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Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit beschiftigt sich mit der Methodik und Anwendung der
Radiolumineszenz-Datierung an Feldspdten. Der Schwerpunkt liegt auf der in-
fraroten Radiolumineszenzemission (IR-RL) von Feldspdten. Um Messungen der
IR-RL durchfiihren zu kénnen, wurden geeignete Messgerite entwickelt und auf-
gebaut. Neben der Erweiterung eines bestehenden Lumineszenz-Spektrometers
auf RL-Messungen und dem Aufbau eines RL-Messgerétes zur Einzelpohoto-
nenzéhlung wurde ein RL-Messgerét mit Rontgenstimulation aufgebaut. Die im
Spektrometer und im Messgerit mit Einzelphotonenzihlung eingesetzte 37Cs-
Quelle wurde ebenso wie die Réntgenrdhre kalibriert. Mit den Gerédten wurden
grundlegende Untersuchungen durchgefiihrt, insbesondere im Hinblick auf die
Anwendung der IR-RL in der Lumineszendatierung. Dabei wurden Bleicheigen-
schaften und Reproduzierbarkeit des IR-RL-Signals von Feldspiten detailliert
untersucht. Aufgrund der gewonnenen Erkenntnisse wurde eine IR-RL-Technik
zur Dosisbestimmung entwickelt, bei der bei den Messungen auftretende Sensi-
tivitdtsdnderungen korrigiert werden. Mit dieser Methode wurden sowohl grob-
kornige Feldspatproben als auch polymineralische Feinkornproben untersucht.
Die Messung der Feinkornproben wurden mit der neuen Technik der Rontgen-
stimulation durchgefiihrt. Die Ergebnisse zeigen zum Teil Ubereinstimmung mit
Referenzwerten, zum Teil werden diese liberschitzt.

Abstract

This thesis presents methodical studies and applications of radioluminescence
(RL) dating of feldspars. The main emphasis lies on the infrared radiolumi-
nescence emission (IR-RL) of feldspar. An existing luminescence-spectrometer
was adapted to allow radioluminescence measurements. A new RL-reader with
a single-photon-counting detector and a RL-reader with X-ray stimulation were
developed and constructed. The '37Cs-source used in the spectrometer and the
single-photon-counting RL-reader as well as the X-ray-source were calibrated.
Fundamental investigations concerning the bleachability and reproducibility of
the IR-RL signal were carried out. Based on the results of these measurements,
an IR-RL technique for dose determination was developed and applied to a set
of coarse-grain feldspar and polymineral fine-grain samples. The measurements
of the fine-grain samples were carried out with the new X-ray stimulation tech-
nique. Some IR-RL ages showed good agreement with reference ages, in other
cases an overestimation of the IR-RL ages was found.






Inhaltsverzeichnis

Abbildungsverzeichnis
Tabellenverzeichnis
1. Einleitung

2. Grundlagen der Lumineszenzdatierung

2.1. Physikalische Grundlagen . . . . ... ... ... ... ... ...
2.1.1. Modellvorstellungen . . . ... ... ... ... ......
2.1.2. Begriffserlauterungen . . . . . .. ... oL
2.1.3. Anforderungen an die Datierungsmethode . . . . . .. ..
2.1.4. Altersgleichung . . . . .. .. .. ... ... ...,

2.2. Bestimmung der Aquivalenzdosis . . .. .. ... .. .......
2.2.1. Die Wachstumskurve . . . . . .. ... .. ... ...,
2.2.2. Sensitivitdtsinderungen . . . . . ... ...
2.23. Normierung . . . . . . . . .. ... oo
2.2.4. Aufbau der Wachstumskurve . . .. ... .. ... ...,

2.3. Bestimmung der Dosisleistung . . . . . . ... ... .. ... ...
2.3.1. Quellen der Dosisleistung . . . . ... ... .. ... ...
2.3.2. Bestimmung der Dosisleistung und der Nuklidgehalte . . .
2.3.3. Berechnung der Dosisleistung aus den Nuklidgehalten

3. Messtechnik
3.1. Spektrale Messungen der Radiolumineszenz . . . . . .. . . ...
3.1.1. Aufbau des Spektrometers . . . . ... .. ...
3.1.2. Kalibration des Spektrometers . . . . .. .. .. .. ...
3.1.3. Darstellung von RL-Spektren von Feldspéten . . ... ..
3.2. Radiolumineszenz-Messgerit mit Einzelphotonenzéhlung . . . . .
3.2.1. Aufbau des Messgerdtes . . . .. ... ... ... . ....
3.2.2. Bestrahlungseinheit . . . . . ... .. ... 0000
3.2.3. Kalibration der 37Cs-Quelle . . . . . . . ... ... .. ..
3.2.4. Detektionseinheit . . . . . ... Lo o000 L L
3.2.5. Bleicheinrichtung . . . . . ... ... o000
3.2.6. Signalverarbeitung und Ablaufsteuerung . . . . . . .. ..
3.3. Radiolumineszenz mit Rontgenstimulation . . . . . . .. . . . ..
3.3.1. Aufbau des Messgerdtes . . . .. .. .. ... ... ....
3.3.2. Rontgenrohre und Rontgengenerator . . . . . .. . .. ..
3.3.3. Probenhalter und Fokusbestimmung . . . ... ... ...
3.3.4. Kalibration der Rontgenquelle . . . . . . ... ... .. ..

11

15

17

19
19
20
21
22
23
24
24
25
25
26
27
27
28
28

33
33
33
35
40
41
41
42
45
49
50
92
93
o4
95
95
o6



Inhaltsverzeichnis

4. Radiolumineszenz 59
4.1. Einfiihrung und grundlegende Modelle . . . . . . .. .. ... .. 29
4.1.1. Infrarot-Radiolumineszenz . . . . . . . . . ... ... ... 59
4.2. Verhaltender IR-RL . . . ... ... .. ... ........... 60
4.3. Dosisbestimmung mit der IR-RL . . . . ... ... ... . ... . 62
4.3.1. Dosisbestimmung mit einem kombinierten Ansatz . . . . . 63
4.4. Modifikationen am IR-RL Modell . . . . . . . ... ... ..... 64
4.4.1. Endlicher Grenzwert der IR-RL-Kurve . . . . .. ... .. 64
4.4.2. Bleichung der IR-RL mit IR-Licht . . . .. ... ... .. 65
4.4.3. Anmerkung zur Modellierung in der Lumineszenzdosimetrie 65
5. Grundlagenuntersuchungen 67
5.1. Basismessungen . . . . . . . .. . ... 67
5.1.1. Messung der IR-RL und Kurvenanpassung . . . . . . . .. 67
5.1.2. Lumineszenzmessungen an den Proben . . . . . . . . . .. 70
5.1.3. TL-, RL- und IRSL-Spektren . . . .. .. .. ... .... 70
5.1.4. TL-, IRSL-Messungen . . . . . . .. ... ... ...... 74
5.2. Ortsaufgeldste Messungen . . . . . . . . ... .. .. ... ... 75
5.2.1. Ortsaufgeloste IR-RL Messungen . . . . . .. .. .. ... 75
5.2.2. Messungen mit dem Rasterelektronenmikroskop . . . . . . 76
5.2.3. Korrelation der IR-RL mit Kalifeldspat . . ... .. ... 77
5.3. Sensitivitdtsinderungen . . . . . ... Lo oL 79
5.3.1. Reproduzierbarkeitsmessungen . . . ... .. .. ... .. 79
5.3.2. Dosisabhingigkeiten der RL-Emissionen . . . . . ... .. 81
5.3.3. Verhalten des roten Peaks . . . . . . . .. .. ... .... 83
5.3.4. Filterempfehlungen . . . . . . .. ... ... ... ..., 84
5.4. Bleichbarkeit der IR-RL . . . . . . . . . ... . ... ... ..., 86
5.4.1. Vergleich der Bleichung von IR-RL und IRSL . . . . . . . 87
5.5. Temperaturabhéngigkeit der IR-RL . . . . . . ... ... .. ... 90
6. Datierungsmessungen 91
6.1. Korrektur der Sensititvitdtsdnderung . . . . . . . . . .. ... .. 91
6.1.1. Berechnung der Aquivalenzdosis . . . . . . . .. ... ... 91
6.1.2. Bestimmung der Sensitivitdtskorrektur mittels Korrektur-
scheibchen . . . . . . . . ... 92
6.1.3. Bestimmung der Sensitivitdtskorrektur aus den angepass-
ten Funktionen . . . . . ... .. ... ... ... .... 93

6.2.

6.3.

6.1.4. Bestimmung der Sensitivitétskorrektur durch Minimierung 93
6.1.5. Abhiingigkeit der Aquivalenzdosis von der Sensitivitits-

korrektur . . . ... ..o 94
Datierungen an Grobkorn-Feldspéten . . . . . . . . . ... .. .. 94
6.2.1. Bestimmung des internen K-Gehaltes . . . . . . .. .. .. 95
6.2.2. Dosisbestimmung und Altersberechnung . . . . . . .. .. 96
6.2.3. Diskussion der Ergebnisse der Grobkorndatierungen . . . 101
Dosisbestimmung an polymineralischen Feinkornproben . . . .. 105
6.3.1. Diskussion der Ergebnisse der Dosisbestimmung an Fein-

kornproben . . . . . ... ..o 112



Inhaltsverzeichnis

6.4. Schlussfolgerungen aus den Ergebnissen der Datierungen . . . . . 114

7. Zusammenfassung 117
A. Probenbeschreibung 119
A.1. Allgemeines zu Feldspdten . . . . . . .. ... ... ... .... 119
A.2. Proben fiir Grundlagenuntersuchungen . . . . . . . ... ... .. 120
A.3. Datierungsproben . . . . . . ... oo o 121
A.3.1. Feinkornproben . . . . . . .. ... oL 121

A.3.2. Grobkornproben . . ... .. ... ... L. 121

B. Konstanten und Berechnungen 123
B.1. Konstanten . . . . . ... ... o 123
B.2. Statistik . . . . . . . .. 123
B.3. Wellenléngen- und Energiedarstellung . . . . ... ... ... .. 124

C. Auswertung von Lumineszenzspektren 125
C.1. Uberblick iiber die Auswerteprozedur . . . . . .. .. ... .. .. 125
C.2. Korrekturfaktoren fiir die spektrale Sensitivitat . . . . . . .. .. 126
C.3. Das Auswerteprogramm LumSpec. . . . . . . .. ... ... ... 130

D. Messergebnisse 137
D.1. Lumineszenzspektren . . . . . . . .. ... Lo 137
D.2. Verhalten des roten Peaks . . . . . ... ... . ... ... ..., 141
Literaturverzeichnis 143
Danksagung 149



10



Abbildungsverzeichnis

2.1.
2.2.
2.3.

3.1.
3.2.
3.3.
3.4.
3.5.
3.6.
3.7.
3.8.
3.9.

3.10.
3.11.
3.12.
3.13.
3.14.
3.15.
3.16.
3.17.
3.18.
3.19.

4.1.
4.2.
4.3.
4.4.
4.5.

5.1.
0.2
9.3.
0.4.
9.5.
9.6.
5.7.
2.8.
9.9.

Lumineszenz im Bandermodell . . . . . ... .. .. ... .... 21
Anforderung an das Lumineszenzsignal . . . . . . . . ... .. .. 23
Aufbau der Wachstumskurve . . .. ... ... ... ... ..., 25
Lumineszenz-Spektrometer . . . . . . . . .. ... 34
Spektrale Verschiebung in der Lumineszenzspektroskopie . . . . . 35
Auflésungsvermogen des Spektrometers. . . . . .. ... L. 37
Test der Kalibration des Spektrometers. . . . . .. . .. .. ... 39
Spektrum der kalibrierten Halogenlampe . . . . . . . . .. .. .. 39
Test der IR-Kalibration des Spektrometers . . . . . . .. .. ... 40
RL-Spektrum der Probe NoPo. . . . . . ... ... ... ..... 41
RL-Messgerdt . . . . . . . . .. oo 43
Dosisaufbau bei g-Strahlung . . . . . . . ... .. ..., 45
Probentréger fiir RL Messgerdt . . . .. ... .. .. ... .... 46
Massen-Bremsvermégen von Quarz und Feldspat . . . . . .. .. 48
Unterschiedliche Probengeometrien . . . . . . .. ... ... ... 48
Kalibration mit unterschiedlichen Methoden . . . . . . . . .. .. 49
Quanteneffizienz des PMT R943-02 . . . . . . .. .. ... .... 50
Temperatur- und Hochspannungsverhalten des PMT R943-02 . . 51
Optische Filter fir den IR Bereich . . . .. ... .. ... .... 51
Steuerprogramm des RL-Messgerédtes . . . . . .. ... ... ... 92
Messzyklus des RL-Messgerédtes . . . . . . . . ... ... .. ... 54
Rontgen-RL-Messgerdt . . . . . . .. .. .. ... o4
Radiolumineszenz im Bandermodell . . . . . . . ... .. ... .. 60
Modell der IRSL . . . . . . . .. ... 61
RL Wachstumskurve . . . . ... .. ... o000 61
IR-RL Techniken zur Dosisbestimmung . . . . . .. . ... .. .. 62
IR-RL Kombinationstechnik zur Dosisbestimmung . . . . . . .. 63
Typische IR-RL Wachstumskurve der Probe G40 . . . . . . . .. 68
Anderung des Fits mit der Messdauer . . .. ... ........ 69
Einschaltvorgang der IR-RL . . . . . . ... ... .. ... ... 69
IR-RL von Quarz . . . . . . .. ... . 70
Spektren der Probe F20 . . . . . . .. ... ... .. ... ... 71
Spektren der Probe G40 . . . . . ... ... oo oL 72
Messungen des natiirlichen TL-Signals von Feldspédten . . . . . . 74

Messungen des TL-Signals von kiinstlich bestrahlten Feldspéten . 75
Ortsaufgeldste Messungen der Radiolumineszenz fiir die Probe G40 76

11



Abbildungsverzeichnis

12

5.10. EDX-Elementscan der Probe HDS 702 . . . . ... . .. .. ... 7
5.11. Ortsaufgeloste Messungen der IR-RL und des Kaliumgehaltes . . 78
5.12. Reproduzierbarkeit der IR-RL-Wachstumskurve . . . . . . . . .. 80
5.13. Sensitivitdtsinderung bei wiederholter Messung . . . . . . . . .. 80
5.14. Verhalten der RL-Emissionen mit steigender Dosis . . . . . . .. 81
5.15. Verhalten des roten Peaks . . . . ... . ... ... ... ... 84
5.16. Detektion mit empfohlener Filterkombination . . . . .. .. . .. 85
5.17. Beispiel fiir den Einfluss der roten Emission . . . . . .. ... .. 85
5.18. IR-Bleichen der IR-RL . . . . . . . . .. . ... ... ... ..., 86
5.19. Bleichgeschwindigkeit der IRSL . . . . . ... ... .. ... ... 88
5.20. Bleichgeschwindigkeit der RL . . . . .. ... ... ... .. ... 88
5.21. Temperaturabhéngigkeit der RL . . . . . ... ... ... ... .. 89
6.1. Abweichung der Aquivalenzdosis bei Variation der Sensititvitéts-

korrektur . . ... 94
6.2. Zusammenhang zwischen Sensitivititskorrektur und Aquivalenz-

dosis . . .. 95
6.3. Ergebnisse der Datierung der Probe HDS 703 . . . . .. ... .. 98
6.4. Ergebnisse der Datierung der Probe HDS 704 . . . . .. . .. .. 99
6.5. Ergebnisse der Datierung der Probe HDS 705 . . . . .. . . . .. 99
6.6. Ergebnisse der Datierung der Probe HDS 706 . . . . .. ... .. 101
6.7. Ergebnisse der Datierung der Probe SLAC1 . . . . . .. ... .. 103
6.8. Die Ergebnisse der Datierungen an Grobkornproben . . ... .. 104
6.9. Ergebnisse der Dosisbestimmung der Probe HDS 724 . . . . . . . 107
6.10. Ergebnisse der Dosisbestimmung der Probe HDS 725 . . . . . .. 108
6.11. Ergebnisse der Dosisbestimmung der Probe HDS 726 . . . . . . . 109
6.12. Ergebnisse der Dosisbestimmung der Probe HDS 727 . . . . . . . 111
6.13. Ergebnisse der Dosisbestimmung der Probe HDS 728 . . . . . . . 111
6.14. Die Ergebnisse der Feinkorndatierungen . . . ... ... ... .. 113
A.1. Feldspat-Mischkristallsystem . . .. ... ... ... ... ... .. 120
C.1. Uberblick iiber die Auswertung von Lumineszenzspektren . . . . 125
C.2. Spektrale Empfindlichkeit ohne Filter . . . . . .. .. ... .. .. 126
C.3. Spektrale Empfindlichkeit mit Filter HA' 3 . . . . . . .. ... .. 127
C.4. Spektrale Empfindlichkeit mit Filter BG 39 . .. .. .. ... .. 127
C.5. LumSpec - Hauptfenster . . . . . .. .. . ... ... ... .... 130
C.6. LumSpec - Daten laden . . . . . ... ... ... oo 131
C.7. LumSpec - Manuelle Kalibration . . .. ... ... ... ... .. 131
C.8. Einfluss von Storsignalen . . . . . . ... ... ... ... ... 132
C.9. LumSpec - Entfernung von Stérsignalen . . . . .. ... ... .. 133
C.10.LumSpec - Subtraktion des Untergrundes . . . .. ... ... .. 133
C.11.LumSpec - Korrektur der spektralen Empfindlichkeit . . . . . . . 134
C.12.LumSpec - Speichern der Daten . . . . . . .. ... ... ... .. 134
C.13.LumSpec - Drucken der Parameter . . . . .. ... ... .. ... 135
D.1. Spektren der Probe NoPo . . . . .. .. ... ... ... ..... 137
D.2. Spektren der Probe NoSo . . . . ... ... .. ... ... ..., 138



Abbildungsverzeichnis

D.3. Spektren der Probe IdCR1 . . . . . . . . . .. . ... ... .... 139
D.4. Spektren der Probe SLAC1 . . . .. .. ... ... ... ... 140
D.5. Verhalten des roten Peaks fiir Probe NoPo . . . . . . .. ... .. 141
D.6. Verhalten des roten Peaks fiir Probe NoSo . . . . . . ... .. .. 141

13



14



Tabellenverzeichnis

2.1. Single Aliquot Regeneration Protokoll (SAR) . . . ... ... .. 27
2.2. Umrechnungsfaktoren fiir die Dosisleistung . . . . . . .. . .. .. 30
3.1. Test der Kalibration des Spektrometers. . . . . . . . .. .. ... 40
3.2. B-Zerfilledes 37Cs . . . . . ... ... 42
3.3. Schwichung der S-Strahlung in Kalifeldspat . . . . . .. .. ... 44
3.4. Massen-Bremsvermdégen von Quarz und Feldspat . . .. ... .. 47
3.5. Kalibration der Rontgenquelle . . . . . . ... ... ... 0. 56
5.1. Ergebnisse der Experimente zur Sensitivitdtsinderung . . . . . . 80
5.2. Lage der Emissionen im roten und IR-Spektralbereich einiger
Feldspédte . . . . . . . . 82
6.1. Interne K-Gehalte, bestimmt durch EDX-Analyse . . . . . .. .. 96
6.2. Ergebnisse der Altersbestimmung der Probe HDS 703 . . . . . . 100
6.3. Ergebnisse der Altersbestimmung der Probe HDS 704 . . . . . . 100
6.4. Ergebnisse der Altersbestimmung der Probe HDS 705 . . . . . . 100
6.5. Ergebnisse der Altersbestimmung der Probe HDS 706 . . . . . . 102
6.6. Ergebnisse der Altersbestimmung der Probe SLAC1 . . . . . . .. 102
6.7. Ergebnisse der Dosisbestimmung der Probe HDS 724 . . . . . . . 107
6.8. Ergebnisse der Dosisbestimmung der Probe HDS 725 . . . . . . . 109
6.9. Ergebnisse der Dosisbestimmung der Probe HDS 726 . . . . . . . 110
6.10. Ergebnisse der Dosisbestimmung der Probe HDS 727 . . . . . . . 110
6.11. Ergebnisse der Dosisbestimmung der Probe HDS 728 . . . . . . . 112
6.12. Uberblick iiber die Alter der Feinkornproben . . . . . .. ... .. 114
A.1. Feldspatproben fiir Grundlagenuntersuchungen . . . .. ... .. 120
C.1. Detektionsbereiche des Spektrometers . . . . .. .. .. ... .. 129

15



16



1. Einleitung

Kenntnisse iiber die sich dndernde Umwelt basieren auf der Rekonstruktion von
Prozessen und Systemzusténden in der Vergangenheit. Die anthropogenen Ein-
fliisse auf Klima und Landschaft lassen sich nur durch genaue Kenntnis der
Vorgénge von natiirlich auftretenden Verdnderungen und Fluktuationen tren-
nen.

