Abrasionszelle besteht aus einer Probenkammer, die mit Druckluft gespiilt wird. Durch das Aufwirbeln
der Korner kommt es zu haufigen Stoflen mit der Kammerwand und anderen Koérner, was zu einer Abrasion der
dufleren Schicht und einer Abrundung fiihrt.
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Dennoch ist zu vermuten, dafl auch die Dosisleistung in einem Sediment besonders im Bezug
auf die a- und g-Strahlung inhomogen ist. Uranhaltige Zirkone, Kalifeldspédte und Quarze
ohne radioaktive Nuklide sind auf mikroskopischer Ebene nicht gleichférmig iiber das Sediment
verteilt. Interessant wére es festzustellen, ob die Schwankungen durch beide Strahlungen in
gleichem Mafle verursacht werden.

Nach |Akselrod et al. (1993) kann durch Erhitzen der Kérner auf 1200 °C (30 min) eine Insensiti-
vierung gegen a-Strahlung bewirkt werden. Bei dieser Temperatur diffundiert Sauerstoff in eine
ca. 20 pm breite Schicht auf der Oberfliche, wodurch ein Ausheilen der Kristalldefekte bewirkt
wird. Die Empfindlichkeit gegeniiber (-Strahlung im Inneren des Korns wird dabei kaum be-
einflult. Durch parallele Verwendung von a-sensitiven und a-insensitiven Kérnern besteht evtl.
bei zukiinftigen Messungen die Moglichkeit, die Inhomogenitéten in der a- und B-Dosisleistung

getrennt festzustellen.
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Kapitel 11

Zusammenfassung und Ausblick

Die Forderung nach groflerer Prézision und immer komplexere Fragestellungen machen eine
Weiterentwicklung der Lumineszenzdatierung notwendig. Wé&hrend sich die Mehrzahl der For-
schungsgruppen mit einer immer genaueren Bestimmung der in den Mineralen gespeicherten
Dosis beschéftigt, war es Ziel der vorliegenden Arbeit, die Bestimmung der Dosisleistung weiter
zu entwickeln.

Besonders in inhomogenen Probenumfeldern werden Dosimeter eingesetzt: Nach ungeféihr einem
Jahr kann aus der gespeicherten Dosis und der Expositionsdauer auf die Dosisleistung geschlossen
werden. Oft steht aber fiir ein solches Vorgehen nicht geniigend Zeit zur Verfiigung. Fragen,
wie z. B. ob alle Korner eines Sediments derselben Dosisleistung ausgesetzt sind, lassen sich mit
den bis jetzt verwendeten Materialien aufgrund ihrer geringen Empfindlichkeit nur schwer oder
gar nicht beantworten. Wegen ihrer vielversprechenden Lumineszenzeigenschaften, insbesondere
ihrer hohen Empfindlichkeit, wurden deshalb a-Al,O3:C Dosimeter im Hinblick auf verschiedene
Einsatzmoglichkeiten bei der Lumineszenzdatierung untersucht.

Bei Untersuchung der grundlegenden Lumineszenzeigenschaften von a-AlaO3:C wurde festge-
stellt, daB sich bei thermischer Stimulation eine (- oder v-Labordosis bekannter Grofie auf 2 %
genau rekonstruieren 1a8t. Bei optischer Stimulation liegt der Fehler hoher, da Phototransfer
von Ladungen aus tiefen Fallen in die Dosimetriefallen das Lumineszenzsignal beeinfluf3t.

Zur Bestimmung der y-Dosisleistung im Gelédnde wurden die Dosimeter in einem Kupferbehélter
den Strahlungsfeldern verschiedener Sedimentlagen exponiert. Uber einen Vergleich mit dem
Lumineszenzsignal, das durch ein Referenzmaterial aufgebaut wurde, konnte die Dosisleistung
festgestellt werden. Bei Messung mit einer einzelnen Tablette liegt der Fehler nach 14 Tagen
Exposition bei 7 %; die Gammaspektrometrie-Messungen im Labor liefern bei einer homogenen
Sedimentschicht genauere Ergebnisse. In einer inhomogenen Umgebung jedoch sind die mit den
a-Al03:C Dosimetern gemessenen Werte vertrauenswiirdiger. Der hohe Fehler kann vermut-
lich noch bedeutend verringert werden, wenn einzelne Meflergebnisse mit mehreren Dosimetern
ermittelt werden. Moglicherweise konnen dann auch bereits nach 2 Tagen Expositionsdauer
verldflliche Ergebnisse erzielt werden.

Unabhéngig vom angewandten Verfahren wird die B-Dosisleistung bis jetzt fiir gewohnlich im
Labor bestimmt. Dosimeter werden der natiirlichen Radioaktivitdt einer so geringen Proben-
menge exponiert, dafl die emittierte y-Strahlung vernachlissigt werden kann. Die thin layer
a-Al;03:C-Dosimeter sind fiir ein solches Vorgehen konzipiert. Bei Testmessungen wurde jedoch
festgestellt, dafl keine zufriedenstellenden Ergebnisse erzielt werden kénnen, da die Messungen
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stark durch die Umgebungsstrahlung beeinflut werden.

Deshalb wurde im Rahmen dieser Arbeit ein neues Verfahren untersucht, das einfach und rou-
tineméfBig einsetzbar ist, und bei dem die (-Dosisleistung mit einem Dosimeterpaar direkt am
Ort der Probe im Gelédnde gemessen werden kann. Eines der Dosimeter wird sowohl der (- als
auch der y-Strahlung ausgesetzt, wihrend bei dem zweiten die §-Strahlung abgeschirmt wird.
Die pB-Dosisleistung ergibt sich als Differenz der beiden resultierenden Dosisleistungen. Es wurde
festgestellt, dafl das hier beschriebene Verfahren prinzipiell dazu geeignet ist, mit den Dosimetern
B-Dosisleistungen im Gelidnde zu messen. Aufgrund der hohen Fehler (10 %) liefert jedoch in
einem homogenen Umfeld wiederum die hochauflésende Gammaspektrometrie genauere Werte.
Hier spricht fiir einen Einsatz der Dosimeter, dal Ergebnisse bereits nach wenigen Tagen vorlie-
gen kénnen. Zudem wird erwartet, dafl sich die Fehler auch hier durch wiederholte Messungen
verringern lassen. In einem inhomogenen Medium kommen jedoch die Vorteile der Dosimeter
zur Geltung. Mit dem tragbaren Geldnde-Spektrometer kénnen nur iiber das gesamte v-Umfeld
gemittelte Dosisleistungen bestimmt werden. Auch die mit dem Labor-Spektrometer untersuch-
ten Probenmengen sind grofler als der tatsédchliche Einflulbereich der (-Strahlung. Mit den
Dosimetern wird die lokale G-Dosisleistung bestimmt, der die Probe tatsdchlich ausgesetzt war.