Ein wichtiger Teil solcher Rekonstruktionen ist die zeitliche Fixierung von
Ereignissen. Es werden zuverldssige Datierungsmethoden fiir unterschiedlichste
Zeitabschnitte, Materialien und Vorginge benétigt. Einen Uberblick iiber die
Methoden zur Datierung im Bereich der letzten etwa 2 Millionen Jahre gibt
Wagner (1998). Eine dieser Methoden ist die Lumineszenzdatierung. Die Lu-
mineszenzdatierung erlaubt unter anderem die Datierung von Um- und Abla-
gerungen von Sedimenten im Zeitbereich von wenigen hundert Jahren bis hin
zu einigen hunderttausend Jahren und stellt damit ein wichtiges Werkzeug zur
Rekonstruktion der Landschaftsentwicklung in der Vergangenheit dar.

Obowhl die Lumineszenzdatierung in vielen Anwendungen wichtige Ergebnis-
se geliefert hat, befindet sich die Methode weiterhin in der Entwicklung. Dabei
stehen Probleme, die die Anwendung der Methode auf bestimmte Proben ver-
hindern, und die Verbesserung der Prézision im Vordergrund. In diesen Zusam-
menhang ist die vorliegende Arbeit eingebettet. Durch die junge Methode der
Radiolumineszenz (RL) soll zum einen das Spektrum unterschiedlicher Lumines-
zenzverfahren erweitert und ergénzt werden, zum anderen soll die Radiolumines-
zenz als Werkzeug zur Untersuchung der Grundlagen der Lumineszenzdatierung
vorgestellt werden.

Bei der Radiolumineszenz erfolgt die Beobachtung der Lumineszenz wih-
rend der Bestrahlung des Materials mit ionisierender Strahlung. Im Rahmen
der vorliegenden Arbeit wurde dabei vor allem die Radiolumineszenzemission
von Feldspdten im infraroten Spektralbereich (IR-RL) untersucht.

Trautmann et al. (1999) vermuten hinter dieser IR-RL-Emission einen di-
rekten Ubergang von Elektronen in eine dosimetrische Elektronenfalle. Damit
konnte zum ersten mal die direkte Bestimmung des Fiillungszustandes einer
Elektronenfalle mit Hilfe der Lumineszenz gelingen. Bei den bisher eingesetzten
Verfahren miissen die Elektronen zunéchst aus der Falle befreit werden, damit
sie iiber das Leitungsband in sogenannte Rekombinationszentren gelangen kon-
nen, um dabei Lumineszenz zu emittieren. Die Einstufigkeit’ des Prozesses der
Radiolumineszenz macht ihn auch fiir die Grundlagenforschung interessant, da
so der Prozess der Rekombination isoliert untersucht werden kann.
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1. Einleitung

Ausgangspunkt der Arbeit

Motivation dieser Arbeit waren erste Berichte iiber Radiolumineszenzuntersu-
chungen an Feldspaten (Trautmann et al., 1998) sowie erste Ideen zur dosime-
trischen Nutzung der infraroten Radiolumineszenzemission von Feldspaten (T.
Trautmann, Tagungsbeitrag, 4. Lumineszenz- und ESR-Datierungskolloquium,
23.10.-25.10.1998, Dresden). Eigene Vorarbeiten in Richtung der Radiolumines-
zenz (Schilles, 1998) gaben schlieRlich den Ausschlag, den Ansatz weiter zu ver-
folgen. Alle bis zu diesem Zeitpunkt bekannten Ergebnisse basierten auf spektro-
skopischen Messungen. Um genauere Messungen durchfiihren zu kénnen, stand
deshalb die Entwicklung eines Prézisions-RL-Messgerétes, basierend auf Ein-
zelphotonenzdhlung, an erster Stelle. Dabei sollten zu verschiedenen Punkten,
die in der Arbeit von Trautmann (1999) aufgefallen waren, alternative Lésun-
gen gefunden werden, die zuverldssigere Messungen erlauben. Zu diesen Punkten
gehort die Probengeometrie wihrend der Messung und insbesondere die Kali-
bration der eingesetzten Strahlenquelle. Ein weiteres Ziel war die Durchfiihrung
von Tests und Grundlagenuntersuchungen zur (IR-)Radiolumineszenz. Schlief-
lich sollten erste Dosisbestimmungen durchgefiihrt werden.

Ubersicht iiber die Arbeit

Das folgende Kapitel 2 gibt einen kurzen Abriss der Lumineszenzdatierung. Bei-
spielhaft werden dabei einzelne Verfahren erldutert, wie sie aktuell zur Datie-
rung eingesetzt werden. Dadurch werden die Gemeinsamkeiten, vor allem aber
die Unterschiede zur Radiolumineszenzdatierung deutlich, deren theoretisches
Geriist in Kapitel 4 erldutert wird. Da durch die Radiolumineszenzdatierung
grundlegend andere Anforderungen an die Messtechnik gestellt werden und ge-
eignete Messgeréte fiir diese neue Methode nicht zur Verfiigung standen, muss-
ten Messgerite sowohl fiir die Datierungsmessungen als auch fiir grundlegende
Untersuchungen von Materialeigenschaften zum Teil neu entwickelt und aufge-
baut werden oder bestehende Geriéte fiir die neuen Anforderungen modifiziert
werden. Mit diesen sehr umfangreichen Arbeiten beschéftigt sich Kapitel 3.

Die Experimente zu grundlegenden Eigenschaften der Radiolumineszenz und
der infrarot Radiolumineszenz von Feldspiten im speziellen sowie Tests von
Materialeigenschaften, die die Grundlage der Dosisbestimmung bilden, sind in
Kapitel 5 iiber Grundlagenuntersuchungen zusammengestellt. Die Ergebnisse
erster Datierungen und Dosisbestimmungen finden sich im abschliefenden Ka-
pitel 6.
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2. Grundlagen der
Lumineszenzdatierung

2.1. Physikalische Grundlagen

Jeder Korper strahlt bei einer gegebenen Temperatur ein charakteristisches
Spektrum elektromagnetischer Strahlung ab, die sogenannte Planck’sche Wir-
mestrahlung. Als Lumineszenz eines Materials bezeichnet man die Abstrahlung
von elektromagnetischer Strahlung zusétzlich zu dieser Warmestrahlung (meist
im Bereich des IR-, sichtbaren und UV-Spektralbereiches).

Das Auftreten von Lumineszenzemissionen ist uns allen aus dem Alltag wohl
bekannt. Die Bildrohre des Fernsehers, Leuchtstoffrohren, selbst Waschmittel
(Weifimacher) basieren auf Lumineszenzeffekten. Im Falle der Bildréhre trifft
ein Elektronenstrahl auf einen Phosphor (Materialien, die Lumineszenzemissio-
nen zeigen, werden als Phosphor bezeichnet). Die Elektronen des einfallenden
Strahls geben dabei Energie an Elektronen des Phosphors ab und regen diese
damit in einen hoheren Energiezustand an. Bei der sofort anschliefsenden Re-
kombination mit einem Lochelektron, das durch die Anregung geschaffen wurde,
wird sichtbares Licht frei, das wir mit dem Auge wahrnehmen kénnen. Eine Ein-
filhrung in die Physik der Lumineszenz gibt Riehl (1971). Eine tiefer gehende
Beschreibung und ein Uberblick iiber Anwendungen in den verschiedensten Be-
reichen geben Blasse und Grabmaier (1994).

Um den Effekt der Lumineszenz fiir eine Datierungsanwendung einsetzen zu
konnen, ist eine besondere Eigenschaft des Phosphors erforderlich. Er muss die
Energie, die ihm durch die Anregung seiner Elektronen zugefiithrt wird, iiber
einen (fiir die Datierung) ausreichend langen Zeitraum speichern kénnen und
erst durch eine weitere dufsere Stimulation darf es zur Aussendung der Lumi-
neszenz kommen.

Diese Eigenschaften besitzen zum Beispiel die natiirlichen Phosphore Quarz
und Feldspat. Diese nicht leitenden Festkorper konnen Energie, die ihnen in der
Natur aufgrund von ionisierender Strahlung zugefiihrt wird (natiirliche Radioak-
tivitat), speichern und akkumulieren, die dann erst wieder durch eine geeignete
Stimulation (d.h. Energiezufuhr) freigesetzt werden kann. In der Praxis wird
diese Stimulation durch Erhitzen oder durch optische Anregung erreicht. Durch
die Stimulation wird die gespeicherte Energie in den Kristallen freigesetzt und
bei der Rekombination teilweise als sichtbare Lumineszenz emittiert. Dabei steht
die Menge der emittierten Lichtquanten in einer eindeutigen Beziehung zu der
vom Material zuvor absorbierten Energie.

Das bedeutet, dass aus der Anzahl der mefbaren Lichtquanten auf die vom
Material absorbierte Energie geschlossen werden kann. Diese Energie wiederum
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2. Grundlagen der Lumineszenzdatierung

steht in direktem Zusammenhang mit der Zeitdauer, der das Material der ioni-
sierenden Strahlung ausgesetzt war. Vorausgesetzt die Stérke der ionisierenden
Strahlung ist iiber den zu datierenden Zeitraum bekannt, so kann die Zeitdauer
der Bestrahlung bestimmt werden.

Da bei einer Datierung ein exakt definiertes Ereignis bestimmt werden soll,
ist es entscheidend, dass die Energie, die im Phosphor gespeichert ist, durch
dieses Ereignis ,geldscht’ wird. Im Falle der Lumineszenzdatierung entsprechen
die Mechanismen der Nullstellung des Materials den Prozessen der Stimulation.
Das bedeutet, durch Erhitzen oder durch optische Anregung wird die ,Uhr
zuriickgestellt. Ereignisse, die durch die Lumineszenzdatierung bestimmt werden
konnen, sind deshalb zum Beispiel der Brennvorgang von Keramik oder Ton
sowie die Belichtung von Sedimenten bei der Um- und Ablagerung.

2.1.1. Modellvorstellungen

Als Modell fiir die Beschreibung der Effekte der Lumineszenzdatierung wird
das Biandermodell des Festkorpers herangezogen. Fiir einen idealen Quarz- oder
Feldspatkristall besteht das Modell nur aus dem vollstindig gefiillten Valenz-
band und dem vollstindig leeren Leitungsband. Beide Bénder sind, da es sich bei
den Materialien um Isolatoren handelt, durch eine so grofe Bandliicke getrennt,
dass die Wahrscheinlichkeit fiir eine thermische Anregung von Elektronen aus
dem Valenz- ins Leitungsband bei normalen Umgebungstemperaturen extrem
gering ist.

Reale Kristalle weichen stark vom idealen Fall ab. Durch eine Vielzahl von Ef-
fekten wird das Kristallgitter veréndert. Es kénnen Fremdatome in das Kristall-
gitter eingebaut werden. Sie nehmen regulédre Gitterplétze oder Zwischengitter-
stellen ein, durch mechanische Einfliisse kommt es zu Gitterstérungen wie zum
Beispiel Versetzungen. All diese und viele weitere Effekte konnen zur Bildung
von zusétzlichen lokalisierten Energieniveaus fithren, die aufserhalb der idealen
Bandstruktur angesiedelt sind. Interessant fiir die Lumineszenzdatierung sind
dabei zwei Félle (siehe auch Abb. 2.1):

1. Energiezustinde knapp unterhalb des Leitungsbandes, die sogenannten
Elektronenfallen.

2. Energiezustinde oberhalb des Valenzbandes, die im Grundzustand mit
Elektronen besetzt sind.

Dieses System bildet den Ausgangszustand fiir den Mechanismus der Lumines-
zenzdatierung. Alle Zustinde unterhalb des Ferminiveaus, das zwischen Valenz-
und Leitungsband liegt, sind durch Elektronen besetzt, alle Zusténde oberhalb
des Ferminiveaus sind leer.

Nun wird dieser Kristall ionisierender Strahlung ausgesetzt. Dadurch wird
Elektronen im Valenzband Energie zugefiihrt, wodurch sie ins Leitungsband
angeregt werden. In der Regel wird ein angeregtes Elektron umgehend wieder
ins Valenzband zuriickfallen, einige dieser Elektronen gelangen aber auch in
die Elektronenfallen. Gleichermaften wird ein Teil der durch die Anregung im
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Abbildung 2.1.: Lumineszenz im Bindermodell. Links: Die Vorgéiinge in der Na-
tur. Durch ionisierende Strahlung werden Elektron-Loch-Paare ge-
bildet. Die Elektronen gelangen iiber das Leitungsband z.T. in die
Fallen, die Lécher bilden die Rekombinationszentren. Rechts: Bei der
Stimulation im Labor werden Elektronen wieder ins Leitungsband
freigesetzt und gelangen z.T. in die Rekombinationszentren. Dabei
emittieren sie Lumineszenz.

Valenzband entstehenden Lochelektronen den Weg in die Energiezusténde ober-
halb des Valenzbandes finden. Wird ein solcher Zustand durch ein Lochelektron
besetzt, spricht man von einem Rekombinationszentrum.

Ist die Energiedifferenz zwischen Elektronenfalle und Unterkante des Lei-
tungsbandes ausreichend grofs, ist die Wahrscheinlichtkeit fiir eine thermische
Anregung duferst gering, d.h. das Elektron wird fiir lange Zeit in der Falle
gespeichert.

Im Labor wird nun der Kristall durch Erhitzen oder optische Anregung sti-
muliert, d.h. den Elektronen in den Fallen wird Energie zugefiihrt, wodurch sie
ins Leitungsband angehoben werden. Von dort konnen die Elektronen mit den
Lochelektronen in den Rekombinationszentren rekombinieren und dabei Lumi-
neszenzlicht emittieren.

In dieser einfachsten Beschreibung werden viele weitere mogliche Mechanis-
men und Effekte nicht beriicksichtigt, die fiir ein grundlegendes Versténdnis
nicht erforderlich sind. Auf einige dieser zusétzlichen Mechanismen wird in Kapi-
tel 4 eingegangen. Eine ausfiihrliche Beschreibung des theoretischen Hintergrun-
des der Thermolumineszenz, einschlieflich eines Uberblicks iiber unterschied-
lichste Modelle gibt McKeever (1985). Einen aktuelleren Uberblick mit einer
groken Anzahl an Verweisen und Einfithrungen in neuere Entwicklungen sind in
Chen und McKeever (1997) zu finden.

2.1.2. Begriffserliuterungen

Der Begriff der Lumineszenz wird phdnomenologisch in Fluoreszenz und Phos-
phoreszenz unterteilt. Unter Fluoreszenz wird dabei die der Anregung unmittel-
bar folgende Lumineszenzemission verstanden, unter Phosphoreszenz die zeitlich
verzdgerte Lumineszenzemission!. Unterschieden wird auch zwischen verschie-

'Riehl (1971) gibt als Lebensdauer der Zustinde etwa qug s an, etwa in diesem Zeitbereich
erfolgt die Fluoreszenzemission (als Abgrenzung zur Cerenkov-Strahlung und zu Streuef-
fekten, bei denen die Zeit bis zur Emission im Bereich von etwa 107" s liegt).
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2. Grundlagen der Lumineszenzdatierung

denen Anregungsmechanismen, d.h. den Prozessen, durch die die Energie im
Material deponiert wird, die letztlich zur Lumineszenzemission fithrt. Wird die
Lumineszenz durch ionisierende Strahlung erzeugt, spricht man von Radiolu-
mineszenz, bei Anregung durch mechanische Arbeit von Tribolumineszenz, bei
Anregung durch chemische Prozesse von Chemolumineszenz und bei der Anre-
gung durch Elektronen von Kathodolumineszenz.

In all diesen Fillen kann unmittelbar wihrend der Anregung Lumineszenz
(Fluoreszenz) beobachtet werden. Besitzt der Phosphor nun aber die Eigen-
schaft, angeregte Elektronen, wie im oben beschriebenen Modell speichern zu
konnen, kann durch eine spétere Stimulation erneut Lumineszenz erzeugt wer-
den. Diese Effekte werden wiederum nach der Art der Stimulation unterteilt:
Thermisch stimulierte Lumineszenz (TL) bei Stimulation durch Erhitzen der
Probe, optisch stimulierte Lumineszenz (OSL) bei optischer Anregung und als
ein Spezialfall der OSL die infrarot stimulierte Lumineszenz (IRSL).

Die bei der Lumineszenzdatierung eingesetzten Methoden miissten also kor-
rekt als thermisch stimulierte Radiolumineszenz und als optisch stimulierte Ra-
diolumineszenz bezeichnet werden, in der Praxis haben sich jedoch die Begriffe
Thermolumineszenz (TL) und optisch stimulierte Lumineszenz (OSL) durch-
gesetzt, da bei Datierungsanwendungen die Anregung der Lumineszenz durch
ionisierende Strahlung bereits vorgegeben ist.

2.1.3. Anforderungen an die Datierungsmethode

Das oben beschriebene Modell bildet die Basis fiir die Methode der Lumineszenz-
datierung. Die tatsdchlich messbaren Effekte weichen mehr oder weniger stark
von diesem Modell ab und sind sehr stark vom individuellen System abhéngig,
d.h. den Materialeigenschaften der Probe. Dennoch kénnen drei grundsétzliche
Bedingungen formuliert werden, die das jeweilige System erfiillen muss, wenn
es fiir Datierungszwecke (oder andere dosimetrische Anwendungen) eingesetzt
werden soll (siehe dazu auch Abb. 2.2):

1. Riickstellung. Das Signal, das zur Datierung herangezogen werden soll,
muss durch klar definierte Umstédnde vollstdndig zuriickgestellt werden.
Diese Riickstellung sollte idealerweise in einem maoglichst kurzen Zeitraum
erfolgen, nur so kann die Nullstellung einem einzelnen Ereignis zugeordnet
werden.

2. Stabilitdt. Eine ausreichende Stabilitdt des Datierungssignals muss ge-
geben sein. Dazu sollte die mittlere Lebensdauer eines Elektrons in der
Elektronenfalle ein mehrfaches des Datierungszeitraumes umfassen.

3. Funktionaler Zusammenhang. Zwischen dem Datierungssignal und
der applizierten Dosis muss ein funktionaler, d.h. eindeutiger Zusammen-
hang bestehen. Im Idealfall ist dieser Zusammenhang fiir ein bestimmtes
Material explizit bekannt.

Diese Kriterien bilden die Grundvoraussetzung fiir die Datierbarkeit eines Ma-
terials und miissten im Idealfall fiir jede einzelne Probe gepriift werden.
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Abbildung 2.2.: Anforderungen an das Lumineszenzsignal. Durch Bestrahlung
kommt es zum Signalaufbau. Durch ein definiertes Ereignis (hier
durch Belichtung) kommt es zur vollstidndigen Riickstellung des Si-
gnals, anschlieffend zum erneuten Aufbau. Nach Ende der Bestrah-
lung soll das Signal stabil bleiben.

2.1.4. Altersgleichung

Die grundlegende Altersgleichung der Lumineszenzdatierung, die sich aus dem
Modell ergibt, besitzt eine sehr einfache Form:
D

A (2.1)

Das Alter A einer Probe ergibt sich als Quotient aus Aquivalenzdosis D
und Dosisleistung D (in der hier benutzten Form ist D iiber den gesamten
Datierungszeitraum konstant). Als Aquivalenzdosis wird die im Labor der Probe
applizierte Dosis bezeichnet, die das gleiche Lumineszenzsignal erzeugt, das auch
die Messung der natiirlichen Probe ergeben hat. Es wird davon ausgegangen,
dass die Aquivalenzdosis somit der Dosis entspricht, die die Probe in der Natur
erhalten hat (die sogenannte Palaeodosis). Dabei muss beriicksichtigt werden,
dass die natiirliche ionisierende Strahlung aus unterschiedlichen Strahlungsarten
und Energien besteht, im Labor hingegen meist eine - oder y-Quelle mit nur
einem Nuklid eingesetzt wird.

Die Dosisleistung ist die Dosis pro Zeit, die die Probe in der natiirlichen
Umgebung absorbiert hat. In Umgebungen mit hoher natiirlicher Radioaktivi-
tat wird eine bestimmte Dosis schneller in der Probe akkumuliert als in einer
Umgebung mit schwécherer natiirlicher Radioaktivitét. Deshalb ist der Faktor
der Dosisleistung notwendig, um aus einer Aquivalenzdosis auf das Alter zu
schliefen. Fiir eine Altersbestimmung mittels TL oder OSL miissen daher zwei
Messgrofen bestimmt werden. Die einfache Gleichung soll jedoch nicht iiber die
Tatsache hinwegtduschen, dass die Bestimmung dieser zwei Messgréfien mit er-
heblichem Aufwand und Schwierigkeiten verbunden ist. Einen groben Uberblick
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2. Grundlagen der Lumineszenzdatierung

iiber die Methoden zur Bestimmung der beiden Messgréfsen geben die folgenden
zwei Kapitel.