Bei der Datierung von Gesteinsoberflichen mufl die Dosisleistung direkt am Ort des untersuch-
ten Korns bestimmt werden. Fiir grundlegende Untersuchungen wurden mehrere Dosimeter
auf Granitplatten gelegt. Die gemessenen Dosisleistungen lagen zumindest in der erwarteten
Groflenordnung. Ob die Ergebnisse innerhalb der Fehlergrenzen mit den tatséchlichen Werten
tibereinstimmen, konnte nicht festgestellt werden, da keine Vergleichsméglichkeit gegeben war.
Fiir eine endgiiltige Datierung sind aber sicherlich noch weitere Untersuchungen nétig.

Um festzustellen, ob alle Kérner eines Sediments derselben Dosisleistung ausgesetzt sind, wurden
a-Aly03:C-Koérner der Grofien 200 bis 300 pum mit einem Sediment vermischt, und die in jedem
Korn gespeicherte Dosis einzeln bestimmt. Es kann nicht mit Sicherheit ausgesagt werden,
ob die mit Dosimeterkdrnern festgestellten Dosisleistungsvariationen tatséchlich alleine durch
mikroskopische Inhomogenititen verursacht werden. Schwankungen in den gemessenen Dosen
werden auch durch die verschiedenen Formen und Gréflen der Korner hervorgerufen. Eine
Verbesserung kann moglicherweise durch ein Abrunden der Kérner mit Hilfe einer Abrasionszelle
erzielt werden.

Nach den in dieser Arbeit durchgefiihrten Untersuchungen kénnen die Dosimeter routineméfig
fiir Datierungen verwendet werden. Eine konkrete Idee fiir eine Einsatzmoglichkeit besteht z. B.
in der Datierung von Sedimenten aus dem Malawisee im Rahmen des ICDP /KTP (Kontinentales
Tiefbohrprogramm). Die dort vorhandenen Warven machen eine Bestimmung der Dosisleistung
mit der Gammaspektrometrie nahezu unméglich. Mit den Dosimetern hingegen sollte es moglich
sein, die Dosisleistung fiir jede einzelne Schicht gesondert zu bestimmen.

Auch fiir die Datierung von Marssedimenten im Rahmen einer Marsmission wéren die a-AlaO3:C
Dosimeter einsetzbar. Zur Messung der in den Sedimenten gespeicherten Dosis mufl sowieso ein
Datierungsgerit mitgefithrt werden. Zusétzlicher Ballast zur Dosisleistungsmessung, wie z. B.
Gammaspektrometer, kann bei Verwendung von Dosimetern vermieden werden. Allerdings muf
der Einflu} der kosmischen Strahlung dazu noch eingehender untersucht werden, da diese auf
dem Mars durch das schwache Magnetfeld und die diinne Atmosphére wesentlich intensiver ist.

Weitere Untersuchungen sind auch zur Bestimmung der Dosisleistungsverteilung in einem Se-
diment notwendig. Durch abgerundete und gleich groflie Koérner kénnen systematische Fehler
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verringert werden. Gleichzeitig ist noch festzustellen, ob die Kérner zumindest in einem homo-
genen ~y-Strahlungsfeld dieselbe Dosis liefern. Dann besteht aber auch die Mdoglichkeit, durch
parallele Verwendung von a-sensitiven und a-insensitiven Kérnern eine getrennte Messung der
Variationen von a-Dosisleistung und g-Dosisleistung zu versuchen.
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Anhang A

Referenzmaterialien

e Nussi: wiirmzeitlicher L688 aus der ,,Weilen Hohl“ bei Nuflloch, ca. 12 km siidlich von
Heidelberg; im radioaktiven Gleichgewicht

Flossi: wiirfelformiger Granitblock aus Flossenbiirg mit Kantenldnge 1 m bzw. pulveri-
siertes Material eines Bohrkerns aus dem Block; der Block befindet sich auf dem Gelénde
des MPI fiir Kernphysik

Blacky: Schwarzerde aus Kursk / Russland (Referenzmaterial IAEA-326); Urangehalt:
2.43 pg/g, 2'%Pb-Gehalt: 3.81 pg/g; zusitzlich 8.03 Bq/kg “°Sr

Poddy: Podsolboden aus Moskau / Russland (Referenzmaterial IAEA-327); Urangehalt:
2.63 pg/g, 2'°Pb-Gehalt: 4.24 pg/g; zusitzlich 1.90 Bq/kg “°Sr und 20.52 Bq/kg 37Cs

e Tony: Tonmaterial

Referenz- | Th-Gehalt | U-Gehalt | K-Gehalt Dy, Dg D,
material in ug/g in ug/g in % in mGy/a | in mGy/a | in mGy/a
Nussi 7.8 2.87 1.1 11.02 1.51 0.96
Flossi 14.75 19.5 3.74 51.52 6.25 3.8
Blacky 9.79 2.43 1.9015 11.64 2.23 1.2
Poddy 9.52 2.63 2.0366 11.97 2.35 1.3
Tony 17.15 5.79 1.86 23.10 2.80 1.9

Tabelle A.1: Nuklidgehalte und Dosisleistungen der Referenzmaterialien. (aus|Rieser (1991))

Die in Tabelle angegebenen Dosisleistungen fiir Nussi, Flossi und Tony wurden aus den Ge-
halten mit den Umrechnungsfaktoren von|Adamiec und Aitken (1998) berechnet. Bei Poddy und
Blacky muBte zusiitzlich der Uberschu an 2'Pb und der Beitrag durch *°Sr und '37Cs einbezo-
gen werden. Ein Teil des 2!Pb-Gehalts befindet sich im Gleichgewicht mit U und wird stéindig
nachgebildet, der Uberschuf zerfillt mit der Halbwertszeit 22.3 a. Fiir diesen Anteil wurden
zur Berechnung die in /Adamiec und Aitken (1998) angegebenen Faktoren verwendet. Aus der
beim Zerfall freigesetzten Energie wurde fiir “°Sr der Umrechnungsfaktor 5.705-10~2 mGy/a fiir
die -Dosisleistung berechnet, wenn die Aktivitdt in Bq/kg angegeben ist. Die entsprechenden
Faktoren bei '37Cs betragen 9.50 - 10~* mGy/a fiir die 3-Dosisleistung und 2.845 - 1073 mGy/a
fiir die y-Dosisleistung. Alle angegebenen Werte beziehen sich auf den 1. 3. 2001.
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Anhang B

Fehlerrechnung

Uber die Abschitzung von Meffehlern sind unzihlige Biicher erschienen. Die hier aufgefiihrten
Herleitungen und Bemerkungen wurden den Biichern von (Granicher (1994)), [Weise und Woger
(1999) und (Topping (1975) entnommen. Eine internationale Richtlinie fiir die Bestimmung und
Angabe von Mefunsicherheiten gibt die International Organization for Standardization (1995).