2.2. Bestimmung der Aquivalenzdosis

In diesem Abschnitt soll die prinzipielle Vorgehensweise zur Ermittlung der
Aquivalenzdosis erliutert werden, da diese Konzepte auch bei der IR-RL ihre
Verwendung finden. Ein zentrales Hilfsmittel stellt hierbei die Wachstumskurve
dar. Am Ende des Abschnittes wird exemplarisch ein Messprotokoll der OSL
erliiutert, wie es derzeit bei Datierungen zum Einsatz kommt. Einen Uberblick
iiber die Fiille der verschiedenen Protokolle zur Aquivalenzdosisbestimmung der
OSL und ebenso umfangreiche Hinweise auf weitere Literatur gibt Aitken (1998).
Eine Einfiihrung in die Thermolumineszenzdatierung gibt Aitken (1985).

2.2.1. Die Wachstumskurve

Vergleicht man die Lumineszenzemissionen unterschiedlicher Proben, die alle
mit der selben Dosis bestrahlt wurden, stellt man fest, dass jede Probe ein an-
deres Verhalten zeigt. Es gibt keinen universellen Zusammenhang zwischen Dosis
und Lumineszenzsignal fiir bestimmte Materialien wie zum Beispiel Quarz oder
Feldspat. Man wird also fiir jede einzelne Datierungsprobe den Zusammenhang
zwischen diesen beiden Gréfen bestimmen miissen. Die Kalibrationskurve eines
Materials, die den Zusammenhang zwischen Lumineszenzsignal und applizier-
ter Dosis darstellt, nennt man Wachstumskurve. Ist diese Wachstumskurve fiir
ein bestimmtes Probenmaterial bekannt, kann nach Messung des Lumineszenz-
signals iiber die Kurve auf die absorbierte Dosis riickgeschlossen werden.

In der Praxis haben sich parallel viele verschiedene Techniken zur Bestim-
mung der Wachstumskurve entwickelt, die hier nur kurz angerissen werden kon-
nen. Alle diese Techniken basieren aber auf dem selben Prinzip. Das Material
wird im Labor mit kiinstlichen, bekannten Dosen bestrahlt und das zugehorige
Lumineszenzsignal gemessen.

Hier kann grob zwischen zwei Klassen von Techniken zur Bestimmung der
Wachstumskurve unterschieden werden.

1. Additive Techniken: Hierbei werden der natiirlichen Probe zusdtzlich
zu der in der Natur erhaltenen Dosis kiinstliche Dosen appliziert. Nachteil
dieser Methode ist, dass die Wachstumskurve nur im Dosisbereich ober-
halb der natiirlichen Dosis aufgebaut werden kann und zur Ermittlung der
Aquivalenzdosis die Wachstumskurve extrapoliert werden muss (Abb. 2.3).

2. Regenerative Technik: Hier wird die natiirliche Dosis der Probe gemes-
sen, anschliefend wird die Probe vollstindig zuriickgesetzt. Dann werden
der Probe mehrfach unterschiedliche aber bekannte Dosen appliziert und
das zugehorige Lumineszenzsignal gemessen. Die Dosen, die zur Bestim-
mung der Wachstumskurve dienen, werden also immer einer riickgestellten
Probe appliziert. Der Vorteil ist, dass auch Dosen kleiner als die natiirliche
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Abbildung 2.3.: Additive Wachstumskurve (links). Zunéchst erfolgt die Messung
des natiirlichen Signals (Dreieck). Anschlieflend werden mehrere ad-
ditive Dosen appliziert und das Lumineszenzsignal gemessen (Punk-
te). An diese additiven Punkte wird eine Funktion angepasst, diese
wird extrapoliert und das natiirliche Signal eingepasst. Regenera-
tive Wachstumskurve (rechts). Auch hier wird das natiirliche
Signal gemessen bis das Signal vollstindig gel0scht ist, dann wird die
Probe mehrfach mit bekannten Dosen bestrahlt und das zugehdrige
Lumineszenzsignal gemessen. Durch diese regenerativen Dosispunkte
wird eine Wachstumskurve aufgebaut, in die das natiirliche Signal
eingepasst wird.

Dosis appliziert und gemessen werden kénnen und somit die Wachstums-
kurve auch im Dosisbereich unterhalb der natiirlichen Dosis bestimmt wer-
den kann (Abb. 2.3). Die Bestimmung der Aquivalenzdosis erfolgt somit
durch eine Interpolation. Nachteil dieser Methode sind die auftretenden
Sensitivitdtsdnderungen, die durch die Riickstellung der Probe erzeugt
werden kdnnen.

2.2.2. Sensitivitdtsanderungen

Viele Materialien reagieren auf die Messprozeduren sehr empfindlich, d.h. das
Lumineszenzverhalten der Probe wird durch die Messung selbst verandert (sie-
he z.B. Richardson (1994)). Dieser problematische Effekt wird als Sensitivi-
tatsinderung bezeichnet. Es gibt verschiedene Ansétze, um das Problem der
Sensitivitdtsdnderung zu 16sen. Zum einen ist es mdoglich, das Material jeweils
nur einer Messung zu unterziehen, um Anderungen am Material zu minimieren.
Zum anderen kann versucht werden, das Ausmalfs der Sensitivitdtsdnderungen
zu erfassen und die Messergebnisse entsprechend zu korrigieren.

2.2.3. Normierung

Bei der Lumineszenzdatierung liegen die Proben meist in Form von Mineral-
kornern in der Grofenordnung um 10 pum (Feinkorn) oder 100 pym (Grobkorn)
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2. Grundlagen der Lumineszenzdatierung

vor. Die Proben werden auf Stahl- oder Aluminiumscheibchen (etwa 10 mm
Durchmesser) prépariert.

Bei bestimmten Verfahren (den sogenannten Multiple-Aliquot Techniken) ist
es notig, Messungen an unterschiedlichen Teilproben miteinander zu vergleichen.
Dies erfordert die Herstellung moglichst exakt gleichartiger Teilproben. Da dies
nicht ideal gelingt, muss mit einer Normierung gearbeitet werden. Im einfachs-
ten Fall werden die Massen der Teilproben exakt gemessen und daraus werden
Korrekturfaktoren bestimmt (Gewichtsnormierung). Bei der Beurteilung dieser
Methode muss bedacht werden, dass innerhalb bestimmter Proben nur ein klei-
ner Teil der Mineralkdrner ein Lumineszenzsignal zeigt. Dies kann bei geringen
Probenmengen zu starken Schwankungen in der Anzahl der leuchtenden Kérner
innerhalb verschiedener Teilproben fithren, obwohl alle Teilproben die gleiche
Masse besitzen.

Bei der sogenannten Dosisnormierung werden alle Teilproben (meist nach Ab-
schluss der Messungen) nochmals so bestrahlt, dass alle Teilproben in der Sum-
me die selbe Dosis wihrend des Messzyklusses erhalten habe. Danach werden
alle Teilproben vollstdndig zuriickgesetzt und mit der gleichen Dosis bestrahlt.
Anschliefsend wird nochmals das Lumineszenzsignal gemessen, um einen Kor-
rekturfaktor zu bestimmen. Bei diesem Verfahren ist wiederum der Effekt der
Sensitivitdtsdnderung zu beachten.

Insgesamt kann festgestellt werden, dass alle Normierungsverfahren mit erheb-
lichen Unsicherheiten behaftet sind. Dies war die Motivation fiir die Entwicklung
von Techniken, die eine Aquivalenzdosisbestimmung an einer einzelnen Teilpro-
be erlauben. Solche Verfahren werden als Single-Aliquot Techniken bezeichnet.
Dabei wird per definitionem das Problem der Normierung umgangen, jedoch
miissen zwangsldufig an einer Teilprobe mehrere Messungen durchgefiihrt wer-
den. Die dabei auftretenden Sensitivitdtsinderungen miissen beriicksichtigt und
korrigiert werden.

2.2.4. Aufbau der Wachstumskurve

Exemplarisch soll hier nun ein Messverfahren ausfiihrlicher besprochen wer-
den, das auch bei der Kalibration einer Strahlenquelle verwendet wurde (Kapi-
tel 3.2.3). Dabei handelt es sich um das so genannte Single-Aliquot Regeneration
Protocol (SAR) nach Murray und Wintle (2000), das fiir Quarz-Grobkornma-
terial entwickelt wurde. Hierbei wird fiir jede Teilprobe eine Aquivalenzdosis
bestimmt. Dabei wird zunéchst das natiirliche Lumineszenzsignal vollstindig
ausgelesen. Anschlieffend erhélt die Probe verschiedene bekannte Dosen im La-
bor. Aus den Ergebnissen der Lumineszenzmessungen nach kiinstlicher Bestrah-
lung wird eine Wachstumskurve aufgebaut. In diese Wachstumskurve wird dann
das gemessene natiirliche Lumineszenzsignal eingepasst und so auf die Aquiva-
lenzdosis geschlossen. Bei diesen mehrfach ausgefithrten Messzyklen kann es zu
Sensitivitidtsdnderungen im Probenmaterial kommen.

Um diese Anderungen zu erfassen, wird nach jeder Messung eine (innerhalb
einer Messreihe konstante) Testdosis aufgebracht und anschliefend deren Lu-
mineszenzsignal bestimmt (Tabelle 2.1). So wird fiir jede Einzelmessung ein
Korrekturfaktor bestimmt, mit dem die jeweilige Messung korrigiert wird. Fiir
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Tabelle 2.1.: SAR-Protokoll. Schritte eines Messzyklusses des SAR Protokolls nach
Murray und Wintle (2000). Beim ersten Messzyklus entféllt Schritt 1, so
dass bei Schritt 3 das natiirliche Signal L, gemessen wird.

Schritt Vorgang

Bestrahlung mit Dosis D;

Vorheizen

Stimulation (OSL) liefert Signal L;
Bestrahlung mit Testdosis D}
Vorheizen

Stimulation (OSL) liefert Testsignal L!
néichster Zyklus (Start bei 1)

~ O U i W N

den Aufbau der Wachstumskurve wird somit fiir den Dosispunkt D; statt des
Signals L; der Wert

Ci=2 (2.2)

verwendet.

Die Annahme, die diesem Verfahren zugrunde liegt, geht davon aus, dass
durch die Testmessungen keine weiteren Sensitivitidtsdnderungen erzeugt wer-
den. Aufserdem werden die Sensitivitdtsidnderung, die zwischen der Bestrahlung
in der Natur und dem ersten Messzyklus entstanden sind, nicht erfasst. Das
Verfahren wurde von Dr. Markus Fuchs an der Forschungsstelle Archdometrie
getestet und fiir die speziellen Anwendungen leicht modifiziert. Die Ergebnisse
zeigen eine zuverlissige Anwendbarkeit des Protokolls im unteren Dosisbereich
(Fuchs, 2001).

2.3. Bestimmung der Dosisleistung

Die Bestimmung der Dosisleistung soll hier soweit erldutert werden, wie sie fiir
die Datierungen in Kapitel 6 benétigt wird. Spezielle Aspekte, wie zum Beispiel
das weite Feld der radioaktiven Ungleichgewichte, werden hier nicht erldutert.
Als Standardwerk fiir die Dosisleistungsbestimmung in der Lumineszenzdatie-
rung kann Aitken (1985) genannt werden. Aktuelle Entwicklungen zeigt die Ar-
beit von Kalchgruber (2001).

2.3.1. Quellen der Dosisleistung

Die Dosisleistung am Ort der Probe wird aus verschiedenen Quellen gespeist.
Zum einen existiert die ionisierende Strahlung, die beim Zerfall der Nuklide der
natiirlichen Zerfallsreihen von 235U, 223U und 232Th freigesetzt wird. Einen wei-
teren Beitrag liefern andere natiirlich vorkommende Nuklide. Den wesentlichen
Anteil hierbei liefern das “°K und das 8’Rb. Alle bisher besprochenen Quellen
kénnen sowohl im Sediment, das die Probe umgibt, auftreten, als auch in den
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2. Grundlagen der Lumineszenzdatierung

Probenkérnern selbst (hier vor allem der interne “°K-Gehalt von Kalifeldspé-
ten). Einen zumeist untergeordneten Stellenwert hat die kosmische Strahlung
(Prescott und Hutton, 1994), in besonderen Fillen (z.B. Sedimente aus polna-
her Lage mit geringer Uberdeckung und geringen Beitriigen aus den anderen
Quellen) kann die kosmische Strahlung einen starken Einfluss auf die Dosisleis-
tung haben.

Ein weiterer wichtiger Faktor ist der Wassergehalt der Probe. Die Energie-
absorption in den Poren des Probenmaterials hingt stark davon ab, ob diese
Poren wasser- oder luftgefiillt sind, was zu einer Verdnderung der effektiven Do-
sisleistung fiihrt. Der Wassergehalt der Probe kann jedoch lediglich am aktuellen
System bestimmt werden. Aussagen iiber Entwicklungen in der Vergangenheit
konnen nur selten (aride Gebiete, limnische Sedimente) mit hoher Sicherheit
getroffen werden. In vielen Féllen wird durch die Unsicherheit in der Simulation
des Wassergehaltes der Probe ein erheblicher Fehler in die Altersbestimmung
eingefiihrt.

2.3.2. Bestimmung der Dosisleistung und der Nuklidgehalte

All diese Faktoren miissen bei der Bestimmung der Dosisleistung am Probenort
beriicksichtigt werden. Es liegt daher nahe, die Dosisleistung direkt am Ort der
Probe mit einem geeigneten Mefsystem zu bestimmen. Zu diesem Zweck wer-
den bei der Probenentnahme in-situ-Messungen mit einem NaJ-y-Spektrometer
durchgefiihrt. Diese Messgeriite besitzen jedoch ein zu geringes Auflésungsver-
mogen, um Ungleichgewichte in den Zerfallsreihen, wie sie in natiirlichen Sys-
temen vorkommen koénnen, detektieren zu kénnen. Dies fithrt dazu, dass in den
meisten Fillen die Bestimmung der Dosisleistung im Labor stattfindet.

Um die Dosisleistung berechnen zu koénnen, werden die Gehalte an relevan-
ten Nukliden bestimmt. Dabei kommen verschiedene Methoden zum Einsatz.
Durch a- und -Zghlung kénnen die jeweiligen Aktivitdten des Probenmaterials
bestimmt werden. Weitergehende Informationen erhélt man bei der Low-Level-
~v-Spektrometrie. Neben der Ermittlung der Nuklidgehalte konnen hier Aussa-
gen iiber Gleich- oder Ungleichgewichte in den natiirlichen Zerfallsreihen getrof-
fen werden. Weitere Methoden zur Nuklidbestimmung sind Atom-Absorptions-
Spektroskopie (AAS, zur Bestimmung des “°K-Gehaltes), Neutronenaktivie-
rungsanalyse (NAA) sowie massenspektrometrische Verfahren (ICPMS, induc-
tively coupled plasma mass spectrometry). Eine weitere Methode fiir die Bestim-
mung der *°K-Gehalte der Feldspatproben wurde in dieser Arbeit verwendet, die
Bestimmung mittels EDX-Messungen (Energie-Dispersive-Rontgenfluoreszenz)
an einem Rasterelektronenmikroskop (Kapitel 6.2.1).

2.3.3. Berechnung der Dosisleistung aus den Nuklidgehalten

Liegen die Nuklidgehalte vor, kann aus diesen Daten die Dosisleistung errechnet
werden. Die Zerfélle der Nuklide sind bekannt (Halbwertszeiten, Zerfallsarten,
Energien). Ausgehend von der Vorstellung, dass die gesamte in einem unend-
lich ausgedehnten homogenen Material erzeugte Energie auch wieder absorbiert
wird, ldsst sich die absorbierte Energie pro Masse Material und Zeit (d.h. die
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2.3. Bestimmung der Dosisleistung

Dosisleistung) errechnen. In der Praxis wird auf tabellierte Umrechnungsfak-
toren zuriickgegriffen (Tabelle 2.2). Ausgehend von den Nuklidgehalten erhélt
man mit diesen Faktoren fiir jedes Nuklid bzw. jede gesamte Zerfallsreihe die
Dosisleistung getrennt nach Strahlungsarten. Diese Trennung ist notwendig, da
die verschiedenen Strahlungsarten z.B. unterschiedlich stark durch Porenwasser
absorbiert werden.

Einen wichtigen Einfluss bei der Berechnung der Dosisleistung besitzt die
Reichweite der verschiedenen Strahlungsarten. Im Sediment wird von folgenden
Reichweiten ausgegangen (Aitken, 1998):

e «-Teilchen: etwa 30 pm
o [-Teilchen: etwa 3 mm
e y-Strahlung: etwa 30 cm

Liegt die Korngrofe des bei der Datierung verwendeten Materials deutlich un-
terhalb dieser Reichweiten, wird das Material von allen Strahlungsarten durch-
drungen. Je grofer die Korngréfen werden, desto stirker kommt es zu Dosisleis-
tungsgradienten in den Proben, bis hin zum partiellen Eindringen bestimmter
Strahlungsarten in das Mineralkorn. Unter Beriicksichtigung der Reichweite der
a-Teilchen wurden deshalb zwei Klassen von Datierungsverfahren entwickelt:
die Grobkorndatierung sowie die Feinkorndatierung.

Die Feinkorndatierung

Bei der Feinkorndatierung (Zimmerman, 1967) wird aus der Probe der Korngré-
Kenbereich von 4-11 um abgetrennt. Dieses Material wird von allen drei Strah-
lungsarten vollstdndig durchdrungen. Somit miissen bei der Dosisleistungsbe-
rechnung auch alle Strahlungsarten beriicksichtigt werden. Eine besondere Stel-
lung nimmt die a-Strahlung ein. Das Signal, das durch a-Strahlung in der Probe
induziert wird, ist um einen Faktor in der Gréfsenordnung von 10 schwécher als
das Signal, das durch eine gleich hohe Dosis an - oder y-Strahlung erzeugt wird
(Zimmerman, 1967). Erklart wird dies durch die hohe Ionisationsdichte entlang
der Spur des a-Teilchens und die damit verbundenen Sattigungseffekte. Beriick-
sichtigt wird dieses Verhalten durch den sogenannten a-Wert, der experimentell
bestimmt wird (Aitken und Bowman, 1975).

Aus den Nuklidgehalten G erhélt man mit folgender Gleichung, sowie unter
Verwendung der Faktoren f; ; aus Tabelle 2.2 die Dosisleistung Df’ ; fuir trockenes
Material:

Df,j =Gj- fij (2.3)

Wobei i = «, 8, und 5 = Thorium, Uran, Kalium. Da die Bestimmungen
der Dosisleistungen an trockenem Material erfolgen, miissen diese Dosisleistun-
gen noch auf den Wassergehalt korrigiert werden. Man bestimmt zunéchst den
Feuchtegehalt A aus dem Trockengewicht 7" und dem Wassergehalt W der Pro-
be:
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2. Grundlagen der Lumineszenzdatierung

Tabelle 2.2.: Umrechnungsfaktoren. Mit den folgenden Faktoren lassen sich die
Nuklidgehalte (in ppm fiir Uran und Thorium, in % fiir Kalium) direkt in
Dosisleistung (in Gy ka—') umrechnen (Adamiec und Aitken, 1998). Fiir
Kalium und Rubidium wird ein festes Verhéltnis von 200:1 angenommen
(Warren, 1978).

Nuklid a-Beitrag [(-Beitrag ~-Beitrag
natiirliches Uran 2,78 0,146 0,113
232Th 0,732 0,0273 0,0476
40K (inkl. 8"Rb) - 0,801 0,243
A=TEW (2.4)
T

Mit diesem Feuchtegehalt lassen sich die Dosisleistungen fiir trockenes Ma-
terial korrigieren. Durch die unterschiedlichen Faktoren wird das fiir die ver-
schiedenen Strahlungsarten unterschiedlich Absorptionsverhalten beriicksichtigt
(Zimmerman, 1971):

i Dt
Dy=—" 2 2.
1+1,5(A—-1) (235)
At
Ds = Ds (2.6)
14+1,25(A —1)
At
D, = D (2.7)
T141,14(A - 1)

Mit diesen korrigierten Dosisleistungen und dem oben eingefiihrten a-Wert
a sowie der nach geographischer Lage und Uberdeckung der Probe berechne-
ten kosmischen Dosisleistung Dk ldsst sich nun die effektive Dosisleistung Deﬂ‘
berechnen:

Dest = a- Do + Dg + D, + Dy, (2.8)

Die Grobkorndatierung

Bei den Grobkornmethoden kommen Korngrdéfen in der Gréfenordnung um
100 um zum FEinsatz. Bei der Quarzeinschlusstechnik (Flemming, 1966) han-
delt es sich um reine Quarzkdrner, die keine interne Radioaktivitdt besitzen.
Diese Technik wurde zur eigentlichen Grobkorntechnik (Mejdahl und Winther-
Nielsen, 1982) weiterentwickelt, die auch Materialien mit interner Radioaktivitét
beriicksichtigt. Bei beiden Methoden wird die dufsere Rinde der Mineralkérner,
die durch die a-Strahlung beeinflusst wird, durch Atzen mit Flusssiure ent-
fernt. Im praktischen Einsatz hat sich jedoch gezeigt, dass bei Feldspatkérnern
die Atzung zu einer Spaltung der Kérner und nicht zu einem gleichméfigen
Abitzen der #uferen Rinde fithrt. Deshalb wird in dieser Arbeit auf das Atzen
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2.3. Bestimmung der Dosisleistung

der Feldspéte verzichtet und eine Abschétzung fiir den Einfluft der a-Strahlung
eingerechnet (Lang et al., 1996).

Fiir die in dieser Arbeit verwendeten Proben sind zusitzlich zur Formel 2.8
drei Faktoren zu beriicksichtigen:

1. Interne Dosisleistung. Durch den Kaliumgehalt der Feldspéte kommt
es zu einer internen Dosisleistung Djy; bedingt durch die g-Strahlung des
40K . Diese berechnet sich zu:

Dgint = fax - Gy (2.9)

e Der Faktor fgx bezieht sich hier ausschlieflich auf den 3-Anteil des
0K (ohne 8"Rb wie in Tabelle 2.2). Deshalb gilt hier fsx = 0, 782.

e Gk, gibt den internen Kaliumgehalt (in %) an, nicht zu verwechseln
mit dem Kaliumgehalt des umgebenden Sediments in Formel 2.3.

2. Beitrag der a-Strahlung. Bei Grobkornpriparaten beeinflusst die a-
Strahlung des umgebenden Sediments nur die dufsere Rinde der Kérner.
Lang et al. (1996) empfehlen daher die Abschétzung des Einflusses durch
einen Volumenvergleich. Dabei wird der Anteil des Volumens des Kornes
berechnet, der durch a-Strahlung bestrahlt wird. Mit diesem Faktor p,
wird die a-Dosisleistung korrigiert.

d® — (d — 2iy)?

= (2.10)

Pa =
wobei d der Durchmesser des Kornes und i, die Eindringtiefe der o-
Strahlung ist. Da bei der Grobkorndatierung in der Regel keine Bestim-
mung des a-Wertes erfolgt, empfehlen Lang et al. (1996) die Annahme
eines a-Wertes von a = 0,1 £ 0,05. Fiir die Eindringtiefe empfehlen die
Autoren die Verwendung von 4, = 10 -5 pym. Den abgeschétzten Beitrag
der a-Dosisleistung erhélt man somit nach:

Dy =pq - Da,ext (211)

3. Reichweite der -Strahlung. Hier sind zwei Effekte zu beachten. Zum
einen wird die externe -Strahlung bei den verwendeten Korndurchmes-
sern bereits merklich geschwécht, zum anderen wird die interne S-Strahl-
ung des Mineralkornes nicht vollstindig im Korn absorbiert. Beiden Ef-
fekten trégt folgende Formel Rechnung:

Dg = ¢1(d) Dging + (1 — d2(d)) D ext (2.12)

Hierbei ist ¢(d) der Abschwichungsfaktor, der wiederum von der Energie
der Elektronen (deshalb die unterschiedlichen Indizes fiir interne (¢;) und
externe (¢z) Strahlung - die interne Strahlung ist nur durch “°K bedingt,
die externe wird aus mehreren Quellen unterschiedlicher Zerfallsenergien
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gespeist) sowie von der Geometrie der Mineralkorner abhéngt. Fiir sphé-
rische Korner unterschiedlichen Durchmessers wurden die Faktoren fiir
die relevanten Nuklide und Zerfallsreihen von Mejdahl (1979) berechnet.
In Gleichung 2.12 geht Dﬁ,int aus Gleichung 2.9 sowie Dg’ext aus Glei-
chung 2.6 ein.

Die effektive Dosisleistung Deg der Feldspat-Grobkorndatierung ergibt sich

somit aus der Formel 2.8 unter der Verwendung der Formeln 2.11 und 2.12.
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Die derzeit erhiltlichen Mefgerdte im Bereich Lumineszenzdosimetrie sind nicht
fiir Radiolumineszenzmessungen ausgeriistet. Lediglich TL und OSL/IRSL Mes-
sungen werden durch die Gerdte unterstiitzt. Ebenso wenig lassen sich diese Ge-
riate auf einfache Weise fiir Radiolumineszenzmessungen umriisten. Die einzige
Moglichkeit war daher die Entwicklung und der Bau der notwendigen Mefigeréte
im Rahmen dieser Arbeit. Aufgrund von Erfahrungen mit ersten Vorversuchen
(Schilles, 1998) wurden folgende Gerite projektiert:

e RL-Spektrometer. Das an der Forschungsstelle Archdometrie vorhan-
dene Lumineszenz-Spektrometer (Rieser et al., 1999) sollte um eine RL-
Einheit erweitert werden. Um exakte Messungen durchfiihren zu kénnen,
musste das Spektrometer, das sich in einem experimentellen Stadium be-
funden hat, erweitert und insbesondere moglichst exakt kalibriert werden.

e RL-Messkammer. Zu Beginn dieser Arbeit waren ausschlieflich RL Mes-
sungen mittels eines Spektrometers veroffentlicht. Um exaktere Messungen
durchfithren und Datierungsmessungen sinnvoll ausfiihren zu kénnen, war
deshalb die Entwicklung eines Messgerétes basierend auf einem Detektor
zur Einzelphotonenzihlung (Photomultiplier) dringend notwendig.

e Rontgen-Messgerit. Als langfristige Perspektive sollte ein Gerédt zur
Stimulation der RL mittels Rontgenstrahlung entwickelt werden. Die Vor-
teile liegen hierbei unter anderem in der variablen Dosisleistung, der Mog-
lichkeit von RL Messungen bei erhdhter Temperatur und der Mdoglichkeit
der schnellen An- und Abschaltung der Stimulation.

3.1. Spektrale Messungen der Radiolumineszenz

3.1.1. Aufbau des Spektrometers

An der Forschungsstelle Archdometrie wurde im Rahmen einer fritheren Arbeit
ein Lumineszenzspektrometer aufgebaut (Rieser et al., 1999). Das Lumineszenz-
Spektrometer war bisher fiir Messungen von TL- und IRSL-Spektren ausgelegt.
Es befand sich noch in einem experimentellen Aufbau, insbesondere die Ablauf-
steuerung musste manuell durchgefiihrt werden und war deshalb ungenau.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde das Gerdt zum einen um eine RL-Einheit er-
weitert und zum anderen wurde die Steuerungselektronik ausgebaut, um repro-
duzierbare Messabldufe zu erlauben. Schliefslich wurde ein neues Kalibrations-
protokoll fiir das Gerét entwickelt und die zugehérige Software zur Auswertung
der Daten neu erstellt.
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Abbildung 3.1.: Lumineszenz-Spektrometer. Das Lumineszenz-Spektrometer fiir
TL und IRSL Messungen. Fiir RL Messungen kann die Quelle des
RL-Messgeriétes oberhalb der Heizplatte eingesetzt werden.

Abbildung 3.1 gibt einen Uberblick iiber den Aufbau des Geriites. Die neu
entwickelte und aufgebaute Synchronisationseinheit ibernimmt die Koordinati-
on der Messablaufe, d.h. die Aufzeichnung der Spektren erfolgt nun synchron
zur thermischen oder optischen Stimulation.

Das Spektrometer besteht aus einer Messkammer, die die Probe aufnimmt
und durch optische Elemente (elliptischer Spiegel und Linsengruppe) fiir eine Fo-
kussierung der Lumineszenzemissionen auf den Eintrittsspalt des Czerny-Turner
(flat field) Gitterspektrographen (Acton SP 150) sorgt. Fiir alle Messungen wur-
de mit einem Gitter mit 150 Furchen mm ™! und einer Blaze-Wellenlinge von
300 nm gearbeitet. Als Detektor dient eine CCD-Kamera (Princeton Instru-
ments), deren Chip mit fliissigem Stickstoff und einer Temperatursteuerung auf
ca. -100 °C gekiihlt wird. Der Chip besitzt eine Grofe von 1100x330 Pixel.

Das Spektrometer ist mit einer Heizplatte zur Messung von TL-Spektren aus-
gestattet. Diese erlaubt eine Regelung der Heizrate im Bereich von unter 1 K s+
bis iiber 10 K s~!. Ein Thermoelement an der Heizplatte erméglicht eine Tempe-
raturkontrolle wihrend der Messung. Fiir TL-Messungen kann die Messkammer
evakuiert und mit hoch reinem Stickstoff geflutet werden, um mogliche Oxida-
tionsprozesse zu verhindern.

Zur Messung von IRSL-Spektren wird ein IR-Diodenlaser (Profile) eingesetzt.
Die Emissionswellenldnge des Lasers liegt bei 845 nm bei einer Leistung von
100 mW. Der Laser besitzt eine Leistungs- und eine Temperaturregelung und
ist {iber einen Lichtleiter mit Verschluss in die Messkammer des Spektrometers
eingekoppelt. Da die meisten IR-Diodenlaser eine sehr schwache Nebenemission
im blauen Spektralbereich besitzen, die bei Lumineszenzmessungen stort, ist es
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Abbildung 3.2.: Spektrale Verschiebung in der Lumineszenzspektroskopie.
Durch eine steile Sensitivitdtskurve kann es zur Verschiebung von
breiten Emissionspeaks kommen (Das detektierte Signal erhélt man
durch Multiplikation des Rohsignals mit der Sensitivitidtskurve). Bei
Linienspektren besteht dieses Problem nicht, hier dndert sich nur die
relative Signalhéhe durch die Sensitivitédtskurve.

notig, diese Emission durch einen Hochpass-Kantenfilter (z.B. R 62, Hoya) zu
unterdriicken.

Die RL-Stimulationseinheit besteht aus einem Aufsatzring, der oberhalb der
Heizplatte in die Messkammer integriert werden kann. Dieser Ring besitzt eine
Aufnahme fiir die '37Cs-Quelle, die auch im RL-Messgeriit (Kap. 3.2) eingesetzt
wird. Diese Anordnung erlaubt daher nur Messungen der RL bei Raumtempe-
ratur.

Je nach Art der Messung werden vor dem Eintrittsspalt des Spektrographen
optische Filter eingesetzt. Bei der IRSL dienen diese zur Abtrennung des IR-
Stimulationslichtes, da durch die intensive Laserstrahlung der Detektor ohne
Schutz gesittigt werden wiirde. Bei IRSL Messungen kommt der Filter BG 39
(Schott) in 3 mm Dicke zum Einsatz. Bei TL Messungen werden Filter zur
Unterdriickung der thermischen Strahlung verwendet. Je héher die Temperatur
der Heizplatte, desto starker dringt die Planck’sche Warmestrahlung zu héheren
Energien und damit auch immer stérker in den Detektionsbereich des Spektro-
meters vor. Deshalb wird bei TL-Messungen, die in einen hoheren Tempera-
turbereich (etwa oberhalb 300 °C) reichen, mit einem Wérmeschutzfilter, meist
einem HA 3 (Chance Pilkington) oder KG 5 (Schott) Farbglasfilter, gearbeitet
(Dicke jeweils 3 mm).

3.1.2. Kalibration des Spektrometers

Die Beschreibung des Spektrometers im vorhergehenden Abschnitt macht deut-
lich, wie viele unterschiedliche optische Komponenten an der Detektion des Si-
gnals beteiligt sind. Da diese Elemente jeweils ein anderes Verhalten gegeniiber
Licht unterschiedlicher Wellenléinge zeigen, miissen die Eigenschaften dieser Ele-
mente bei der Auswertung und Interpretation der Messergebnisse beriicksichtigt
werden (Abb. 3.2).
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Es ist sehr schwierig, aus den Datenblittern der einzelnen Komponenten (et-
wa Transmissionskurven von Filtern und Linsen, Reflektionskurven der Spiegel
oder spektrale Empfindlichkeitskurven des Detektors) rechnerisch zu einer spek-
tralen Empfindlichkeitskurve des Gesamtsystems zu gelangen. Die Schwierigkeit
besteht dabei unter anderem in der Abschétzung der Anteile des Lumineszenz-
lichtes, die iiber den elliptischen Spiegel oder die Linsengruppe zum Detektor
gelangen, zumal es sich bei der Probe um ein ausgedehntes Objekt von mehreren
Millimetern Durchmesser handelt. Somit bleibt als Alternative zur Berechnung
die Messung der Empfindlichkeitskurve des Spektrometers.

Wellenldngenkalibration und Binning

Zunédchst muss eine Wellenldngenkalibration des Spektrometers durchgefiihrt
werden. Dies bedeutet, dass den einzelnen Pixeln der CCD-Kamera jeweils
eine Wellenldnge zugeordnet wird. Der CCD-Chip bildet eine 2-dimensionale
Pixelmatrix mit 330x1100 Pixeln. Der Spektrograph liefert jedoch eine quasi-
eindimensionale Information, d.h. er liefert ein spektral aufgelostes Abbild des
Eintrittsspaltes (die Hohe des Eintrittsspaltes liefert jedoch keine weitere Infor-
mation sondern nur eine Erhchung der Intensitét). Aus diesem Grund kénnen
jeweils ganze Reihen von Pixeln (hier 330 Pixel), die jeweils alle einer Wellenlén-
ge zugehoren, zusammengefasst werden. Dieser Vorgang wird bei CCD-Kameras
Binning genannt. Die Zusammenfassung solcher Reihen von Pixeln erfolgt nicht
durch einfache Addition der Einzelwerte nach der Messung sondern wird schon
vor der Messung durch die Steuerungselektronik durchgefiihrt. Dies hat zwei
Vorteile. Zum einen féllt das Ausleserauschen, das den dominierenden Teil des
Signaluntergrundes darstellt, bei CCD-Chips einmal pro ausgelesenem Element
an, wobei es sich hierbei um einen einzelnen Pixel oder eine zusammengefasste
Gruppe von Pixeln handeln kann. Durch das Binning wird so das Signal-Rausch-
Verhéltnis drastisch verbessert. Zum anderen wird eine deutliche Erhéhung der
Auslesegeschwindigkeit erreicht.

Um nun den einzelnen Pixelreihen eine Wellenldngeninformation zuordnen
zu kénnen, benotigt man Lichtquellen mit scharf definierten Wellenldngen, im
Idealfall mit einem Linienspektrum. Bislang wurde diese Kalibration mittels
einer gewthnlichen Gliithlampe in Verbindung mit Interferenzfiltern durchge-
fithrt (Rieser, 1999). Da jedoch die verwendeten Interferenzfilter eine nicht zu
vernachldssigende Linienbreite besitzen, wurde im Rahmen dieser Arbeit ei-
ne neue Kalibrationsprozedur eingefiihrt, bei der als Lichtquelle eine spezielle
Hg(Ar)-Kalibrationslampe (L.O.T.-Oriel) verwendet wurde. Diese besitzt ein
Quecksilber-Linienspektrum. Durch Tests mit mehreren Linien dieser Lampe
wurde ermittelt, dass die Beziehung zwischen Wellenldnge und Pixelnummer fiir
den verwendeten Spektrographen linear ist, d.h. fiir die routineméssig durchzu-
fiihrenden Kalibrationen geniigt die Verwendung von zwei Spektrallinien, die
jedoch nicht zu eng benachbart sein sollten. Ublicherweise werden die Linien
bei 253,65 nm und 546,07 nm zur Kalibration herangezogen. Die Kalibration
erfolgt bei minimaler Offnung des Eingangsspaltes, um eine moglichst geringe
Linienbreite (hohes Auflgsungsvermogen) am Detektor und somit eine méglichst
hohe Genauigkeit zu erreichen.
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Abbildung 3.3.: Auflésungsvermégen des Spektrometers. Das Auslosungsver-
mogen in Abhingigkeit von der Spaltbreite fiir unterschiedliche
Binning-Varianten. Die Bezeichnung 550x1 bedeutet, dass es 550x1
auszulesende Elemente auf dem Chip gibt, d.h. in diesem Fall sind
jeweils 330 Pixelreihen und 2 Pixelspalten zu einem Element zusam-
mengefasst

Bei Lumineszenzmessungen hingegen ist nicht das Aufldsungsvermogen der li-
mitierende Faktor (die Lumineszenzemissionen besitzen Halbwertsbreiten in der
Grofenordnung von 100 nm) sondern die Intensitdt. Um moglichst hohe Signale
bei geringem Untergrund zu erhalten, wurden die Spalten des Chips bereits zu
einem Element zusammengefasst (Binning). Bei dem verwendeten Gitter wird
etwa der Wellenldngenbereich von 200-1200 nm auf dem Chip abgebildet. Bei
einer Spaltenanzahl von 1100 Pixeln entspricht das grob einem Wert von 1 nm
pro Pixel. Da fiir die Lumineszenzspektrometrie ein Wert in der Gréfenordnung
von 10 nm pro Pixel ausreicht, besteht hier wiederum die Méglichkeit, durch Zu-
sammenfassung (Binning) von mehreren Spalten eine weitere Verbesserung des
Signal-Rausch-Verhéltnisses herbeizufiihren. Deshalb werden in der Regel 2-4
Spalten zu einem Element zusammengefasst (insgesamt also z.B. 4 x 300 Pixel,
ergibt 1200 Pixel pro Element). Um zu demonstrieren, dass dadurch keine Ein-
schrankungen im Auflosungsvermogen erzeugt werden, wurde mit der Hg(Ar)-
Lampe das Auflésungsvermogen fiir verschiedene Binning-Varianten vermessen.
In Abbildung 3.3 ist die Linienbreite der Spektrallinien gegen die Spaltbreite
des Eingangsspaltes jeweils fiir drei unterschiedliche Binning-Varianten aufge-
tragen. Es zeigt sich, dass die Linienbreite nahezu unabhéngig von der Art des
Binning bleibt und nur durch die Breite des Eingangsspaltes bestimmt wird. Bei
einer typischerweise bei Messungen benutzten Spaltbreite von 0,5 mm betrigt
das Auflésungsvermogen 20 nm.
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Korrektur der spektralen Sensitivitdt des Spektrometers

Eine weitaus grofere Schwierigkeit stellt die Bestimmung der Sensitivitétskur-
ve dar. Fiir die Messung dieser Kurve wird eine Lichtquelle mit bekanntem
Spektrum benétigt, wobei dieses Spektrum einen mdoglichst glatten Verlauf im
mafigeblichen Bereich von 200-1000 nm aufweisen sollte. Das Spektrum dieser
Lampe kann dann gemessen werden, um anschliefend das gemessene mit dem
bekannten Spektrum zu vergleichen. Der Quotient aus beiden Kurve ergibt die
spektrale Sensitivitdtskurve des Spektrometers.

Geeignet fiir solche Messungen sind Halogenlampen, da sie ein glattes Spek-
trum besitzen. Gasentladungslampen besitzen ein sehr zerkliiftetes Spektrum,
das eher einem Linienspektrum gleicht. Der Nachteil von Halogenlampen ist,
dass das Spektrum erst bei etwa 300 nm beginnt. Dennoch wurde als bester
Kompromiss eine kalibrierte Halogenlampe (L.O.T.-Oriel) verwendet. Vom Her-
steller wird fiir diese Lampen ein Kalibrierungsbericht (abgeleitet von NIST-
Standards) mitgeliefert (Abb. 3.5). Das Spektrum dieser Lampe wurde mit
dem Spektrometer jeweils fiir die verschiedenen Detektionsfilter aufgenommen.
Durch Division des gemessenen Spektrums durch das Emissionsspektrum ergibt
sich die, fiir die jeweilig verwendeten Filter unterschiedliche, Sensitivitétskur-
ve des Spektrometers. Die inverse Kurve zu dieser Sensitivitdtskurve ergibt die
Korrekturkurve, mit der die gemessenen Spektren korrigiert (d.h. multipliziert)
werden miissen. Da unterhalb von 300 nm die Intensitit der verwendeten Lam-
pe so gering ist, dass keine sinnvollen Ergebnisse mehr erzeugt werden konnten,
wurde im Bereich unterhalb 300 nm eine Abschétzung der Sensitivitat auf Basis
der Daten der verwendeten Komponenten errechnet. Um die Messdaten spi-
ter einfacher einer Korrektur unterziehen zu kénnen, wurden Funktionen an die
Korrekturkurven angepasst, um somit den Korrekturfaktor fiir beliebige Wel-
lenldngen errechnen zu kénnen. Die gemessenen Sensitivitdtskurven, die daraus
errechneten Korrekturkurven und die daran angepassten Funktionen sind fiir
die verschiedenen Filter in Anhang C dargestellt.