B.1 Statistische und systematische Fehler

Statistische Fehler

Wird eine Messung unter gleichen Bedingungen wiederholt, muf nicht jedesmal derselbe Me3wert
auftreten. Die Abweichungen schwanken nach Betrag und Vorzeichen zufallsbedingt und werden
deshalb zufillige oder statistische Fehler genannt.

Ein Beispiel ist die Zerfallsrate beim Zerfall radioaktiver Nuklide, oder die Anzahl der Ladungs-
trager, die von monoenergetischen y-Quanten im Detektor eines Gammaspektrometers erzeugt
wird. Die Verteilung der Z#hlereignisse kann mit der Poissonstatistik beschrieben werden. Ist
N der Mittelwert der Verteilung, dann ist der Fehler gleich der Standardabweichung v/N.

Fiir hohe Zahlraten geht eine Poissonverteilung in eine Normalverteilung iiber. Dies wird be-
sonders deutlich bei der Gammaspektrometrie. Obwohl z.B. “°K nur -Strahlung der Energie
1460.83 keV emittiert, besteht das Spektrum nicht aus einer einzigen scharfen Linie; auch in den
benachbarten Kanilen werden Zahlereignisse registriert, da jedes Quant unterschiedlich viele
Ladungstriiger im Detektor erzeugt (s. Abbildung .

Die Form des Spektrums kann in guter Niherung mit einer Normalverteilung (GauBvertei-
lung) beschrieben werden. Die Flidche unter der Kurve (hier 5885 Zihlereignisse) entspricht
der Signalhthe. Gemifl der Standardabweichung der Poissonverteilung ist der Fehler dann

V5885 = 77.

Systematische Fehler

Systematische Fehler sind Fehler, die bei Wiederholung einer Messung unter identischen Mef-
bedingungen einen konstanten Wert besitzen, z.B. intrinsische Fehler eines Mefigerites oder der
nicht exakt bekannt Gehalt an Uran und Thorium eines Referenzmaterials.

Ist die genaue Grofle des Fehlers bekannt, kann das Ergebnis korrigiert werden. Der syste-
matische Fehler mufl dann bei der Fehlerbetrachtung nicht beriicksichtigt werden. Meistens
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Abbildung B.1: Ausschnitt aus einem Gamma-Spektrum von Nussi (Punkte). Gezeigt ist der
Energiebereich um die 1460.83 keV-Linie von “°K. Die durchgezogene Linie stellt einen Gauf-Fit
dar; die effektive Fldche unter der Kurve betrédgt 5885 Zahlereignisse.

jedoch kann nur ein maximaler Wert fiir die Grofle des Fehlers angegeben werden. Der Fehler
selbst kann dann mit gleicher Wahrscheinlichkeit jeden Wert aus dem so angegebenen Intervall
besitzen.

Der Sachverhalt ist in Abbildung verdeutlicht. Beispielsweise konnen von einem Parameter
einer Messung nur ein minimal und ein maximal moglicher Wert a und b angegeben werden.
Der Parameter ist zwar tatsdchlich konstant, kann aber mit gleicher Wahrscheinlichkeit jeden
Wert im Intervall [a,b] besitzen. Dies kann durch eine Rechteckverteilung mit Erwartungswert
(a+b)/2 und Standardabweichung (b—a)/+/12 beschrieben werden. Dem Parameter selbst wird
dann die GroBe (a + b)/2 zugewiesen. Analog zur Behandlung statistischer Abweichungen wird
der (systematische) Fehler des Parameters gleich der Standardabweichung (b — a)/+/12 gesetzt.

it
Abbildung B.2: Rechteckvertei-
lung f(z) iiber einem Intervall
mit den Grenzen a und b (a < b).
Der Erwartungswert ist (a+b)/2,
(o-a) /(T2 die Standardabweichung betrégt
a % b X
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B.2 Das Fehlerfortpflanzungsgesetz nach Gauf}

Da auch systematische Fehler gewissermafien eine statistische Komponente haben (siehe oben),
ist es bei der weiteren Fehlerbetrachtung nicht mehr notwendig, systematische und statistische
Fehler zu unterscheiden.

Hiangt eine Meflgrofle f von den Parametern zy, xa, ... x, mit den Fehlern o,,,04,, ... 04, ab,

n

dann ergibt sich ihr Fehler oy aus dem Fehlerfortpflanzungsgesetz nach Gauf:

f = flzxi,me,...2) =

Herleitung:

f = f(zi, 2o, ... x,)
= f(T1+ Az1,T2 + Dz, ... Ty + Azp)

Die Taylorentwicklung 1. Ordnung

f o= @+ Dn, T+ D, .. T+ D)

w  f(z1, 72, ...ﬁ)+z (8%) Az

liefert die quadratische Abweichung:

n 2 n n
(X (g2 o=) =X (o) ae2+ 3 (55) (5R) oueton

i=1 i=1 k£l

Sind die z; statistisch unabhéngig so ist die zweite Summe gleich Null und mit Az; = o,, ergibt
sich das Fehlerfortpflanzungsgesetz nach Gauf:
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B.3 Wiederholte Messung einer einzelnen Grofle

Wird eine Grofle f n-mal gemessen, und ist der Fehler fiir alle MeSwerte f; gleich, so wird der
Wert von f gleich dem Mittelwert der Messungen gesetzt:

_ 1 &
f:n;fi-

Die Standardabweichung o ist

i = f)?

Der Fehler der Grofle f ist gleich dem Fehler des Mittelwertes bzw. dem Standardfehler, also:

SIS

Haben die Meflwerte f; unterschiedliche Fehler o; so wird der Wert von f gleich dem fehlerge-
wichteten Mittelwert der Messungen gesetzt:

__Ihd
= 71 .
Sk
Der Fehler von f kann auf zwei Arten bestimmt werden. Wendet man das Fehlerfortpflanzungs-
gesetz nach Gaufl auf f an, setzt man statistische Unabhingigkeit der einzelnen Messungen

voraus.

1

int — 2 1
2t 57

Dieser sogenannte innere oder interne Fehler o;,; beschreibt die statistische Schwankung der
einzelnen Mefwerte untereinander, wenn keine systematischen Abweichungen vorhanden sind.
Systematische Abweichungen werden betrachtet, wenn man die Definition des Standardfehlers

mit Gewichten verwendet:

fi—f)?
, 1 Tl

7

Im Idealfall sind ¢;,; und oy identisch. Als Fehler fiir f verwendet man

oF = max(Cint, Oext) -
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Vertrauensbereich einer Mef3igrofie mit Fehlerangabe

Wird ein rein statistischer Fehler mittels einer Normalverteilung bestimmt, so bedeutet dies,
daB der wahre Wert der MeBgrofie mit 68% Wahrscheinlichkeit im Intervall N £ /N liegt. Wie
grof ist aber das Vertrauensniveau, wenn ein Fehler mit dem Fehlerfortpflanzungsgesetz nach
GauBl bestimmt wurde? Gerade die fiir systematische Fehler angenommene Rechteckverteilung
weicht besonders stark von einer Normalverteilung ab und besitzt bei Angabe von 1o nur ein
Vertrauensniveau von 58%.

Nach dem zentralen Grenzwertsatz strebt jede Kombination von Verteilungen wieder gegen eine
Normalverteilung. Deshalb wird in erster Naherung angenommen, dafl nach einer Fehlerfort-
pflanzung nach Gaufi das Vertrauensniveau immer noch 68% betrigt. Es gilt:

lo = 68%
20 = 95%
30 £ 99%.
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Anhang C

Beispiele fiir die Auswertung bei
Beta- und Alpha-Zihlung

C.1 Beta-Zihlung

Jede Probe wird in zwei Behélter abgefiillt. Jeder Behilter wird auf zwei Positionen des Beta-
Zahlers gemessen, so daf3 jede Probe vier Positionen durchlduft. Wie im folgenden dargestellt,
werden nach der Berechnung der Dosisleistung mit Fehler die vier Werte kombiniert.

Berechnung der Dosisleistung fiir eine Position

Dg = UFS - (CPM — Blind)

mit
Dg = gesuchte Dosisleistung
UFS = Umrechnungsfaktor (aus der Z&hlrate und der (-Dosisleistung des
Referenzmaterials ermittelt)
CPM = Counts per minute (Ausgabe des Zahlers)
Blind = Blindwert fiir die Position

Fiir die Nussi-Messung vom 11.2.2001 auf Position 1 ergibt sich damit eine Dosisleistung von
1.588 mGy/a (UFS = 0.3371 £ 0.0018, CPM = 4.87 mit Fehler 1.2 %, Blind = 0.16 mit Fehler
2.4 %). Der Sollwert fiir Nussi betriigt 1.513 mGy/a. Der kleinste gemessene Wert fiir die CPM
lag bis jetzt bei 2.5 .

Fehlerberechnung

Statistische Fehler: ocpm und opling werden vom Beta-Zahler ausgegeben.

Systematische Fehler: Es wird ein Wert von 5% angenommen. Dieser beinhaltet den Fehler
des Umrechnungsfaktors (ca. 0.5 %, fehlerhaft bekannter Gehalt an Uran und Thorium sowie
Zahlfehler des Referenzmaterials), Starke Abweichungen der Probenzusammensetzung vom Re-
ferenzmaterial (Blacky: Thorium 9.79 pg/g, Uran 2.43 pg/g, Kalium 1.9 %) und intrinsische
Fehler des Beta-Zéhlers (Schwankungen der Hochspannung und des Z#hlgasflusses).
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. 2 2
. — . TCPM OBlind 2
op, = Dp \/(CPMBlind) + (CPMfBlind> +0.05
1.588 mGy/a -+/1.54-10~4 4+ 6.65-10—7 + 2.5 - 103
= 0.082 mGy/a

Der Fehler des Blindwerts kann damit vernachléssigt werden, selbst wenn der kleinste gemessene
Wert fiir die CPM betrachtet wird:

2
- OCPM
=Dy [ == M) 40,052
9Dy =0 \/(CPM—BIind) *

Berechnung der mittleren Dosisleistung mit Fehler

Zur Berechnung der -Dosisleistung werden die Dosisleistungen Dﬂi aus den 4 Positionen kom-
biniert. Die Fehler T, sind dabei unterschiedlich.

Die mittlere B-Dosisleistung Hg ergibt sich aus

24 Dﬁz
i=1 g2
'5 5i
4 1
2lim1 32
Dg;
Der Fehler der Dosisleistung ist:
U[TB = maX(Uint; Uext) .
mit
24 (D,Bi_Dﬁ)Z
-
1 1 ! 7
2 _ 2 _ i
Oint = 1 1 und Oext — 1 : 1 1
>ict o2 > i o2
Dg; Dg;
Beispiele:

Nussi-Messungen vom 29.1.-11.2.2001; Sollwert der Dosisleistung 1.513 mGy/a (Thorium 7.8 ug/g,
Uran 2.87 ug/g, Kalium 1.1 %); Referenzmaterial Blacky

Position | CPM | ocpy | Blind | UFS Dg 7p,

in % in mGy/a in mGy/a

1 4.87 1.2 0.16 | 0.3371 1.588 0.082

2 4.91 1.2 0.13 | 0.3319 1.587 0.082

3 4.73 0.9 0.13 | 0.3538 1.628 0.083

4 4.90 1.2 0.12 | 0.3409 1.630 0.084
1.608 int: 0.041
ext: 0.010
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Poddy-Messungen vom 12.3.-25.3.2001; Sollwert der Dosisleistung (2.35+0.03) mGy/a (Thorium
9.52 pg/g, Uran 2.63 pg/g, Kalium 2.04 %); Referenzmaterial Blacky

Position | CPM | ocpy | Blind | UFS Dg o,
in % in mGy/a in mGy/a

1 6.98 0.6 0.16 | 0.3371 2.299 0.12

2 6.94 0.6 0.13 | 0.3319 2.260 0.11

3 6.61 0.5 0.13 | 0.3538 2.293 0.12

4 6.76 0.5 0.12 | 0.3409 2.264 0.11
2.279 int: 0.057
ext: 0.009

Waéahrend die Dosisleistung von Poddy im 20 Fehlerbereich richtig wiedergegeben wird, ist dies
bei Nussi nur im Bereich 30 moglich. Die groflere Abweichung wird durch den stark unter-
schiedlichen Kaliumgehalt von Blacky und Nussi hervorgerufen. Zusétzlich enthalten Blacky
und Poddy einen geringeren Anteil *°Sr und '37Cs, die sich ebenfalls auf die $-Dosisleistung

auswirken.