Priifung der Kalibration - insbesondere im IR-Bereich

Die Kalibration wurde mit einem Satz von vier Interferenz-Bandpassfiltern, de-
ren zentrale Wellenldngen iiber den gesamten relevanten Spektralbereich verteilt
liegen, gepriift. Die Filter wurden dabei mit einer Halogenlampe beleuchtet. Das
transmittierte Licht wurde mit dem Spektrometer gemessen, die Spektren an-
schlieflend der Standardauswertung (Anhang C) unterzogen. Das Ergebnis ist
in Abbildung 3.4 und Tabelle 3.1 dargestellt. Die Messungen bestéitigen die Ka-
libration des Spektrometers {iber den gesamten Spektralbereich.

Besonderes Interesse bestand an der Untersuchung der Emissionen des Feld-
spates im infraroten Spektralbereich, genauer im Bereich 800-1000 nm. Da die
Empfindlichkeit des Spektrometers in diesem Bereich ein steil abfallendes Ver-
halten aufweist, sollte die Kalibration in nahen IR-Bereich nochmals gesondert
iiberpriift werden.

Zu diesem Zweck wurde ein spezieller Interferenz-Bandpass-Filter angeschafft
(850FS100, Fa. LOT-Oriel). Der Filter besitzt einen maximalen Durchlass bei
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Abbildung 3.4.:

Intensitéat in beliebigen Einheiten

Abbildung 3.5.:

3.1. Spektrale Messungen der Radiolumineszenz
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Test der Kalibration des Spektrometers. Als Test der Kalibra-
tion wurden vier Interferenzfilter mit bekannter Transmission gemes-
sen. Die Kreuze geben die Messpunkte an, die durchgezogene Linie
représentiert die 1:1 Gerade.
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Spektrum der Halogenlampe. Spektrum der kalibrierten Halo-
genlampe. Im kleinen Diagramm befindet sich der Ausschnitt von
800 bis 1000 nm, der fiir den Test der IR Kalibration als konstant
angesehen wird.
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3. Messtechnik

Tabelle 3.1.: Test der Kalibration des Spektrometers. Vergleich der gemessenen
und vom Hersteller bestimmten Filterdaten.

Wellenlinge in nm
Hersteller Messung Differenz in nm rel. Differenz in %

280,6 278 2,6 <1

510 512 2 < 0,5

861,771 863 1,229 < 0,2

1015,3 1020,6 9,3 <1
1,0 ‘
0,9 4 ’I \\ —— Gemessene Transmission

——— Herstellerangabe

0,8 -
0,7 -
0,6 -
0,5 -
0,4 -
0,3 |
0,2 -
0,1 1

0,0 \ \ ‘ ‘ ‘ :
750 800 850 900 950 1000 1050

Wellenlange in nm

Transmission in %

Abbildung 3.6.: Test der Kalibration. Dargestellt ist die vom Hersteller gemessene
Transmissionskurve des IR-Bandpassfilters sowie die mit dem Spek-
trometer gemessene Transmission.

850 nm mit einer Halbwertsbreite von ca. 100 nm. Vom Hersteller wurde fiir
den Filter ein Einzelmessprotokoll fiir die Transmission mitgeliefert. Der Filter
wurde in Probenposition montiert und mit einer Halogenlampe (LOT-Oriel) be-
leuchtet. Vom Licht, das den Filter passieren konnte, wurde ein Spektrum aufge-
nommen. Diese Messdaten wurden der Routineauswertung mit dem Programm
LumSpec 2.2 unterzogen. Das Spektrum der Halogenlampe wurde im Messbe-
reich von 800-1000 nm als konstant angenommen (vgl. Abb. 3.5). Schlieflich
wurde das so gemessene Spektrum mit der vom Hersteller gelieferten Kurve
verglichen. Beide Kurven sind in Abbildung 3.6 dargestellt (beide Kurven auf
das Peakmaximum normiert). Insbesondere die Lage der Peakmaxima stimmen
sehr gut iiberein, womit die Tauglichkeit der Kalibration des Spektrometers im
nahen IR-Bereich unterstrichen wird.

3.1.3. Darstellung von RL-Spektren von Feldspiten

Ein typisches Radiolumineszenzspektrum ist in Abb. 3.7 dargestellt. An die
Messdaten wurden 5 Gaufs-Kurven angepasst, um so die einzelnen Emissionen
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Abbildung 3.7.: RL Spektrum der Probe NoPo. Die Abbildung zeigt das RL
Spektrum der Feldspat-Probe NoPo (K-reicher Feldspat, nihere An-
gaben sieche Anhang A.2 und Tabelle A.1). An die Messdaten wurden
5 GaufB-Kurven angepasst. Die Summe der fiinf Gaufs-Kurven zeigt
eine gute Ubereinstimmung mit den Messdaten. Die Farbangaben
entsprechen den in dieser Arbeit verwendeten Bezeichnungen. (Mess-
parameter: Integrationszeit 150 s bei einer Spaltbreite von 1,0 mm,
Messung ohne Filter, Binning: 366x1)

zu trennen. Zum Test der Giite der Anpassung ist im Schaubild die Summe der
5 Kurven dargestellt, die eine sehr gute Ubereinstimmung mit den Messdaten
zeigt. FKine ausfiihrlichere Darstellung der Ergebnisse der spektralen Messungen,
insbesondere auch der Lage der Emissionen fiir verschiedene Proben erfolgt in
Kapitel 5.1.3.

Eine zentrale Frage wird schon durch Abb. 3.7 aufgeworfen. Durch die Breite
der einzelnen Emissionen kommt es teilweise zu grofen Bereichen, in denen sich
zwei Emissionen iiberlagern. Dies fithrt zu einem Problem bei Messgeriten, die
keinen Detektor mit spektraler Auflésung verwenden, wie etwa einen Photomul-
tiplier. Bei diesen Geréten erfolgt die Trennung der einzelnen Emissionen durch
optische Filter. Die Wahl der Filter erfolgt daher nach Auswertung der spek-
tralen Messungen. Ist eine vollstindige Trennung der Emissionen aufgrund ei-
ner Uberlappung nicht mdglich, muss der Einfluss der eigentlich unerwiinschten
Emission auf das Messergebnis abgeschétzt und bewertet werden. Detaillierte
Untersuchungen zu dieser Problematik finden sich in Kapitel 5.3.

3.2. Radiolumineszenz-Messgerdt mit
Einzelphotonenzdhlung

3.2.1. Aufbau des Messgerites

Die Basis fiir das Radiolumineszenz-Messgerdt bildet eine Lumineszenz-Mess-
kammer, die zuvor fiir IRSL-Messungen verwendet wurde (Schilles, 1998). Die
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3. Messtechnik

Tabelle 3.2.: p-Zerfille des *"Cs.

Max. Energie in eV Mittlere Energie in €V rel. Intensitit in %

1176 416,26 5.6
892.1 300,57 58 -10~*
514,03 174,32 94.4

Probe befindet sich bei diesem Gerét im Brennpunkt eines elliptischen Spiegels,
der das emittierte Lumineszenzlicht in den zweiten Brennpunkt des Spiegels
reflektiert. Dort sitzt ein ebener Spiegel, der das Licht umleitet, so dass es durch
optische Filter auf die Photokathode eines Photomultipliers (PMT) gelangt. Die
Umlenkung des Strahlengangs wurde trotz der entstehenden Verluste realisiert,
um eine direkte Einstrahlung der Anregungsquelle auf den Photomultiplier und
die damit verbundene Erhéhung des Rauschens zu verhindern.

Da die Anwendung insbesondere in der Detektion von IR-Emissionen liegen
sollte, wurden die Komponenten der urspriinglichen Messkammer auf ihre Taug-
lichkeit im IR-Bereich iiberpriift und gegebenenfalls ausgetauscht. Der ellipti-
sche Spiegel musste weiterhin verwendet werden, da er nur in der Ausfiihrung
mit Nickel-Substrat und Rhodium-Beschichtung erhéltlich ist. Der ebene Spie-
gel wurde durch einen Spiegel mit Silber-Beschichtung ersetzt, die einen hdheren
Reflektionsgrad im IR-Bereich als iibliche Aluminiumspiegel aufweist. Die wich-
tigste neue Komponente ist jedoch der Photomultiplier. Die iiblicherweise fiir
Lumineszenzmessungen verwendeten PMT mit Bialkali-Photokathode besitzen
eine spektrale Empfindlichkeit bis in den Bereich von etwa 700 nm. Das Mess-
gerdt wurde deshalb mit einem PMT mit GaAs(Cs)-Photokathode ausgestattet
(R 943-02, Hamamatsu), die eine spektrale Empfindlichkeit bis zu 930 nm be-
sitzt.

Die Radio-Stimulation erfolgt durch eine '37Cs-Quelle mit einer Aktivitiit von
3,7 MBq (15.1.99). Das ¥7Cs wurde in ein spezielles Titan-Gehiuse eingearbei-
tet, die Abdeckung des Césiums ist als 5 pm Titanfolie ausgefithrt (AEA Tech-
nology). Bei Quellen mit transparentem Kunststoffgehduse wurden bei Testmes-
sungen Lumineszenzemissionen aus der Quelle selbst festgestellt, weshalb eine
lichtundurchléssige Titanversiegelung gewdhlt wurde. Die Quelle selbst dient als
Probenhalter, so dass die Probe von unten durchstrahlt wird. Aus diesem Grund
musste ein spezieller Probentréger neu entwickelt werden, da die iiblicherweise
verwendeten Stahl- oder Aluminiumscheibchen zu dick sind und damit zu ei-
ner zu starken Schwéchung der Stimulation fithren. Abbildung 3.8 gibt einen
Gesamtiiberblick {iber den Aufbau der RL-Messkammer.

3.2.2. Bestrahlungseinheit
Abschatzung des -Gradienten

In den von Trautmann verdffentlichten Arbeiten (Trautmann et al. (1998),
Trautmann et al. (1999), Trautmann et al. (1999), Trautmann (1999), Traut-
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Abbildung 3.8.: Das RL-Messgerit. Das RL-Messgerét zur Einzelphotonenzihlung
mit integrierter Bleicheinrichtung.

mann et al. (2000)) wird auf eine 37Cs-Quelle ein Probenhalter gesetzt, in dem
die Probe auf einer Aluminiumfolie liegt (Abb. 3.12 links). Die Kérner liegen
dabei lose und in mehreren Lagen ungeordnet im Halter (Trautmann, 1999). Bei
einer Korngrdfe von etwa 100 pm sind bei solch einer Anordnung schnell Pro-
bendicken von 0,5 mm erreicht. Deshalb soll der S-Gradient abgeschatzt werden,
der bei der Bestrahlung von Kalifeldspat auf der '37Cs-Quelle entsteht.

Beim Zerfall von '37Cs entsteht sowohl - als auch S-Strahlung. Der S-Zerfall
findet zum '37Ba statt, dabei gibt es Zerfille sowohl in den Grundzustand des
Bariums als auch in zwei angeregte Zusténde. Die Energien dieser Zerfélle und
ihre relativen Intensitdten sind in Tabelle 3.2 aufgefiihrt (Tuli, 1997).

Kalifeldspat besitzt die chemische Formel KAISi3Og (Anhang A). Als mittle-
re Dichte wurde der Wert p = 2.55 g¢/cm® angenommen (Ramdohr und Strunz,
1978). Mit diesen Daten wurde mittels des Programms ESTAR (Berger et al.,
1999) das Massen-Bremsvermdogen % abhéangig von der Energie berechnet. Die
folgende Rechnung ist mit der maximalen Energie des Hauptzerfallsweges von
514 eV durchgefiihrt. Bei der weiteren Abschitzung wurde von einem monoener-
getischen Elektronenstrahl mit dieser Energie ausgegangen. Damit ergibt sich
ein zu geringer Wert fiir die Abschwéchung, da fiir die im Spektrum zuséitzlich
auftretenden Elektronen mit geringerer Energie das Massen-Bremsvermdgen 2
und damit die Abschwichung héher sind. Das Programm ESTAR ergibt fiir
514 keV einen Wert fiir % von

M 2
S _ | gy MeVem® (3.1)
P g
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3. Messtechnik

Tabelle 3.3.: Schwichung der $-Strahlung in einer 100 pm dicken Schicht
Kalifeldspat. Die Werte stellen Niherungen dar unter der Annahme
eines konstanten Massen-Bremsvermégens in einem diinnen Absorber.

Energie in €V  Energieverlust in %

1176 3
416 11
514 8
174 36

Daraus errechnet sich das lineare Bremsvermdgen S als:

dE M 2 M
§=UE_ 5, 1 er MV 55 & _ 4ge MY
de p g cm cm

(3.2)

Den Energieverlust in diinnen Absorbern kann man ndherungsweise durch
folgende Beziehung ermitteln (Knoll, 1989):

AE = <_—> d (3.3)
dx mattel

wobei d die Dicke des Absobers darstellt. In unserem Fall gehen wir von
einem mittleren Korndurchmesser von 100 pm aus. Daraus errechnet sich fiir
unser Modell ein Energieverlust von:

AE = 43 keV (3.4)

Dies entspricht einem Verlust von rund 8 % beim Durchgang durch eine Korn-
lage. In Tabelle 3.3 sind die angendherten Energieverluste in einer 100 pm
Kalifeldspat-Schicht fiir die maximalen sowie mittleren Energien der beiden
Hauptzerfille des Césiums angegeben. Aus diesen Daten ergibt sich fiir die oben
erwahnte Probenanordnung ein beachtenswerter Gradient, der fiir Datierungs-
anwendungen nicht aufter Acht gelassen werden darf. Es ist deshalb auf eine
moglichst geringe Dicke der Probe zu achten. Es konnten auch Nuklide mit
hoheren S-Energien verwendet werden, dabei ist jedoch die schwierigere Hand-
habung zu beachten, so dass dieser Weg nur fiir vollautomatische Messgeréte
empfohlen werden kann.

Zu beriicksichtigen ist auflerdem der Dosisaufbau innerhalb des Materials. In
Abb. 3.9 ist dargestellt, wie die Elektronen, abhingig von der Distanz zwischen
Probe und Quelle, auf die Probe treffen. Liegt die Quelle weit entfernt von der
Probe, treffen die Elektronen nahezu senkrecht auf die Oberfliche. Erst in einiger
Distanz von der Oberfliche sind die Richtungen der Elektronen isotrop verteilt.
Im Gegensatz dazu treffen die Elektronen bei einer nahen Quelle schon nahezu
isotrop verteilt auf die Probe. Im ersten Fall sind die Wegléngen der Elektronen
fiir eine bestimmte Schichtdicke nahe der Oberfliche der Probe kiirzer als im
zweiten Fall. Das bedeutet, dass im ersten Fall nahe der Oberfliche weniger
Energie deponiert wird, als in einer gewissen Distanz von der Oberflache.
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£\

Abbildung 3.9.: Dosisaufbau bei 3-Strahlung. Im linken Teil fiir eine weit entfern-
te Strahlungsquelle (nahezu paralleles Auftreffen der Elektronen). Im
rechten Teil fiir eine nahe Strahlungsquelle.

Aufbau des Probentrigers

Aufgrund der Uberlegungen in den vorhergehenden Abschnitten sollte der Pro-
bentrager folgende Bedingungen erfiillen:

e Das Probenmaterial soll eine Einkornlage auf dem Probentréger bilden.

e Der Triger soll die Strahlung aus der Césium-Quelle méglichst wenig ab-
schwéchen.

e Die Probe soll unmittelbar auf der Quelle liegen.

Diese Bedingungen fiihrten zur Entwicklung eines Probentrigers, der aus ei-
nem Aluminiumring besteht, der {iber die Quelle gelegt werden kann. Dieser
Ring trégt eine selbstklebende Kunststofffolie, deren klebende Seite nach oben
zeigt und somit die Mineralkorner fixiert (Abb. 3.10 links). Die Bildung einer
Einkornlage wurde fiir verschiedene Klebefolien unter dem Binokular getestet.
Abhéngig von der Dicke des Klebers kam es zur Bildung von Ein- oder Mehr-
kornlagen. Als ideale Folie erwies sich schlieklich Bucheinbandfolie. Die Folie
zeigte keine Radiolumineszenzemissionen. In einem weiteren Test erwies sich
die Fixierung der Korner als duferst haltbar. Dazu wurde ein belegter Trager
fotografiert. Anschliefend wurde der Triger mehrmals mit der belegten Seite
nach unten auf einen Tisch geklopft und schlieflich erneut fotografiert. Der Ver-
gleich beider Bilder zeigt keine Verinderungen (Abb. 3.10 rechts).

3.2.3. Kalibration der *"Cs-Quelle

Bei den bisher verdffentlichten Datierungen mit IR-Radiolumineszenz (Traut-
mann (1999), Trautmann et al. (1999)) wurde die Quelle im wesentlichen da-
durch kalibriert, dass eine Dosisleistung ausgewéhlt wurde, fiir die das Datie-
rungsergebnis durch IR-RL die geringste Abweichung zu Ergebnissen anderer
Methoden ausweist. Da aber anhand der so bestimmten Ergebnisse die Datie-
rungsmethode selbst {iberpriift werden soll, ergibt sich ein Zirkelschluss.
Deshalb wurde im Rahmen dieser Arbeit eine unabhéngige Kalibration der
Quelle durchgefiihrt. Dabei wurde bewufst auf jeglichen Einsatz von Radiolu-
mineszenz verzichtet. Statt dessen wurde lediglich Probenmaterial in der RL-
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Aluminium-
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Abbildung 3.10.: Probentriiger (links). Skizze des Probentréigers fiir das RL-
Messgeréit. Test der Trégerfolie (rechts). Die Abbildung zeigt
eine Einkornlage auf der Trigerfolie. Das obere Bild zeigt den Pro-
bentréger vor, das untere nach dem Abklopfen (Erlduterung siehe
Text). Abgesehen von Helligkeitsunterschieden durch unterschied-
liche Beleuchtung sind keine verschobenen oder fehlenden Kérner
zu entdecken. Die Bilder wurden vektorisiert, um den Vergleich zu
erleichtern.

Messkammer bestrahlt. Die Dosis, die das Material dabei erhalten hat, wur-
de anschliefend mit externen Messgerdten bestimmt. Als Material kam dabei
Quarz zum Einsatz, da fiir Quarz-Grobkorn im Moment die verlasslichsten Me-
thoden zur Dosisbestimmung an einzelnen Teilproben existieren. Die Frage, die
dabei aufgeworfen wird, ist die nach den Unterschieden in den Eigenschaften
von Quarz und Feldspat. Es wurden deshalb mit ESTAR (Berger et al., 1999)
die Massen-Bremsvermdgen % abhingig von der Energie fiir beide Materialien
berechnet. Die Ergebnisse sind in Tabelle 3.4 und Abbildung 3.11 dargestellt.
Fiir die im Rahmen der Lumineszenzdatierung benétigte Genauigkeit der Kali-
bration sind die Abweichungen nicht relevant. Es kann deshalb die Kalibration
mit Quarz durchgefithrt werden, um die Ergebnisse anschliefsend fiir Feldspat-
Datierungen zu nutzen.

Die Dosisbestimmung des bestrahlten Materials sollte mit dem SAR-Protokoll
(Kapitel 2.2.4), in einer speziell in Heidelberg von Markus Fuchs adaptierten
Form (Fuchs, 2001), durchgefiihrt werden. Diese Messungen konnen auf einem
Risg-Lumineszenzmessgeridt durchgefithrt werden, wie es fiir Routinedatierun-
gen eingesetzt wird. Das fiir die Messung verwendete Risg TL/OSL-DA 15 Mess-
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Tabelle 3.4.: Abweichungen in den Massen-Bremsvermdgen. Vergleich der
Massen-Bremsvermdgen von Quarz und Kalifeldspat (Orthoklas) fiir ver-
schiedene Energien (berechnet mit Berger et al. (1999)).

(R S s MeVem S s MeVcm s s
Energie in eV PQua BT g pop Mg Abweichung in %
10 17,81 17,42 2.2
50 5,39 5,29 -1.76
100 3.39 3.34 21,65
500 1,71 1,68 -1,52

gerdt erlaubt Messungen von TL, IRSL und blau stimulierter OSL und besitzt
eingebaute a- und S-Quellen. Das Gerdt wird von Bgtter-Jensen (1997) aus-
fiihrlich beschrieben. Vor der eigentlichen Kalibrierung der RL-Quelle war es
nétig, die interne 2°Sr-22Y-B-Quelle des Risg-Geriites zu kalibrieren. Diese Kali-
brierung wurde in Zusammenarbeit mit Dr. Markus Fuchs durchgefiihrt und ist
in Fuchs (2001) ausfiihrlich beschrieben. Zusammenfassend wird hier nur kurz
der Ablauf dieser Kalibrierung beschrieben.