C.2 Alpha-Zihlung

Jede Probe wird nur einmal gemessen. Der a-Zéhler liefert die folgenden Werte jeweils mit
Fehlerangabe; als Beispiel ist die Messung von Nussi vom Juli 1999 aufgefiihrt:

e Mean Counts pro 1000 s (MC; 9.097 £ 0.123)
e Thorium Mean Counts pro 1000 s (ThMC; 3.873 4 0.428)

e Uran Mean Counts pro 1000 s (UMC; 5.224 + 0.445)

Der kleinste bis jetzt gemessene Wert fiir die Mean Counts lag bei ca. 5 pro 1000 s. Der
Blindwert (,,Ugrund“) lag im April 2000 bei 0.045 + 0.009.

Berechnung der Dosisleistung und der U- und Th- Gehalte

gesuchte Dosisleistung: D, = 1.27- (MC — Ugrund)
= 11.496 mGy/a

Thorium-Gehalt: Th = ThMC / 0.483
= 8.019 ug/g

Uran-Gehalt: U = (UMC - Ugrund) / 1.67
= 3.10 pg/g

Die Faktoren wurden den Tabellen von |Adamiec und Aitken (1998) entnommen. Die Sollwerte
fiir Nussi betragen 11.022 mGy/a und 7.8 ug/g fiir Thorium bzw. 2.87 ug/g fiir Uran.
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Fehlerberechnung

Statistische Fehler: oyc, oUgrand, 0ThMc und oymc werden vom Gerét ausgegeben.

Systematische Fehler: Es wird ein pauschaler Wert von 5% angenommen. Dieser beinhaltet u.a.

die Fehler im Uran- und Thorium-Gehalt des Standards und damit eine fehlerhafte Einstellung
der Hochspannung am Alpha-Zihler (Blacky: D, = (11.64 + 0.29) mGy/a, also 2.5 % Fehler),
die Empfindlichkeitsschwankungen der ZnS-Scheibchen und Fehler in den Umrechnungsfaktoren.

o

OTh

ou

. 2 2
OMC OUgrund 2
D - \/(MC Ugrund) + (MCngrund> +0.05
11.496 mGy/a - V/1.846 - 10—4 + 1.006 - 106 + 2.5 - 103

0.60 mGy/a

G'ThMC 2

Th- \/ (gmc)? 40.05

8.019 pg/g+/0.012+2.5-10-3

0.97 pug/g

U ouMC 2 OUgrund 2 0 052
) UMC—Ugrund + UMC—Ugrund +0.

3.10 ug/g-\/2.4 -1073 +2.5-1075+2.5-10-3

0.22 pg/g

Der Beitrag des Untergrundfehlers ist damit vernachléssigbar und die Fehler kénnen letztlich

folgendermafien berechnet werden:

. 2
UDa = DO‘ ’ \/(MCE%grund> + 0.052
orTh = + 0. 052
2
ou = U- (UMgH%grund) + 0.05
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Anhang D

Erganzungen zur
Gammaspektrometrie

D.1 Chemische Zusammensetzungen der Proben und Referenz-
materialien aus Abbildung

Referenzmaterial | O Si Al Ca | Fe | Mg | K Na | Ti
Nussi | 45.9 | 30.0 | 4.16 | 149 | 2.1 1.6 14 0.05
Flossi | 49.2 [ 35.2 | 7.7 | 0.3 | 0.8 | 0.08 | 4.23 | 2.4 | 0.09
Tony | 49.9 | 31.7 | 12.58 | 0.59 | 1.53 | 0.56 | 1.74 | 0.15 | 0.87

Tabelle D.1: Chemische Zusammensetzung der Referenzmaterialien aus Abbildung[4.6; Angaben
in Gewichtsprozent. (aus Rieser (1991)))

Probe SIOQ T102 A1203 Feg 03 MnO MgO CaO NaQO KQO P205
HDS725 | 72.64 | 0.72 | 13.15 4.72 0.10 | 1.29 | 0.95 1.09 | 2.36 | 0.20
HDS728 | 78.64 | 0.76 8.94 3.49 0.12 | 0.88 | 0.76 1.20 | 1.97 | 0.13
HDS779 | 50.62 | 0.75 | 14.91 6.85 0.10 | 4.09 | 8.31 2.13 | 3.46 | 0.16
HDS1027 | 31.24 | 0.42 8.64 4.31 0.12 | 1.60 | 50.63 | 0.13 | 1.28 | 0.11
HDS1035 | 41.44 | 0.65 | 10.63 6.67 0.46 | 148 | 21.25 | 0.24 | 1.48 | 0.06

Tabelle D.2: Chemische Zusammensetzung der Proben aus Abbildung Angaben in Ge-
wichtsprozent. Die Werte wurden mittels Réntgenfluoreszenzanalyse bestimmt. HDS725:
Feuchtschwarzerde, HDS728: Kolluvium (beide beschrieben in |Kadereit (2000)); HDS779:
schluffiger Ton aus dem Industal; HDS1027 und HDS1035: carbonatreiche Proben aus dem
Becken von Phlious (beschrieben in |Fuchs (2001))).
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D.2 Beispiele fiir die Auswertung bei der Gammaspektrometrie

Berechnung eines Gehalts mit Fehler aus einer einzelnen Linie

Aufgrund der unterschiedlichen Auswertungsprogramme werden die Gehalte aus einzelnen Linien
beim alten Gammaspektrometer leicht anders berechnet als bei den beiden neuen Spektrometern
FH und ADC. Dementsprechend unterscheidet sich auch die Fehlerrechnung.

Altes Gammaspektrometer

Beim alten Spektrometer miissen die Kanile eines Peaks von Hand markiert werden. Der Un-
tergrund wird aus den ersten und letzten 3 Kanélen des markierten Bereichs berechnet. Die
Zahlrate entspricht den aufsummierten Zéhlereignissen abziiglich des Untergrunds.
Berechnung eines Gehalts aus einer einzelnen Linie:

1 . (NCP o NCBZ) L1 pp-dp
P Tp TBl GFP 1_€_NP'dP
Xp = Xg-
1 (NCs NCp\, 6 _1 | _ psds
5 Ts T GFs 1—eHsds

mit (P = Probe, S = Standard bzw. Referenzmaterial, Bl = Blindwert)
X Gehalt an Th, U oder K

M  Masse

NC Nettocounts, also Counts abziiglich Untergrund

T MefBdauer

GF  Geometriefaktor (abhéngig von der Fiillhéhe)

d Massenbelegung = Dichte - Fiillhohe = Gr}l\fﬁs{‘fgche = 15%258&12

W Massenschwéachungskoeffizient; da der Wert unbekannt ist, wird der Koeffizient

von Nussi verwendet

Fehlerberechnung;:
statistische Fehler:

onc Fehler der Nettocounts, beinhaltet bereits den Fehler des Untergrunds

systematische Fehler:

oxg Fehler des Gehalts an Th, U oder K des Standards
ou Fehler des Massenschwéchungskoeffizienten; als maximal mogliche Abweichung
wird die Differenz Au aus den Koeffizienten fiir Nussi und Quarz genommen; der

. 2A,u _ &
Fehler selbst betrigt oY

oqr Fehler des Geometriefaktors; der Abstand zwischen Probe und Detektor schwankt
um den Wert 9 mm; es wurde die Differenz der Geometriefaktoren AGF fiir die
AGF

Abstéinde 8 mm und 10 mm berechnet; der Fehler selbst betrégt Wil

Masse und Mefldauer werden als nicht fehlerbehaftet angenommen. Ist die chemische Zusammen-
setzung des Referenzmaterials bekannt, kann der Massenschwichungskoeffizient direkt berechnet
werden und wird ebenfalls als nicht fehlerbehaftet betrachtet.
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1 1
- Tp Ts
oxp = Xp ( ( (LCP NCBZ) Nep | (LCS NCBZ) NCs
Tp Tpi Ts Tpi
2
1 1 1
+ Ty (NCS NCp ) (Ncp NCp ) INC
Ts Yy Tp Tpi

Neue Gammaspektrometer (FH und ADC)

Fiir die Spektren der beiden neuen Spektrometer steht ein Auswertungsprogramm zur Verfiigung,
das Z#hlrate und Untergrund iiber einen Gauf3-Fit an die einzelnen Peaks ermittelt. Fiir die Aus-
wertung wird die Aktivitdt benutzt, die das Programm aus den Counts berechnet. Der Behilter
muf} hier immer voll sein; es kommt also nur die Fiillhohe 14 mm vor und der Geometriefaktor
entfillt bei der Berechnung.

Berechnung eines Gehalts aus einer einzelnen Linie:

1, . __kpdp
Xp=Xg- M Ap - S
P ST A _psds _
Ms "5 " 1-e-nsds

mit (P = Probe, S = Standard)

Gehalt an Th, U oder K
Masse

> 2

Aktivitdt; sie wird aus der Anzahl der Nettocounts pro Zeit und linienspezifi-
schen Faktoren berechnet; die Nettocounts (= Area) werden durch einen Gaufl-
Fit bestimmt, wobei vom resultierenden Signal der Untergrund (= Background)
abgezogen wird:

Area = (Background + Area) - Background

. — 1) CTEalThe _ Masse _ Masse
d  Massenbelegung = Dichte - Fiillhohe = T4 = —0e==

u Massenschwichungskoeffizient; da der Wert unbekannt ist, wird der Koeffizient

von Nussi verwendet
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Beispiel:

Nussi-Messung vom 28.11.00 auf dem FH (Mp = 32.45 g); Standard: Blacky-Messung vom
92.2.01 (Mg = 26.35 g)

Nuklid | Energie Ag ‘ OAg ‘ Ap ‘ OAp wp/s ‘O’MP/S Xg ‘O’XS‘ Xp
keV willk. Einh. cm?/g % bzw. ug/g

Kalium:
K-40 | 1460.83 | 18.5 | 0.1652 | 13.68 | 0.2736 | 0.0524 | 0.0001 | 1.9015 | 0.033 | 1.1531

Uran:

Pb-210 46.54 | 1.281 0.0555 0.8234 | 0.094 | 0.526 0.0981 3.81 0.28 2.1646
Th-234 63.29 | 0.5734 | 0.0438 0.8223 | 0.0929 | 0.307 0.0398 2.43 0.12 2.9848
Ra-226 186.21 | 2.038 0.098 2.441 | 0.1581 | 0.131 0.0012 2.43 0.12 2.4211
Pb-214 295.22 | 0.8672 | 0.0211 1.228 | 0.0384 | 0.109 0.0006 2.43 0.12 2.8512

351.93 | 0.925 | 0.0138 1.365 | 0.0268 | 0.101 0 243 | 0.12 | 29670

Bi-214 609.31 | 0.7542 | 0.0135 1.034 | 0.0269 | 0.0801 0 243 | 0.12 | 2.7461
1120.29 | 0.7973 | 0.0422 1.395 | 0.0872 | 0.06 0.0001 243 | 0.12 | 3.4916

1764.49 | 1.132 | 0.0492 1.632 | 0.0966 | 0.0476 0 243 | 0.12 | 28705

Thorium:
Ac-228 129.06 | 0.6506 | 0.0878 0.8793 | 0.1604 | 0.157 0.0046 9.79 0.17 | 11.0565
209.25 | 1.213 0.0833 1.014 | 0.1285 | 0.125 0.0012 9.79 0.17 6.8004
338.32 | 1.235 0.0366 1.084 | 0.0564 | 0.103 0.0006 9.79 0.17 7.1124
911.20 | 1.325 0.0287 1.264 | 0.0528 | 0.0664 | 0.0001 9.79 0.17 7.6789
968.97 | 1.235 0.039 1.211 | 0.0773 | 0.0645 | 0.0001 9.79 0.17 7.8903
Pb-212 238.63 | 1.172 0.0104 1.099 | 0.0207 | 0.118 0.0006 9.79 0.17 7.6189

T1-208 583.19 | 0.3575 | 0.007 0.3233 | 0.0121 | 0.0815 0 9.79 0.17 7.2995
2614.53 | 0.0025 | 0.00007 | 0.0028 | 0.0001 | 0.039 0 9.79 0.17 8.8872
Fehlerberechnung:

statistische Fehler:

o4 Fehler der Aktivitit; die linienbezogenen Faktoren zur Berechnung werden als
nicht fehlerbehaftet angenommen;
der Fehler der Nettocounts ist y/Area + 2 - Background ;

der Gesamtfehler der Aktivitit ist damit \/AreaJri]:’efkgmund CA

systematische Fehler:

0Xs . .
o wie beim alten Gammaspektrometer
o
Masse und Mefldauer werden als nicht fehlerbehaftet angenommen. Ist die chemische Zusammen-
setzung des Referenzmaterials bekannt, kann der Massenschwichungskoeffizient direkt berechnet
werden und wird ebenfalls als nicht fehlerbehaftet betrachtet.
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oxp =Xp-(Term1 + Term2 + Term3 + Term4 4+ Term5)?