Zunichst wurde ein geeignetes Probenmaterial ausgewahlt, d.h. verschiedene
Lumineszenzeigenschaften ausgewéhlter Materialien wurden bestimmt und ver-
glichen. Zur Anwendung kam schlieflich kommerziell erhéltliches sedimentéres
Quarzmaterial M32 (S.C.R.-SIBELCO, Belgien). Dieses Material wurde noch-
mals aufbereitet, um andere Minerale aus der Probe zu entfernen. Schlieflich
wurde die Korngrofe 90-125 pum abgesiebt. Das verbleibende Material wurde
mittels einer 0Co-y-Bestrahlungsanlage von Herrn Dipl.-Phys. M. Niedermayer
am Bundesamt fiir Strahlenschutz in Oberschleiftheim mit einer bekannten Do-
sis bestrahlt. Schlieflich wurde das Material mit dem SAR-Protokoll mit dem
Risg-Messgerét gemessen. Aus der bekannten y-Dosis, die vom Material absor-
biert wurde und der gemessenen Bestrahlungszeit mit der im Risg-Messgerat
eingebauten [-Quelle, die das selbe Lumineszenzsignal erzeugt wie die y-Dosis,
kann auf die Dosisleistung der eingebauten Quelle geschlossen werden. Die Ka-
librierung gelang mit einem Fehler von 4 %.

Nun wurde eine dhnliche Vorgehensweise zur Kalibrierung der '37Cs-Quelle
verfolgt. Das oben erwdhnte Quarz-Material wurde wiederum verwendet. Das
Material wurde im RL-Messgeriit auf der 37Cs-Quelle bestrahlt und die Dosis
mittels des SAR-Protokolls im Risg-Messgerit bestimmt. Dieser Vorgang wurde
zunéchst mit Material durchgefiihrt, das nur lose auf den Probentriger gelegt
wurde (die Klebeschicht der Kunststofffolie wurde entfernt). Dennoch wurde
darauf geachtet, moglichst eine Einkornlage zu erzeugen (Abbildung 3.12). In
einem zweiten Experiment wurde das Material, wie in Abbildung 3.10 darge-
stellt, auf der Klebefolie fixiert. Nach der Bestrahlung wurde die Probe durch ein
mehrstiindiges Bad in Aceton von der Folie geldst, anschliefsend mit Ethanol und
Wasser gespiilt und getrocknet. Bei beiden Experimenten wurde das Material
fiir die Messungen im Risg-Messgerét mittels Silikonspray auf Aluminiumteller-
chen prépariert. Durch den Vergleich der Ergebnisse sollte die Notwendigkeit
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Abbildung 3.11.: Massen-Bremsvermdégen von Quarz und Feldspat. Vergleich
der Werte fiir Quarz und Feldspat. Das kleine Diagramm vergrdssert
den Bereich niedriger Energien.

Methode 1 Methode 2

(loses Material) (fixiertes Material)

Abbildung 3.12.: Unterschiedliche Probengeometrien. Die Abbildung zeigt die
unterschiedlichen Probengeometrien. Ganz links die von Trautmann
(1999) verwendete Technik. In der Mitte die Technik mit nicht fi-
xiertem Material. Rechts die Technik mit Klebefolie.

Literatur

der Klebefixierung iiberpriift werden. Bestrahlt und gemessen wurden jeweils 8
Scheibchen. Das Ergebnis ist in Abb. 3.13 zu sehen. Die Verteilung der Proben,
die lose auf dem Probentriger lagen, ist deutlich breiter als die der fixierten Pro-
ben. Obwohl bei einer geringen Probenzahl von 8 keine verlissliche statistische
Aussage getroffen werden kann, 1dt dieses Ergebnis die Praparation der Probe
in einer fixierten Einkornlage als giinstig erscheinen. Aus den Ergebnissen der
acht fixierten Proben wurde schlieflich ein Mittelwert gebildet. Die Kalibrati-
onsprozedur ergab fiir die 37Cs-Quelle mit der beschriebenen Probengeometrie
am 20.12.2000 eine Dosisleistung von 0,00344 4 0,00016 Gy s~!, d.h. mit einem
Fehler von knapp unter 5 %.
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Abbildung 3.13.: Kalibration mit unterschiedlichen Methoden. Die Verteilung
der Ergebnisse der beiden Kalibrationen. Die Methode mit losem
Material zeigt eine wesentlich breitere Verteilung.

3.2.4. Detektionseinheit
Photomultiplier

Um Messungen im nahen IR-Bereich durchfithren zu kénnen, wurde ein R943-
02 Photomulitplier (Hamamatsu) mit GaAs(Cs)-Photokathode mit einem Ein-
trittsfenster aus Quarzglas ausgewédhlt. Dieser Typ besitzt eine spektrale Emp-
findlichkeit im Bereich von 160-930 nm, wobei ein Plateau mit hoher Empfind-
lichkeit im Bereich 300-850 nm existiert (Abb. 3.14). Die Photokathode besitzt
eine Gréfe von 10x10 mm. Photomultiplier mit einer im IR-Bereich empfind-
lichen Photokathode besitzen ein héheres Untergrundrauschen, da bereits die
Raumtemperatur zur thermischen Anregung der Photokathode ausreicht. Um
die schwachen Lumineszenzsignale mit einem ausreichenden Signal-Rausch Ver-
héltnis detektieren zu kénnen, muss der Photomultiplier gekiihlt werden. Der
Photomultiplier wird deshalb in einem Kiihlgehduse (LCT50, Thorn EMI) be-
trieben. Dieses Gehduse sorgt fiir eine Kiihlung bis zu -30 °C durch ein Pel-
tierelement, dessen Abwérme iiber eine Wasserkiihlung abgefiihrt werden muss.
Die Elektronik des Gehéduses hélt die Temperatur auf 0,1 °C konstant, auch bei
Temperaturschwankungen des Kiihlwassers um 10 °C. Fiir die Spannungsver-
sorgung des Photomultipliers sorgt ein stabilisiertes Hochspannungsnetzgerét
(PM28B, Thorn EMI).

Um den idealen Arbeitspunkt des Photomultipliers zu bestimmen, wurde das
Temperaturverhalten in einem Experiment aufgenommen. Dabei wurde fiir ver-
schiedene Temperaturen des PMT die Emission eines $-Lichtes' sowie der Un-
tergrund gemessen. Die Ergebnisse sind in Abbildung 3.15 (rechts) dargestellt.
Der Untergrund nimmt mit abnehmender Temperatur kontinuierlich ab, das Si-
gnal nimmt sogar mit abnehmender Temperatur leicht zu. Deshalb ergibt sich

'Ein B-Licht besteht aus einer fluoreszierenden Substanz, die mit einem langlebigen radio-
aktiven Nuklid vermischt wird. So entsteht eine Lichtquelle mit hoher zeitlicher Konstanz.
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Abbildung 3.14.: Quanteneffizienz des PMT R943-02. Im kleinen Diagramm
der nahe IR-Bereich als Vergosserung (nach Herstellerangaben der
Fa. Hamamatsu).

ein idealer Arbeitspunkt bei etwa -30°C. Im praktischen Einsatz kommt ein wei-
terer Effekt hinzu. Durch die 6rtliche Nihe von 37Cs-Quelle und Photokathode
kommt es - trotz Abschirmung der Quelle durch Bleiplatten - zu einer Anregung
der Photokathode durch die y-Strahlung der Quelle. Deshalb ist der Untergrund
auch bei Temperaturen im Bereich von -20°C noch durch diese Strahlungsan-
regung dominiert. Abschliefend wurde der Hochspannungs-Arbeitspunkt des
Photomultipliers ermittelt. Aus Abbildung 3.15 (links) ist ersichtlich, dass der
Arbeitspunkt des Photomultipliers bei etwa 1600 V liegt. Hier zeigt die Emp-
findlichkeit ein Plateau, d.h. die Messergebnisse sind unempfindlich gegeniiber
geringen Schwankungen der Hochspannung. Gleichzeitig bleibt bei dieser Span-
nung der Untergrund noch in einem niederen Bereich.

Optische Filter

Da der Photomultiplier eine Empfindlichkeit bis in den UV-Bereich besitzt, miis-
sen optische Filter eingesetzt werden, um aus dem Emissionsspektrum der Pro-
be die gewiinschte Einzelemission zu separieren. Da speziell die IR-Emission
in dieser Arbeit untersucht werden sollte, bestand eine Aufgabe in der Suche
geeigneter Filter fiir den entsprechenden Bereich. In Abb. 3.16 ist eine Aus-
wahl an Filtern fiir den nahen IR-Bereich zusammengestellt. Aus diesen Filtern
musste nun eine geeignete Kombination ausgewéhlt werden, die fiir eine ausrei-
chende Trennung der IR-Emission von der dicht benachbarten roten Emission
sorgt. Die Experimente zu diesem Problem und Empfehlungen hinsichtlich der
Filterkombination finden sich in Kapitel 5.3.

3.2.5. Bleicheinrichtung

Um an einer Probe in der Messkammer eine vollstdndige Dosisbestimmung oh-
ne Storungen vornehmen zu konnen, wurde eine Moglichkeit zur Bleichung der
Proben im Messgerit geschaffen. Hierbei wird eine externe Lichtquelle iiber
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Abbildung 3.15.: Temperaturverhalten des PMT R943-02 (rechts). Im unte-
ren Teil des Diagramms das Verhalten des Untergrundes. Oben die
Verdnderung in den Messungen mit 3-Licht. Hochspannungsver-
halten des PMT R943-02 (links). Im unteren Teil des Dia-
gramms das Verhalten des Untergrundes. Oben die Verdnderung in

den Messungen mit -Licht.
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Abbildung 3.16.: Optische Filter fiir den IR Bereich. Eine Auswahl an optischen
Filtern im IR-Bereich. Die Farbglasfilter stammen aus der Serie der
Fa. Hoya (jeweils 2,5 mm Dicke), die Interferenzfilter (IF) von der
Fa. Andover (Diagramm nach Herstellerdaten).
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Abbildung 3.17.: Steuerprogramm des RL-Messgeriites.

einen Lichtleiter in die Messkammer eingekoppelt. Ein Photoverschluss sorgt
fiir die Steuerung der Belichtung der Probe. Es wurden Versuche mit einer Ha-
logenlampe durchgefiihrt, die jedoch nicht zum gewiinschten Ergebnis fiihrten.
Die Probe wurde zwar gebleicht, es liess sich jedoch keine vollsténdige Riick-
stellung des Signals erreichen. Offensichtlich sind zur Bleichung auch die bei
der Halogenlampe fehlenden UV-Komponenten notwendig. Deshalb wurde eine
Quecksilber-Xenon-Lichtbogenlampe installiert. Um ein sonnendhnliches Spek-
trum zu erhalten, werden durch einen optischen Filter (WG 225, 3 mm, Schott)
die harten UV-Komponenten aus dem Licht der Lampe entfernt.

Zu beachten ist, dass die Probe wihrend der Bleichung auf der Quelle ver-
bleibt, d.h. es findet eine Anregung der RL auch wéhrend der Bleichung statt.
Aufgrund der hohen Intensitit der Bleichlampe und der geringen Dosisleistung
der Quelle bleibt die Bleichung der dominierende Prozess.

3.2.6. Signalverarbeitung und Ablaufsteuerung

Die Signale des Photomultipliers werden durch einen Vorverstdrker mit ein-
gebautem Diskriminator? (ADIF1, Thorn EMI) verstirkt, bevor sie an eine
PC-Zahlerkarte (CT1, Thorn EMI) weitergeleitet werden. Die Steuerung der

’Der Diskriminator gibt Eingangspulse nur an den Ausgang weiter, wenn die Pulshéhe ei-
ne bestimmte Schwelle iiberschreitet. Damit werden niedrige Pulse, die durch Rauschen
entstehen, aussortiert.
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3.3. Radiolumineszenz mit Rintgenstimulation

Hochspannung und der Photoverschliisse erfolgt iber die TTL Ausginge einer
PC-Messkarte (Keithely).

Die Ablaufsteuerung der Experimente und die weitere Datenverarbeitung
iibernimmt ein Steuerungsprogamm, das in verschiedenen Versionen fiir die-
sen Zweck mit der Programmierumgebung TestPoint 3.0/4.0 (Keithley) erstellt
wurde. Die fiir Standardmessungen eingesetzte Version RL 1.4 ist in Abb. 3.17
zu sehen. Das Programm erlaubt die Verdnderung der Integrationszeit des De-
tektors und die Eingabe der Anzahl der Kanile fiir eine Messung. Schlieflich
kann eine Bleichung der Probe vor oder nach der Messung durchgefiihrt wer-
den und ein kompletter Messvorgang kann mehrfach durchlaufen werden. Zur
Kontrolle des Experiments verfiigt das Programm iiber Statusanzeigen fiir die
Hochspannungsversorgung und den Zustand der Photoverschliisse. Die aktuelle
Signalhdhe wird ebenso wie der Untergrund angezeigt, Informationen iiber die
Dauer der Messung und verbleibende Messzeit lassen sich ablesen. Der Zeit-
Offset zwischen Bestiickung der Quelle mit der Probe und Start der Messung
sowie der interne Offset zwischen Start der Messung und tatséchlichem Beginn
der Messung kénnen im Programm eingegeben werden und werden bei der Be-
rechnung der Messzeit beriicksichtigt

Da es sich bei Messungen der Radiolumineszenz in der Messkammer meist um
Langzeitmessungen iiber mehrere Stunden oder gar Tage handelt, ist es wichtig,
den aktuellen Signaluntergrund des Messgeriites zu bestimmten. Bestimmungen
des Untergrundes lediglich vor und nach der Messung sind zu grob. Deshalb
wird bei diesem Messgerit ein anderer Ansatz verfolgt. Der Untergrund wird
direkt nach Aufnahme jedes Messpunktes bestimmt und sofort vom Signal sub-
trahiert. Dazu ist vor dem Photomultiplier ein Photoverschluss angebracht, der
nach jeder Messung verschlossen wird, bevor eine Messung des Untergrundes
vorgenommen wird. Durch den Offnungs- und Schliefprozess des Verschlusses
kommt es aber zu elektronischen Storungen der Messungen. Da diese Stérungen
auf elektronischem Wege nur sehr miithsam beseitigt werden konnen, wurde eine
andere Losung gefunden. Nach Offnung und SchlieRung des Verschlusses wird
jeweils eine Messung eingefiigt, deren Daten nicht verwendet werden. Der Ab-
lauf eines kompletten Messzyklusses ist in Abbildung 3.18 dargestellt. Die Lange
eines Messzyklusses entspricht daher vier mal der Linge der Integrationszeit.

Im Messprogramm wird der Untergrund sofort vom Signal abgezogen. In der
Datei der Messung wird das korrigierte Signal und der Untergrund abgespei-
chert. Dies bietet die Mdglichkeit der Riickrechnung auf den rohen Messwert.
Insbesondere bei Proben sehr geringer Intensitit lasst sich so eine Mittelung
des Untergrundes durchfithren, um die statistischen Schwankungen der Unter-
grundmessung zu minimieren.

3.3. Radiolumineszenz mit Rontgenstimulation

Fiir den Einsatz einer Rontgenquelle zur Stimulation von Radiolumineszenz
sprechen eine Reihe von Griinden. Die Dosisleistung einer Rontgenquelle l&sst
sich iiber einen weiten Bereich verindern, die Quelle lisst sich auch ganz ab-
schalten. Bei RL mit Rontgenanregung kann die Probe auf einer Heizplatte
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Abbildung 3.18.: Messzyklus des RL-Messgeriites. Um elektronische Stérungen
durch den Verschluss zu vermeiden, wird nach einer Anderung des
Verschlusszustandes ein Integrationsintervall verworfen.
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Abbildung 3.19.: Messgerit fiir RL mit Rontgenstimulation.

positioniert werden, um Messungen bei unterschiedlichen Temperaturen durch-
zufithren, die ndheren Aufschluss {iber physikalische Effekte geben kénnen.

3.3.1. Aufbau des Messgerites

Das RL-Messgeriat mit Rontgenanregung besteht aus einer Rontgenrdhre mit
Steuergerét, einer Messkammer, die die Probe aufnimmt, und einer Detektions-
einheit, die der Detektionseinheit des RL-Messgerites aus Kapitel 3.2 entspricht.
Der Rontgenstrahl wird von oben in die Messkammer eingestrahlt, so dass eine
konventionelle Préparation der Probe auf einem Aluminium- oder Stahlscheib-
chen durchgefiihrt werden kann. Das Lumineszenzlicht wird {iber einen Lichtlei-
ter zu dem extern angebrachten Photomulitplier gefiihrt.

Da dieses Gerét vollstédndig aus Einzelkomponenten aufgebaut werden musste,
war besonders die Planung und Umsetzung der Abschirmungs- und Sicherheits-
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3.3. Radiolumineszenz mit Rintgenstimulation

mafknahmen aufwindig und langwierig. Der Rontgenstrahl wird unmittelbar
nach Austritt aus dem Rd&hrengehduse in die Messkammer aus 8 mm dickem
Stahl eingekoppelt, um freie Strahlabschnitte zu vermeiden (Abb. 3.19). Die
Messkammer selbst sowie eine den Aufbau umschliefende Plexiglas-Schutzhaube
sind mit elektronischen Schutzkreisen gesichert. Jeder dieser Schutzkreise ist mit
zwei in Serie geschalteten Schaltern (je ein mechanischer und ein magnetischer
Schalter) gesichert. Aufgrund dieser umfangreichen Sicherheitsaustattung wur-
de das Gerit vom TUV als Vollschutzgerit abgenommen (TUV-Bescheinigung
vom 28.2.2001). Das bedeutet, dass wahrend der Messungen keine besonderen
Sicherheitsvorkehrungen zu treffen sind (Sicherung und Verlassen des Raumes
oder von Bereichen des Raumes). Dies ermdéglicht einen effizienten Betrieb der
Anlage und eine reibungslose Integration in die bestehende Labornutzung.

3.3.2. Rontgenrohre und Rontgengenerator

Zum Einsatz kommt eine Rontgenrohre (FK61-20W, Seifert) mit Wolfram-Ano-
de und einer Leistung von 3000 W (50 mA bei 60 keV). Die Rohre besitzt ein
Beryllium Fenster mit 0,25 mm Dicke. Der bei der Anlage genutzte Punktfokus
besitzt eine Grofe von 2,0 x 1,2 mm auf der Anode. Der zugehorige Generator
(ID 3003, Seifert) liefert die Hochspannung fiir die Réhre, priift den Kiihlwas-
serfluss und besitzt eine komfortable Bildschirm-Dialogsteuerung fiir Strom und
Spannung sowie fiir die Steuerung der Verschlusszeiten des Rohrengehéuses. Als
eine weitere wichtige Einrichtung dieses Generators ist die Einfahrautomatik zu
nennen. Abhéngig von der Dauer des Stillstandes der Réhre wird diese vor der
Benutzung automatisch eingefahren, d.h. Strom und Spannung werden schritt-
weise auf die gewiinschten Maximalwerte erhoht. Dadurch wird die Abnutzung
der Réhre stark vermindert und somit auch die Anderung der Dosisleistung
fiir eine feste Strom-Spannungs-Einstellung reduziert. Diese Verbesserung der
Konstanz der Dosisleistung der Rohre ist insbesondere fiir quantitative Anwen-
dungen in der Lumineszenzdatierung von grofsem Vorteil.

Bei den ersten Messungen wurde ein erheblicher Messuntergrund festgestellt.
Weitere Versuche zeigten, dass der Untergrund vom Rohrenstrom abhingt.
Moglicherweise verursacht die thermische Strahlung des Brennflecks auf der
Anode auch durch das Beryllium-Fenster hindurch diesen Untergrund im IR-
empfindlichen Photomultiplier. Hier miissen fiir weitere Messungen bessere Ab-
schirmungen getestet werden.