Nuklid | Energie | Term 1 | Term 2 | Term 3 | Term 4 | Term 5 OXp ‘ Xp X
keV % bzw. ug/g ug/g

Kalium:

K-40 | 1460.83 | 0.0003 | 0.0004 | 8-107° | 1-107% | 9-107° | 0.0322 | 1.1531 |

Uran:

Pb-210 46.54 | 0.0054 | 0.0130 | 0.0019 0.0068 | 0.0049 | 0.3870 | 2.1646
Th-234 63.29 | 0.0024 | 0.0128 | 0.0058 0.0013 | 0.0009 | 0.4554 | 2.9848
Ra-226 186.21 | 0.0024 | 0.0042 | 0.0023 | 1-107% | 9-1077 | 0.2290 | 2.4211 2.815

Pb-214 295.22 | 0.0024 | 0.0010 | 0.0006 | 3-10~7 | 2-10~7 | 0.1805 2.8512 | int: 0.079

351.93 | 0.0024 | 0.0004 | 0.0002 0 0 0.1638 2.9670 | ext: 0.093
Bi-214 609.31 | 0.0024 | 0.0007 | 0.0003 0 0 0.1610 2.7461
1120.29 | 0.0024 | 0.0039 | 0.0028 | 1-107® | 9-10° | 0.3339 3.4916
1764.49 | 0.0024 | 0.0035 | 0.0019 0 0 0.2540 2.8705
Thorium:
Ac-228 129.06 | 0.0003 | 0.0333 | 0.0182 | 2-107° | 1-10~° | 2.5167 | 11.0565
209.25 | 0.0003 | 0.0161 0.0047 | 1-107% | 9-10"7 | 0.9874 6.8004
338.32 | 0.0003 | 0.0027 | 0.0009 | 3-10=7 | 2-1077 | 0.4435 7.1124 7.62
911.20 | 0.0003 | 0.0017 | 0.0005 | 1-10=8 | 9-10° | 0.3850 7.6789 | int: 0.14
968.97 | 0.0003 | 0.0041 0.0010 | 1-1078 | 9-107° | 0.5783 7.8903 | ext: 0.16
Pb-212 238.63 | 0.0003 | 0.0004 | 8-107% | 3-10~7 | 2-10~7 | 0.2066 7.6189
T1-208 583.19 | 0.0003 | 0.0014 | 0.0004 0 0 0.3340 7.2995
2614.53 | 0.0003 | 0.0025 | 0.0008 0 0 0.5354 8.8872

Berechnung des Gesamtgehalts an Uran oder Thorium mit Fehler

Da der Gehalt an Kalium nur mittels einer einzigen Linie bestimmt wird, sind fiir dieses Nuklid
keine weiteren Schritte notig. Zur Berechnung des Gehalts an Thorium werden die aus den 8
Linien bestimmten Gehalte X; kombiniert. Beim Urangehalt werden geméfi dem Vorschlag von
Rieser (1991) nur die 3 Linien bei den Energien 295.22 keV, 351.93 keV und 609.31 keV zur
Berechnung herangezogen. Die Fehler ox, sind dabei unterschiedlich.

Der Gesamtgehalt X ergibt sich aus

S,
i=1 Ugfz’

=1 Ug(i

n ist die Anzahl der Linien, also n = 3 fiir Uran und n = 8 fiir Thorium.
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Der Fehler des Gehalts ist:

ox = maX<Uint; Uext) .

mit
s K X)?
2 1 2 1 =1 Ug(i
Ot = —=n 1 und Ooxt = S S
YA YA
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Anhang E

Berechnung der Geometriefaktoren
bei der Gammaspektrometrie

E.1 Analytisches Verfahren

Detektor

Probe

Abbildung E.1: Skizze zur analytischen Berechnung des Geometriefaktors. M markiert den
Mittelpunkt der Detektorgrundfliche, P einen beliebigen Punkt innerhalb der Probe.

Von jedem Punkt der Probe aus gesehen erscheint der Detektor unter einem anderen Raumwin-
kel. Setzt man diesen Raumwinkel ins Verhéltnis zu 47 (Winkel des vollen Raumes), so erhélt
man die Wahrscheinlichkeit, dafi die von diesem Punkt ausgehende Strahlung tatsédchlich den
Detektor trifft. Integriert man iiber alle Punkte der Probe und normiert auf das Probenvolumen,
so erhélt man den gesuchten Geometriefaktor. Die Bedeutung der bei der folgenden Berechnung
verwendeten Variablen 148t sich aus Abbildung ablesen.
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Der Raumwinkel innerhalb der Integrationsgrenzen ist definiert als

Q://sinﬂdﬂdgp.

In unserem Fall kann ¢ Werte von 0 bis 27 annehmen, wihrend o auf einen Bereich von 0 bis
Umaz beschrinkt ist. 9,4, hingt dabei vom Winkel ¢ ab, vom vertikalen Abstand d des Punktes
zum Detektor und vom horizontalen Abstand m des Punktes vom Probenmittelpunkt:

d
2 ; 2 20 20)
\/d +(m smg0+\/RD m# cos gp)

R% ist der Detektorradius. Der Raumwinkel, unter dem der Detektor von einem Punkt aus

cos Vnaz =

erscheint, ist damit:

2m ﬁmam 2m —d
Q:/ / sinﬁdﬁahp:/ + 1| dy.
o Jo 0 \/ 2

d? + (m sin ¢ + \/RQD —m200s290>

Beim Integral iiber das gesamte Probenvolumen wird ausgenutzt, dafl die Probenbehélter eine
zylindrische Form haben. Das entsprechende Volumenelement in Zylinderkoordinaten hat die
Form m dm dw dd. w kann wieder Werte von 0 bis 27 annehmen, m ist auf den Bereich von 0 bis
zum Probenradius Rp beschriankt. d variiert zwischen dem minimalen Abstand D vom Detektor
und D+H, wodurch die Abhéngigkeit von der Fillhohe H entsteht. Das Integral mufl noch auf
das Probenvolumen RfDﬂH und den Raumwinkel 4 7 normiert werden. Der Geometriefaktor
GF fiir die Fiillhohe H ergibt sich dann aus

1
47T'R%3’/TH

2r 27 prRp rD+H —d
= / / / / + 1| -mdddmdwdp.
o Jo Jo D \/ 2

d? + (m sin ¢ + \/R% —m2(3052g0>

GF =

Zur Berechnung wurden folgende Werte verwendet: Rp = 22.5 mm, D = 9 mm, Rp = 25.5 mm,
H = 0 bis 14 mm.
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E.2 Monte-Carlo-Programm zur Berechnung der Geometriefak-
toren

/*******************************************************************/
/*******************************************************************/

/% *%/
/** Monte-Carlo-Simulation *k /
/ *% *%/

/*******************************************************************/
/*******************************************************************/

#include "montecarlo.h" #include <stdio.h> #include <stdlib.h> #include <math.h>

/* x/
/* main subroutine */
/* x/

int main (void) {

long int iterationen,i, random_seed, maxit=10000,counter=0,
outputstep, *wegvert;

int columns,ii;

double fuellhoehe, dabstand, dradius, pradius, pradius2, gfaktor,

X,y,z, theta, phi, x2, y2,kl,t1,t2,
pi,costheta,sintheta,dradius2,dummy,wegmin,wegmax,weg,cosphi,
sinphi,tantheta;

FILE xfile;

pi = acos(-1.0);

iterationen = 100000000; /* Zahl der Iterationen */

outputstep = 100000;

fuellhoehe = 10.0; /* Fuellhoehe der Probe */

dabstand = 9; /* Abstand Probe-Detektor, Detektor bei z=0
Probe: dabstand<z<dabstand+fuellhoehe */

dradius = 25.5; /* Detektorradius */

pradius = 22.5; /* Probenradius */

random_seed = 137; /* first random seed x/

dradius2 = dradius*dradius;
pradius2 = pradius*pradius;
columns = 100;

wegmin = 0.0; /* minimale Weglaenge */
wegmax = sqrt(fuellhoehexfuellhoehe+pradius2*4.0); /* maximale Weglaenge */

100.0; /* maximale Weglaenge */

wegmax

printf ("MonteCarlo 1 V 0.9\n\n");
printf ("Fuellhoehe (mm) ? ");
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scanf ("%1f",&fuellhoehe);

printf ("\n*** %f *x*\n",fuellhoehe);
printf("\nIterationen (mal 1E6) 7 ");
scanf ("%1i",&iterationen);

printf ("\n*** %i ***\n",iterationen);
iterationen *= 1000000;

printf("\n\n..... hm..... knifflig..... \n\n") ;
/* Anlegen der Tabelle fuer die Weglaengenverteilung und auf null setzen */

wegvert = calloc( columns, sizeof(long int) );
for (ii=0; ii<columns; ii++)
*x(wegvert+ii) = 0;

for (i=0; i<iterationen; i++)
{

do

{

/* Auswuerfeln eines Punktes innerhalb der Probe */

z = ran2(&random_seed);
y = ran2(&random_seed) ;
x = ran2(&random_seed) ;

} while ((x*x+y*y)>1.0); /* x und y in der Probe 7 %/

/* Auswuerfeln der Richtungswinkel */

theta = acos((costheta=(2.0*ran2(&random_seed)-1.0)));
2.0*pi*ran2(&random_seed) ;

phi

if ( cos(theta) > 0.0) /* sonst kann kein Treffer stattfinden !! */
{

x2 = (x*=pradius) + (dummy=((-(z*=fuellhoehe) + dabstand + fuellhoehe) *
(tantheta=((sintheta=sin(theta))/(costheta)) )))
* (cosphi=cos(phi));

y2 = (y*=pradius) + dummy * (sinphi=sin(phi));

if ((x2*x2+y2*y2)<=dradius2)
{

int dum;
counter++; /* Treffer ! x/

x2
y2

x + (dummy=((-z + fuellhoehe) * tantheta)) * cosphi;
y + dummy * sinphi;

if (x2xx2+y2*y2<=pradius2)
weg = (fuellhoehe-z)/costheta;
else
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tl = (-(kl=(x*cosphi+y*sinphi))+
sqrt (klxkl-x*x-y*y+pradius2))/tantheta;

t2 = (-kl-sqrt(klxkl-x*x-y*y+pradius2))/tantheta;

if (t1<=t2)
weg=t2/costheta;

else
weg=t1l/costheta;

/* finde die zugehoerige Spalte fuer die Weglaenge */

if (weg>=wegmax || weg<wegmin)
{
printf ("#x Achtung: weglaenge zu klein oder zu gross 7!7 **\n");
}
else

wegvert [ (dum=(int) floor((weg - wegmin) /
(wegmax-wegmin) * ((double) columns)))]++;

/* Zwischendurchausgabe :) */

if ((i % outputstep)==0)
{

printf ("Iteration# i : Geometriefaktor %f\n",
i, ((double) counter / (double) 1i));

file = fopen("gfaktor.dat","w");
fprintf(file,"%f", ((double) counter / (double) i));
fclose(file);
/* Wegverteilung */
file = fopen("wegvert.dat","w");
for (ii=0; ii<columns; ii++)
{
weg = ((double) ii) * (wegmax-wegmin) / columns + wegmin;

fprintf (file,"%i\t%f\t%f\n",ii,weg, ((double) wegvert[ii])/((double) counter));

}
fclose(file);

gfaktor = (double) counter / (double) iterationen;
printf ("\nDer glorreiche Geometriefaktor ist %f !\n\n",gfaktor);
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printf("Have a nice day and a good cup of tee\n\n");
return (0);

}
/* */
/* ran2.c (Numerical Recipes) */
/* float replaced by double :-) */
/* = */

#define IM1 2147483563 #define IM2 2147483399 #define AM (1.0/IM1) #define IMM1 (IM1-1)
#define IA140014 TA140014 #define IA2 40692 #define IQ1 53668 #define IQ2 52774
#define IR1 12211 #define IR2 3791 #define NTAB 32 #define NDIV (1+IMM1/NTAB)

#define EPS 1.2e-7 #define RNMX (1.0-EPS)

double ran2(long *idum) {

int Js

long k;

static long idum2=123456789,iy=0,iv[NTAB];
double temp;

if (*idum <= 0)

{

if (=(*idum) < 1)
*idum=1;

else
*idum = -(*idum);

idum2=(*idum) ;

for (j=NTAB+7;3j>=0;j--)

{
k=(*idum) /IQ1;
*idum=IA1* (*idum-k*IQ1)-k*IR1;
if (*idum < 0)
*idum += IM1;
if (j < NTAB)
iv[j] = *idum;
}
iy=iv[0];
}

k=(*idum) /IQ1;
*xidum=IA1* (*idum-k+*IQ1)-k+*IR1;

if (*idum < 0)
*idum += IM1;

k=1dum2/IQ2;
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idum2=TA2* (idum2-k*IQ2) -k*IR2;

if (idum2 < 0)
idum2 += IM2;

j=iy/NDIV;
iy=iv[jl-idum?2;
iv[j] = *idum;

if (iy < 1)
iy += IMM1;

if ((temp=AMx*iy) > RNMX)
return (RNMX);

else
return (temp);

#undef IM1 #undef IM2 #undef AM #undef IMM1 #undef IA1 #undef IA2 #undef IQ1
#undef IQ2 #undefIR1 #undef IR2 #undef NTAB #undef NDIV #undef EPS #undef RNMX

/* */
/* (C) Copr. 1986-92 Numerical Recipes Software 5.){2ptN75L:"52’.  */
/* */

Auswiirfeln der Zufallszahlen nach |Press et al. (1999)
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