3.3.3. Probenhalter und Fokusbestimmung

Der Probenhalter der Messkammer besteht aus einem Aluminiumblock, der ei-
ne Aufnahmebohrung von 10 mm Durchmesser fiir die iiblicherweise verwen-
deten Alu- und Stahlscheibchen besitzt. Dieser Block ist mit einem thermisch
leitenden 2-Komponenten-Kleber (TBS, Electrolube) auf einem Peltierelement
(RS Components) fixiert. Das Peltierelement wird tiber eine regelbare Strom-
Spannungsquelle (CPX 200, TTI) versorgt. Durch diese Anordnung lisst sich die
Temperatur der Probe von Raumtemperatur bis zu 140 °C einstellen. Die Tem-
peratur wird mit einem Messfiihler (Testo) kontrolliert, der in den Aluminium-
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Tabelle 3.5.: Kalibration der Réntgenquelle. Aufgefiihrt sind die drei mit unter-
schiedlichen Stromstirken bestrahlten Gruppen von Scheibchen

Strom Bestrahlungsdauer Anzahl Dosis Dosisleistung

in mA ins in Gy in Gy s—!
12 32 10 28,81 £ 0,17 10,9002 + 0,0053
24 16 10 28,51 + 0,43 11,7819 + 0,0269
48 8 4 26,68 £ 0,33 3,335 £ 0,0413

Probentriger eingeschraubt werden kann. Wiinschenswert wire hier eine Heiz-
platte mit einem Regelbereich bis etwa 500 °C, der Aufbau mit Peltier-Heizung
ist lediglich als Versuchsanordnung konzipiert.

Bevor das Messgerédt mit Rontgenanregung fiir Experimente genutzt werden
konnte, musste die Lage des Brennflecks in der Messkammer bestimmt wer-
den. Dazu wurde ein Rontgenfilm verwendet. Der Rontgenfilm (XAR-5, Kodak)
wird tiiblicherweise in den Biowissenschaften zur Autoradiographie eingesetzt
und besitzt eine sehr hohe Empfindlichkeit gegeniiber ionisierender Strahlung.
Deshalb musste die Rontgenrohre mit sehr geringer Leistung betrieben werden.
Zur Bestimmung der Lage des Rontgenstrahls wurde auf den Rontgenfilm ein
Probenscheibchen aufgeklebt. Der Film wurde dann so in die Messkammer ein-
gelegt, dass das aufgeklebte Scheibchen in der Bohrung des Probenhalters zu
liegen kam. Auf diese Weise wurde die Position des Films in der Kammer fixiert.
Anschliefsend wurde der Film mit Réntgensstrahlung beschossen. Die Entwick-
lung der Filme (GBX Developer+Fixer, Kodak) erfolgte unter abgedunkeltem
Rotlicht in Schalen. Nach der Entwicklung wurde der Film zuriick in die Mess-
kammer gelegt, um den Probenhalter in Richtung Rontgenstrahl nachzufiihren.
Diese Prozedur wurde so lange wiederholt, bis der Rontgenfleck direkt iiber dem
aufgeklebten Scheibchen zu sehen war. Der Rongtenstrahl besitzt am Probenort
einen Durchmesser von etwa 20 mm.

3.3.4. Kalibration der Réntgenquelle
Die Intensitdt der Rontgenstrahlung ist als Energie pro Zeit und Fléche definiert:

E

I=—
At

(3.5)
Die Schwichung der Rontgenstrahlung beim Durchgang durch Materie ist durch
_ I
I =TIyexp(—=px) (3.6)
p

gegeben, mit der Dichte p des Absorbermaterials und dem energieabhingigen
Schwichungskoeffizient p als zweiter Materialkonstante. Der Schwichungskoef-
fizient 13sst sich fiir unterschiedlichste Materialien fiir Energien zwischen 0,001
und 100.000 MeV mit dem Programm XCOM berechnen (Berger et al., 2001).
Fiir Quarz ergibt sich fiir monoenergetische Rontgenstrahlung von 50 keV eine
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3.3. Radiolumineszenz mit Rintgenstimulation

Abnahme der Intensitit beim Durchgang durch eine Schicht von 100 pgm um
lediglich etwa 1 %.

Um den Gradienten dennoch méglichst klein zu halten, wurden fiir erste Da-
tierungsmessungen mit der Réntgenrdhre feinkérnige Proben mit einem Korn-
durchmesser im Bereich 4-11 pum vorgesehen. Fiir dieses Material wurde auch
eine Kalibrierung der Rontgenquelle durchgefiihrt.

Dazu wurde eine ausgesuchte Feinkornproben (Feinkornseparat einer Lofpro-
be aus Dolni Vestonice) zunéchst durch 300 s Stimulation mit blauem Licht
(Risp OSL/TL-DA-15, blaue Dioden, 90% Leistung) zuriickgesetzt. Die Proben
wurden anschliefend in der Messkammer bei drei verschiedenen Réhrenstromen
bestrahlt. Die Dosis der bestrahlten Scheibchen wurden mit einem IRSL-Single-
Aligout Protokoll in einem Risg OSL/TL-DA-12 Messgerit bestimmt. Die inter-
ne 98r-20Y-3-Quelle dieses Gerites wurde im Rahmen der Arbeit von Kadereit
(2000) fiir feinkérniges Probenmaterial kalibriert. Das adaptierte SAR-Protokoll
wurde ebenfalls aus der Arbeit von Kadereit (2000) entnommen, wo seine An-
wendbarkeit bis in einen Dosisbereich von ca. 30 Gy gezeigt wurde.

Die Einzelergebnisse der Kalibration sind in Tabelle 3.5 zu finden. Aus diesen
Daten berechnet sich die lineare Kalibrationsfunktion, mit der vom Réhrenstrom
auf die Dosisleistung geschlossen werden kann:

Dx =0,1238 +0,0672 - I, (3.7)

mit Dy als Dosisleistung der Réntgenrohre in Gy s~! und I als Réhrenstrom
in mA. Aufgrund der niederen statistischen Fehler der Messung wird fiir die
Kalibration ein realistischer Fehler von 5 % angesetzt.
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4. Radiolumineszenz

4.1. Einfithrung und grundlegende Modelle

Unter Radiolumineszenz versteht man die Emission von Lumineszenz unter der
Einwirkung von ionisierender Strahlung (Kapitel 2.1.2). In den Bereichen Dosi-
metrie und Datierung wurde die direkte Messung der Radiolumineszenz bisher
nur am Rande in Erwdgung gezogen. Eine der wenigen Arbeiten beschéftigt
sich mit der Anwendung von Radiolumineszenz von Quarzen in der Dosimetrie
(Marazuev et al., 1995).

Erst Trautmann et al. (1998) schlugen die Nutzung der Radiolumineszenz zur
Datierung von Feldspéten vor. Dabei zeigten sie zunéchst nur dosimetrische Ef-
fekte in der Radiolumineszenz von Feldspéten. Der nichste Schritt war die Pra-
sentation einer Datierungsmethode, die speziell die Radiolumineszenzemission
des Feldspates im infraroten Spektralbereich zur Bestimmung der Aquivalenz-
dosis einsetzt (Trautmann et al., 1999).

Der Prozefs, der zur Emission von Radiolumineszenz fiihrt, ist dabei prinzi-
piell derselbe, wie er auch in der Natur bei der Bestrahlung mit natiirlicher
ionisierender Strahlung stattfindet. Einziger Unterschied ist die Dosisleistung
der ionisierenden Strahlung. Wahrend Dosisleistungen in der Natur in der Gro-
fenordnung von 1 Gy/ka liegen, werden zur Messung der Radiolumineszenz im
Labor Dosisleistungen in der Grofenordnung von 1 Gy /h bis hin zu iiber 1 Gy /s
verwendet.

Die Bestrahlung des Materials im Labor fiihrt somit zur Anhebung einer ho-
hen Anzahl von Elektronen in das Leitungsband. Von dort wird ein grosser Teil
direkt wieder ins Valenzband zuriickfallen. Ein gewisser Teil jedoch wird zum
einen in die Elektronenfallen und zum anderen in die Rekombinationszentren
gelangen. Die Energiedifferenz zwischen dem Leitungsband und dem Zustand,
in den das Elektron gelangt, wird in bestimmten Féllen als Photon emittiert
(Abb. 4.1 rechts).

4.1.1. Infrarot-Radiolumineszenz

Feldspéte zeigen bei der optisch stimulierten Lumineszenz eine Besonderheit.
Wihrend andere Materialien wie z.B. Quarz mit abnehmender Energie des Sti-
mulationslichtes eine Abnahme der Intensitéit der emittierten Lumineszenz zei-
gen und bei Stimulation mit IR-Strahlung keinerlei Lumineszenz emittieren,
wurde bei Feldspédten ein Resonanzmaximum im Stimulationsspektrum bei et-
wa 1,4 eV entdeckt (Hiitt et al., 1988). Poolton et al. (1995) présentieren Mes-
sungen des Stimulationsmaximums bei 1,41-1,44 eV in Abhingigkeit von der
Mineralogie der untersuchten Feldspéte.
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4. Radiolumineszenz
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Abbildung 4.1.: Radiolumineszenz im Bindermodell. Links: Das Modell der
infrarot stimulierten Lumineszenz (IRSL). Rechts: Das Modell der
infrarot-Radiolumineszenz (IR-RL). Die durch die ionisierende Strah-
lung angehobenen Elektronen fallen dabei nicht nur in die Rekombi-
nationszentren sondern auch in die Elektronenfallen und geben dabei
Lumineszenz im IR-Bereich ab.

Obwohl die Energie des Stimulationsmaximums eine Instabilitdt des Lumines-
zenzsignals aufgrund der geringen Fallentiefe vermuten lisst, sind Datierungen
mit infrarot stimulierter Lumineszenz (IRSL) an Feldspéaten bis in die Grofen-
ordnung von einigen 10.000 Jahren erfolgreich (Duller, 1992). Erklart wird dieser
Effekt auf unterschiedliche Weise. Zum einen wird ein thermisch unterstiitzter
Prozess vorgeschlagen, zum anderen wire auch ein lokaler Ubergang des Elek-
trons in das zugehorige Rekombinationszentrum denkbar (Abb. 4.2).

Betrachtet man nun das Radiolumineszenz-Emissionsspektrum von Feldspé-
ten (Abb. 3.7) entdeckt man eine Emission im IR-Bereich, etwa an der Stelle, an
der Feldspéte bei IRSL-Messungen stimuliert werden. Trautmann et al. (1999)
schlug nun ein Modell vor, bei dem diese Emission durch Elektroneniiberginge
aus dem Leitungsband direkt in die dosimetrische IRSL-Elektronenfalle erklért
wird (Abb. 4.1). Damit wiren mit dieser Emission direkt Informationen iiber
den Fiillungszustand der Elektronenfalle verkniipft, eine Neuheit in der Lumi-
neszenzdosimetrie. Alle bisher verwendeten Verfahren basieren auf Emissionen,
die durch Elektroneniiberginge aus dem Leitungsband in Rekombinationszen-
tren erzeugt werden.

4.2. Verhalten der IR-RL

Legt man das in Abbildung 4.1 vorgestellte Modell zu Grunde, ldsst sich folgen-
des Verhalten der IR-RL annehmen:

e Die Anzahl der Elektronen, die pro Zeiteinheit in die Elektronenfalle ge-
langen (und damit zur Emission von IR-Photonen fiihren), hingt davon
ab, wie stark diese Falle besetzt ist. Sind bereits viele Zustédnde in der Fal-
le besetzt, ist die Wahrscheinlichkeit fiir einen solchen Ubergang geringer
als bei einer leeren Falle. Die Zahl der Elektronen in der Falle ist wieder-
um von der Dosis abhingig, die das Material erhalten hat. Somit wird das
IR-RL-Signal mit wachsender Dosis abnehmen. Die ;Wachstumskurve‘ hat
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Abbildung 4.2.:

Abbildung 4.3.:

Modell der IRSL. (a) IRSL mit thermischer Unterstiitzung. Durch
die IR Stimulation gelangt das Elektron in einen tiefen (lokalen) Zu-
stand des Leitungsbandes. Erst durch thermische Unterstiitzung er-
reicht es seine Beweglichkeit im Leitungsband. (b) IRSL als lokaler
Ubergang. Das Elektron wird durch die IR-Stimulation in einen ange-
regten Zustand gebracht. Von dort aus kann es mit einem Rekombi-
nationszentrum lokal rekombinieren. (¢) OSL mit héheren Stimulati-
onsenergien. Zum Vergleich das Modell bei Stimulation mit hGheren
Energien. Dabei gelangt das Elektron direkt in einen freien Zustand
im Leitungsband. Nach Poolton et al. (1995).
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RL-Wachstumskurve. Die RL-Wachstumskurve nach dem einfa-
chen Modell. Die Kurve wird durch Bleichen und Bestrahlen reversi-
bel in beide Richtungen durchlaufen.
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Abbildung 4.4.: IR-RL Techniken zur Dosisbestimmung. Im linken Diagramm
die regenerative Technik, im rechten die additive Technik.

in diesem Fall die Form eines einfach exponentiellen Zerfalls (Trautmann,

1999).

e Die IR-RL sollte bei einer vollstdndig gefiillten Elektronenfalle auf 0 zu-
riickgehen. Daraus ergibt sich folgende Form fiir die IR-RL Wachstums-
kurve (Abb. 4.3):

f(x) =a-exp(—bzx) (4.1)

e Die IR-RL sollte durch Bleichung und Bestrahlung reversibel in beide

Richtungen durchlaufen werden (Abb. 4.3).

e Die Bleichung sollte auch durch IR-Strahlung mdglich sein.

4.3. Dosisbestimmung mit der IR-RL

Die grundlegenden Prinzipien der IR-RL-Dosisbestimmung werden von Traut-
mann (1999) dargestellt. Es sind grundsétzlich zwei Vorgehensweisen moglich,
die man als regenerativen und additiven Ansatz bezeichnen kann:

Der regenerative Ansatz

Bei dieser Technik lauft die IR-RL Dosisbestimmung wie folgt ab (Abbildung 4.4

links):

1. Messung des natiirlichen IR-RL Signals (einzelner Messpunkt durch Kurz-
zeit-IR-RL-Messung).

2. Riickstellung der Probe durch Bleichen.

3. Messung der IR-RL Wachstumskurve der gebleichten Probe.

4. Einpassen des natiirlichen Messpunktes in die regenerative Wachstums-

kurve.
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Abbildung 4.5.: IR-RL Techniken zur Dosisbestimmung. Durch die Kombina-
tion der additiven und regenerativen Technik erhdlt man eine Kon-
trollméglichkeit fiir die Ergebnisse.

Der additive Ansatz

Bei dieser Technik besteht eine Dosisbestimmung aus folgenden Schritten (Ab-
bildung 4.4 rechts):

1. Messung der IR-RL Wachstumskurve der natiirlichen Probe.
2. Riickstellung der Probe durch Bleichen.

3. Messung des IR-RL Signals der gebleichten Probe (einzelner Messpunkt
durch Kurzzeit-IR-RL-Messung).

4. Extrapolation der natiirlichen Wachstumkurve in den negativen Dosisbe-
reich.

5. Einpassen des Messpunktes (nach Bleichung) in die extrapolierte additive
Wachstumskurve.

4.3.1. Dosisbestimmung mit einem kombinierten Ansatz

Fithrt man fiir eine Probe Dosisbestimmungen mit den beiden oben erwéhn-
ten Techniken durch, sollten fiir beide identische Ergebnisse gewonnen werden,
schliefslich ist die Dosis unabhéngig von der Methode mit der sie bestimmt wird.
Dies bietet aber wiederum die Méglichkeit eines internen Tests der Dosisbestim-
mung. Bereits in Trautmann (1999) wird die Moglichkeit erwéhnt, dass fiir eine
Probe beide Techniken zum Einsatz kommen kénnten und bei unterschiedlichen
Ergebnisse ein Indiz fiir Sensitivitdtsdnderungen gegeben sei. In den folgenden
Arbeiten des Autors wird von dieser Moglichkeit kein Gebrauch gemacht.

In der vorliegenden Arbeit wird ausschliefslich der kombinierte Ansatz verwen-
det, da durch einen geringen Mehraufwand bei der Messung der Probe wesentlich
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4. Radiolumineszenz

mehr Sicherheit in der Beurteilung der Messergebnisse erlangt werden kann. Die
kombinierte Technik besteht aus folgenden Schritten (Abb. 4.5):

1. Messung der (additiven) IR-RL Wachstumskurve der natiirlichen Probe.
2. Riickstellung der Probe durch Bleichen.

3. Messung der (regenerativen) IR-RL Wachstumskurve der gebleichten Pro-
be.

4. Anpassung jeweils einer exponentiellen Zerfallsfunktion an natiirliche und
gebleichte Messpunkte.

5. Regenerative Datenauswertung:

a) Bestimmung des natiirlichen (Anfangs-)Signals aus der zugehdrigen
angepassten Funktion.

b) Einpassen dieses Wertes in die regenerative Funktion.
6. Additive Datenauswertung:

a) Bestimmung des gebleichten (Anfangs-)Signals aus der zugehdrigen
angepassten Funktion.

b) Einpassen dieses Wertes in die extrapolierte Funktion der natiirlichen
Probe.

7. Vergleich der auf beide Arten bestimmten Dosis.

Die konkrete numerische Ausgestaltung dieses Verfahrens wird in Kapitel 6.1.1
ausgefiihrt.

4. 4. Modifikationen am IR-RL Modell

4.4.1. Endlicher Grenzwert der IR-RL-Kurve

Schon bald nach den ersten Messungen der IR-RL zeigte sich, dass die reale IR-
RL Kurve, nicht wie im einfachen Modell angenommen, fiir hohe Dosen gegen (
sondern gegen einen endlichen Wert strebt. Es muss somit ein Mechanismus exis-
tieren, der Elektronen wihrend der Bestrahlung wieder aus der Elektronenfalle
heraushebt. Trautmann (1999) gibt einen solchen Mechanismus an: er schligt
die Schon-Klasen-Kinetik (McKeever, 1985) als Losung fiir das Problem vor.
Bei diesem Modell werden Elektronen thermisch (oder bei Trautmann (1999)
durch die ionisierende Strahlung) aus dem Valenzband in Elektronenfallen ober-
halb des Valenzbandes angeregt. In die dabei entstehenden Elektronenlécher im
Valenzband konnen zum Teil Elektronen aus den dosimetrischen Elektronenfal-
len gelangen. So kommt es zu einer Leerung der Elektronenfallen. Die Funktion
zur Beschreibung der IR-RL muss im Vergleich zum einfachen Modell (Glei-
chung 4.1) um einen additiven Term erweitert werden:

f(z) =a+b-exp(—cz) (4.2)
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4.4. Modifikationen am IR-RL Modell

4.4.2. Bleichung der IR-RL mit IR-Licht

Sollte das einfache Modell giiltig sein, miisste sich die IR-RL durch IR-Strahlung
im Bereich 800-900 nm bleichen lassen. Experimente zeigten schnell, dass dies
nicht der Fall ist. Wiederum schlug Trautmann (1999) einen Erkldrungsansatz
fiir diesen Effekt vor. Bei der IRSL findet ein lokaler Ubergang eines Fallenelek-
trons in das Rekombinationszentrum statt (Abb. 4.2 (b)). Weiterhin geht Traut-
mann von einer sehr geringen Anzahl von lokalen Rekombinationszentren aus.
In diese Rekombinationszentren finden zwar Ubergiinge bei der IR-Bleichung
statt, diese reichen aber nicht aus, um die Falle merklich zu leeren und damit
fiir einen messbaren Effekt auf die IR-RL zu sorgen.

4.4.3. Anmerkung zur Modellierung in der Lumineszenzdosimetrie

Die Entwicklung des IR-RL Modells ist ein typisches Beispiel fiir die Modellie-
rung von Lumineszenzsystemen. Das Modell wurde schrittweise den Ergebnis-
sen der Messungen angepasst. Es ist bisher in den seltensten Fillen gelungen,
mit einem Lumineszenzmodell einen Effekt vorherzusagen, dessen Existenz dann
durch Messungen bestétigt werden konnte. Der umgekehrte Fall ist vielmehr die
Regel. Modelle werden nach der Entdeckung neuer Effekte um weitere Mecha-
nismen erweitert. Dabei werden mehr und mehr Freiheitsgrade in das Modell
integriert. Parameter werden je nach gewiinschtem Ergebnis von Fall zu Fall
verédndert. So drehen sich Diskussionen oft um die Frage, ob sich mit solch kom-
plexen Modellen nicht nahezu beliebige Effekte erkldren lassen. So besitzt das
oben angefiihrte Modell von Trautmann 15 Uberginge und 18 Parameter.

Der Einsatz von Modellen soll jedoch nicht in Frage gestellt werden. Die Hoff-
nung besteht, dass durch Abgleich von Modell und Messung ein tieferer Einblick
in die der Lumineszenzdatierung zu Grunde liegenden physikalischen Vorginge
gelingt. Dennoch scheinen die Modelle noch nicht so weit entwickelt zu sein,
um z.B. Datierungsmethoden zu verifizieren. Der Beweis der Anwendbarkeit
von neuen Methoden muss bisher noch allein durch experimentelle Ergebnis-
se erbracht werden. Dieser empirische Ansatz wurde auch mit dieser Arbeit
verfolgt. Grundlegende Effekte wurden durch Messungen iiberpriift, teilweise
konnen diese Ergebnisse als Grundlage fiir Modellentwicklungen in der Zukunft
dienen. Durch diese Ergebnisse wurden auch die Messverfahren verbessert. Ab-
schliefend sollen Vergleichsdatierungen ersten Aufschluss iiber die tatséchliche
Leistungsfihigkeit der IR-RL Datierungsmethode bringen.
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5. Grundlagenuntersuchungen

In diesem Kapitel sind zunéchst einige grundlegende Untersuchungen und Un-
tersuchungsmethoden sowohl der Radiolumineszenz als auch anderer Lumines-
zenzmethoden zusammengestellt. Anschlieflend werden ortsaufgeloste Messun-
gen und Experimente zu Sensitivitdtsdnderungen und Bleicheigenschaften der
IR-Radiolumineszenz vorgestellt. Den Abschluss bildet ein erster Einstieg in
Untersuchungen der Temperaturabhéngigkeit der IR-Radiolumineszenz.

5.1. Basismessungen

Soweit nicht anders angegeben, wurden alle Messungen in diesem Kapitel mit
dem RL-Messgerit mit Einzelphotonenzdhlung (Kapitel 3.2) durchgefiihrt. Die
Spannung des Photomultipliers betrug 1600 V, seine Temperatur -21 °C. N&-
here Erlduterungen zu den jeweils verwendeten Proben sind in Anhang A zu
finden. Da die unterschiedlichen Feldspatproben bei vielen Versuchen #dhnliche
Ergebnisse erbracht haben, wurde fiir die folgende Darstellung meist nur ein
reprasentatives Beispiel ausgewéhlt. Die meisten der nachfolgend beschriebenen
Messungen wurden jeweils fiir einen Satz von Feldspatproben durchgefiihrt, um
probenspezifische Effekte und Ausreifier zu identifizieren. Der Ubersichtlichkeit
halber wird auf die Darstellung aller Ergebnisse verzichtet, da dies auch keine
weitergehenden Erkenntnisse liefern wiirde. Teilweise sind weitere Ergebnisse im
Anhang D zu finden.

5.1.1. Messung der IR-RL und Kurvenanpassung

In Abb. 5.1 ist eine typische IR-RL-Kurve einer Feldspatprobe des Materials G40
zu sehen. Gleichzeitig ist die an die Messdaten angepasste exponentielle Zerfalls-
funktion im Diagramm dargestellt. Der Korrelationskoeffizient r2=0,994 deutet
auf eine gute Ubereinstimmung zwischen Messdaten und Funktion hin. Ahnliche
Werte des Korrelationskoeffizienten wurden bei allen Messungen erzielt. Abbil-
dung 5.2 zeigt, wie sich der Parameter a (aus Gleichung 4.2) der angepassten
Funktion mit der Messdauer und damit mit der maximal applizierten Dosis dn-
dert. Da mit diesem Parameter ein Korrekturfaktor bei der Dosisbestimmung
berechnet werden kann (Gleichung 6.12), sollte eine Messung bis hin zu mdog-
lichst hohen Dosen durchgefiihrt werden, um eine ausreichend gute Anpassung
der Funktion an die Messdaten zu erzielen. Hier muss ein Kompromiss zwischen
Messdauer und Genauigkeit gefunden werden.
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Abbildung 5.1.: Typische IR-RL Wachstumskurve der Probe G40. Detekti-
onsfilter IR 83 (2,5 mm), Hoya.

Einschaltvorginge

Die Abbildung 5.3 zeigt den .Finschaltvorgang‘ der IR-RL anhand einer Mes-
sung der Probe IdCR1 (Filter: IR 83, 2,5 mm). Man erkennt einen initialen
Anstieg des IR-RL-Signals vor dem Ubergang in den Bereich der exponentiel-
len Abnahme. Denkbare Erkldrungsansétze sind z.B. der Einfluss von Fallen,
die bereits bei geringer Dosis in Sattigung gehen. Moglicherweise werden diese
zu Beginn der Bestrahlung aufgefiillt und treten damit in Konkurrenz zur IR-
RL-Falle. Sind diese Fallen schlieflich geséttigt, nehmen sie nicht mehr an den
Vorgéngen teil, der Ablauf folgt dann der Modellvorstellung. Eine andere Mog-
lichkeit wére der Einfluss des roten Signals auf den IR-RL-Detektionsbereich (in
Abb. 3.7 zu erkennen). Da das rote Signal mit steigender Dosis wichst, konnte
der Effekt damit erkldrt werden. Warum der Einfluss des roten Signals aber
recht schnell an Bedeutung verliert, bliebe bei dieser Erkldrung offen.

IR-RL von Quarz

Da bei der Schweretrennung im Rahmen der Probenaufbereitung fiir Grobkorn-
Datierungen die Feldspatfraktion nicht mit letzter Sicherheit frei von Quarz
abgetrennt werden kann, stellt sich die Frage nach dem Verhalten der Radio-
lumineszenz von Quarz im infraroten Spektralbereich. Abbildung 5.4 zeigt das
Verhalten der IR-RL von Merck-Quarz. Fiir die Messung wurde ein IR 83 Glas-
filter (2,5 mm) verwendet. Das Schaubild zeigt, dass Quarz zwar ein schwaches
IR-RL Signal liefert, dieses jedoch {iber einen langen Zeitraum (und damit auch
einen grofen Dosisbereich) konstant bleibt und damit keinen Einfluss auf die
Dosisbestimmung hat.
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Messdauer (d.h. von der maximal applizierten Dosis).

170x10°
c .
- - 3 ¢
T 160x10° |, g1 o ey .
g 5 Mldamiss .
- 150x10° L £154x100 §3 700 TN .:6
. RN FUJ
81 z .'q..'.'l
S 140x10° X B
2 _ 152x10°
2 3 o, O 1200 2400
- 130x107 4 _ Bestrahlungsdauer in s
¥
3
& 12010° 4 o
5 | 1CR1
110x10 ‘ ‘ ‘ ‘
0 20000 40000 60000 80000

Bestrahlungdauerin s

Abbildung 5.3.: Einschaltvorgang der IR-RL. Fiir die Probe IdCR1. Man erkennt
in der Vergrésserung den initialen Anstieg vor dem Ubergang in den
exponentiellen Zerfall.
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Abbildung 5.4.: IR-RL von Quarz. Als Material diente kommerziell erhiltlicher
Merck-Quarz. 80000 s Messdauer entsprechen hierbei einer applizier-
ten Dosis von ca. 275 Gy.

5.1.2. Lumineszenzmessungen an den Proben
5.1.3. TL-, RL- und IRSL-Spektren
Uberblick iiber die Methoden

Durch die Erweiterung des IRSL/TL-Lumineszenzspektrometers bietet sich nun
in verstdrktem Mafe die Mdoglichkeit, durch Kombination verschiedener spek-
troskopischer Methoden Informationen iiber die Elektronenfallen und Rekombi-
nationszentren der untersuchten Materialien zu erhalten.

TL-Spektren geben Informationen sowohl zur Fallen- als auch zur Zentrenver-
teilung. Die Rekombinationszentren kénnen durch die unterschiedlichen Emis-
sionen auf der Wellenlédngenskala identifiziert werden. Die verschiedenen Ener-
giedifferenzen zwischen Rekombinationszentren und Leitungsband fithren zu
den einzelnen Lumineszenzemissionen unterschiedlicher Wellenldnge. Die unter-
schiedlichen Peaks in Richtung der Temperaturachse eines TL-Spektrums geben
hingegen Aufschluss iiber die Fallenverteilung im Material. Je hoher die Stimu-
lationstemperatur, umso tiefere Fallen kdnnen geleert werden. Somit werden auf
der Temperaturachse mit steigender Temperatur Fallen mit goferer Energiedif-
ferenz zwischen Falle und Leitungsband beprobt.

Im Idealfall wire damit die TL-Spektroskopie ein universelles Werkzeug zur
Bestimmung sowohl der Zentren- als auch der Fallenverteilung. Leider fithrt der
Effekt des ,Thermal Quenching‘ (Chen und McKeever, 1997) zu Einschréinkun-
gen im Informationsgehalt eines TL-Spektrums. Beim Thermal Quenching fiihrt
die Erhéhung der Stimulationstemperatur dazu, dass immer mehr Elektronen
iiber nicht-strahlende Ubergiinge ihre Energie abgeben. Zusitzlich sind Emis-
sionen mit hoherer Energie (d.h. geringerer Wellenlénge) stérker betroffen als
Emissionen mit niedriger Energie. Die Quantifizierung des Thermal Quenching
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Abbildung 5.5.: Spektren der Probe F20.

bereitet nach wie vor grofse Schwierigkeiten; einen neuen Ansatz stellen Schilles
et al. (2001) vor.

Aufgrund dieser Schwierigkeiten stellt die RL-Spektroskopie eine ideale Er-
gidnzung zur oben Beschriebenen TL-Methode dar. Bei der Messung von RL-
Spektren wird stédndig eine grofe Anzahl von Elektronen ins Leitungsband an-
gehoben, die dann in die Rekombinationszentren gelangen konnen. Durch dieses
stdndige ;nachpumpen‘ wird der Einfluss der Elektronenfallen abgeschaltet, das
RL-Spektrum zeigt somit ein Abbild der Rekombinationszentren.

Eine besondere Stellung nimmt die IRSL-Spektroskopie ein. Da die Effekte
bei der IRSL immer noch nicht vollstdandig verstanden sind (siehe auch Ka-
pitel 4.1.1), wird der Vergleich zwischen IRSL-Spektren und TL/RL-Spektren
eingesetzt, um diese Vorgédnge aufzukldren. So kann z.B. die Tatsache, dass im
IRSL-Spektrum die relativen Intensitéiten stark von denen im RL-Spektrum ab-
weichen, Hinweise auf lokale Rekombinationen geben.

Durch die Kombination der Lumineszenzspektroskopie und anderen Verfahren
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Abbildung 5.6.: Spektren der Probe G40.

konnen weitere wichtige Erkenntnisse gewonnen werden. Beispiele hierfiir sind
Anwendungen der ESR-Spektroskopie (Elektron-Spin-Resonanz) auf Quarzpro-
ben, die zusétzlich mit verschiedenen Lumineszenzverfahren untersucht wurden
(Schilles et al. (2001), Woda et al. (2002)), zur Kldrung von Korrelationen zwi-
schen Lumineszenzsignalen und bestimmten Typen von Rekombinationszentren.

Spektroskopische Messungen an den Felspatproben

Fiir die Proben G40, F20, NoPo, NoSo, IdCR1 und SIdC1 wurden jeweils TL-,
RL- und IRSL-Spektren bestimmt. Alle Messungen wurden am IRSL/TL/RL-
Lumineszenzspektrometer (Kapitel 3.1) durchgefiihrt. Zum Einsatz kam aus-
schlieklich ein Gitter mit 150 Furchen mm~™! und einer Blaze-Wellenléinge von
300 nm, das auf 700 nm zentriert war. Die Auswertungen wurden, wie in An-
hang C beschrieben, durchgefiihrt. Die Darstellung der Daten erfolgte fiir die
TL-Spektren mit der 3D-Software Surfer (Golden Software). Bei der Erstellung
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des 3D-Datenrasters wird von diesem Programm eine Gléattungsroutine auf die
Rohdaten angewendet. In den Schaubildern ist fiir jede Probe ein Kontourplot zu
sehen. In dieser Darstellung lasst sich die Lage der einzelnen Peaks gut ablesen.
Zusétzlich findet sich in den Abbildungen eine 3D-Gitternetzdarstellung. Bei
dieser Darstellung fillt die Beurteilung der Peakhthen und deren Verhiltnisse
leichter. Teilweise wurden zwei solcher Gitternetzdarstellungen eingefiigt (z.B.
Abb. 5.5), um im Falle von einzelnen stark {iberhthten Peaks in einer weiteren in
z-Richtung gekappten Abbildung die anderen Peaks deutlich darzustelllen. Die
RL- und IRSL-Spektren wurden mit SigmaPlot 2000/2001 (siehe auch Schilles
(2001)) von der Firma SPSS dargestellt. Dabei wurde fiir die RL-Spektren eine
2D-Glattungsprozedur auf die Daten angewendet. In den RL Schaubildern sind
sowohl Rohdaten als auch gegliattete Daten dargestellt. Die weiteren Messpara-
meter sind in den jeweiligen Abbildungen aufgefiihrt.

In den Abbildungen 5.5 und 5.6 sind die Spektren fiir die Proben F20 und
G40 dargestellt. Im TL-Spektrum der Probe F20 (reich an Na-Feldspat) ist
eine deutliche gelbe Emission bei etwa 560 nm zu sehen. Diese Emission reicht
auch bis in hohere Temperaturbereiche hinein. Weiterhin eine blaue Emission
bei etwa 410 nm, eine rote bei ca. 750 nm und eine sehr starke UV Emission
bei ca. 280 nm. Zusétzlich deutet sich eine Emission bei Wellenléngen oberhalb
800 nm an. Die relativen Peakhéhen sind im RL-Spektrum deutlich anders. Bis
auf die rote Emission liegen alle Peaks in der selben Goéfenordnung. Deutlich
zu sehen ist die IR-RL Emission bei etwa 900 nm. Bei der IRSL Messung zeigt
sich hingegen ein gegeniiber der blauen Emission deutlich dominierender gelber
Peak. Dies konnte ein Hinweis auf eine lokale Rekombination zwischen IRSL-
Falle und einem mit dieser Falle in Beziehung stehenden gelben Zentrum sein.

Zum Vergleich die Spektren der Probe G40 (reich an K-Feldspat) in Abbil-
dung 5.6. Hier spielt die gelbe Emission eine untergeordnete Rolle, sie geht in
der Schulter des blauen Peaks bei etwa 410 nm fast unter. Der UV Peak ragt
hier nicht aus dem Spektrum, er liegt in der Hohe nahezu gleich mit dem blauen
Peak, ein roter Peak ist schwach vorhanden, wiederum deutet sich eine Emission
jenseits der 800 nm an. Im RL Spektrum zeigt sich eine dhnliche Situation wie
bei der Probe F20, nur bildet bei der Probe G40 der blaue Peak die stérkste
Emission, bei der Probe F20 ist dies der gelbe Peak. Uberraschend deshalb das
IRSL-Spektrum: es ist nahezu identisch mit dem Spektrum der Probe F20, der
blaue Peak ist nur geringfiigig stirker ausgeprigt.

Bereits mehrfach wurde der Versuch unternommen, eindeutige Verbindun-
gen zwischen Feldspat-Mineralogie und Lumineszenz-Spektren aufzufinden (bei
Rieser (1999) durch TL- und IRSL-Messungen, bei Trautmann (1999) durch
RIL-Messungen). Leider lief sich bisher keine eindeutige Systematik finden. Den-
noch scheint insbesondere der Ansatz mit Vergleichen zwischen TL-, IRSL- und
RL-Spektren Einsichten in die Mechanismen der Lumineszenz von Feldspaten
zu ermdglichen. Die starke Ausprigung der gelben Emission bei der IRSL der
obigen Proben unabhingig von deren mineralogischen Unterschieden und der
Konzentration an Rekombinationszentren (in den RL-Spektren zu sehen) ist ein
Beispiel fiir diese vergleichende Methode. Das Verhalten kénnte auf eine lokale
Rekombination hindeuten, die vorrangig in Rekombinationszentren abléuft, die
eine Emission im gelben Spektralbereich zeigen. Da die gelbe Emission bei der
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Abbildung 5.7.: Messungen des natiirlichen TL-Signals von Feldspiten. Hier
das natiirliche Signal der Proben G40 und NoPo. Heizrate: 5 °C 5!
bis 500° C. Detektionsfilter: 3 Stiick U 340 Glasfilter, je 2,5 mm, Hoya

IRSL im Vergleich zur blauen Emission bei den Proben F20 und G40 etwa das
selbe Verhéltnis zeigt, in den TL- und RL-Spektren das Verhiltnis zwischen
gelber und blauer Emission bei beiden Proben stark unterschiedlich ist, ist die
Anzahl der lokalen gelben Rekombinationszentren offenbar unabhéngig von der
Gesamtzahl an gelben Rekombinationszentren. Dies kénnte die These von Traut-
mann (1999) stiitzen, die von einer geringen Anzahl von lokalen Rekombinatio-
szentren ausgeht, die fiir die IRSL verantwortlich ist (weitere Unterstiitzung fiir
diese These liefern die Spektren der Probe SLAC1 (siehe Abb. D.4). Obwohl im
RL Spektrum nahezu kein gelbes Signal erkennbar ist, zeigt das IRSL Spektrum
eine ausgepragte gelbe Emission).

5.1.4. TL-, IRSL-Messungen

Mit TL-Messungen konnen Aussagen iiber die Fallenverteilung gemacht werden.
Durch die lineare Erhéhung der Temperatur wihrend der Messungen werden
nach und nach Fallen mit immer groferer Energiedifferenz zum Leitungsband
geleert. In Abbildung 5.7 sind zwei Beispiele fiir Feldspat-TL Messungen zu
sehen. Die Messungen wurden im Risg OSL/TL-DA-15 Messgerit durchgefiihrt.
Die Temperatur wurde bis 500 °C mit einer Heizrate von 5 °C s~! erhoht. Die
Detektion erfolgte im UV-Spektralbereich (3 Stiick U 340 Glasfilter, je 2,5 mm,
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Abbildung 5.8.: Messungen des TL-Signals von kiinstlich bestrahlten Feld-
spéten. Hier fiir die Probe NoPo nach kiinstlicher Bestrahlung. Heiz-
rate: 5 °C s~ bis 500°C. Detektionsfilter: 3 Stiick U 340 Glasfilter,
je 2,5 mm, Hoya

Hoya). Das TL Signal zeigt einen breiten TL-Peak. Bei genauer Analyse der
Daten zeigt sich jedoch, dass dieses Signal aus mehreren Fallen gespeist wird.

Die Abbildung 5.7 zeigt die TL der natiirlichen Dosis. Im Gegensatz dazu zeigt
Abbildung 5.8 die TL-Kurve unmittelbar nach kiinstlicher Bestrahlung. Deut-
lich zu sehen ist die Fiillung der flachen Fallen, die bei natiirlicher Bestrahlung
bereits wieder zerfallen ist. Die Einfliisse dieser flachen Fallen konnten einen Er-
kldrungsansatz fiir den ,Einschaltvorgang‘ bei der IR-RL (Kapitel 5.1.1) liefern.

Alle Proben zeigen ein IRSL-Signal. Da aus den IRSL-Zerfallskurven fiir die
hier durchgefiihrten Untersuchungen wenig Informationen entnommen werden
konnen, wurden diese Messungen lediglich als Test fiir ein IRSL-Signal einge-
setzt. Weitergehende Untersuchungen kénnten mit der sogenannten linear mo-
dulierten IRSL durchgefithrt werden (Bulur und Goéksu, 1999). Dabei wird die
Stimulationsleistung linear mit der Zeit erhdht. Durch diese Methode sollen
Komponenten im IRSL-Signal mit unterschiedlicher Stabilitédt ermittelt werden.
Eingesetzt wird diese Methode bisher vorwiegend an Quarzen (Bulur (1996),
Schilles et al. (2001)).

5.2. Ortsaufgeloste Messungen

5.2.1. OrtsaufgelGste IR-RL Messungen

Im Rahmen des Projektes ,Oberflichendatierung’ wird von Herrn Dipl. Phys.
Steffen Greilich an der Forschungsstelle Archdometrie ein Messgerat entwickelt,
mit dem ortsaufgeloste Messungen der optisch stimulierten Lumineszenz mog-
lich sind (Greilich und Wagner, 2002). Im Rahmen von ersten Tests wurden
auch Versuche zur ortsaufgelosten Messung der Radiolumineszenz von Feldspé-
ten durchgefithrt. Mittels optischer Filter wurden die blaue (ca. 410 nm), die
gelbe (ca. 560 nm) sowie die infrarote (ca. 900 nm) Emission selektiert. Gemes-
sen wurden die Proben NoPo, NoSo, G40, F20, IdCR1 und SLAC1.
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(Filter: 3mm BG 39 + 6 mmBG 3  (Filter: 3mm BG 39 + 3mm OG 530) (Filter: IF-Kantenfilter 850 nm)
+3 mm GG 400)

Abbildung 5.9.: Ortsaufgeléste Messungen der Radiolumineszenz fiir die
Probe G40. Die drei Abbildungen zeigen die Radiolumineszenz
in drei Emissionsbereichen. Die Aufnahme erfolgte mit einer CCD-
Kamera bei einer Auflosung von 22 um pro Pixel. Die weifsen kleinen
Punkte sind geséttigte Pixel durch kosmische Myonen oder Strahlung
aus der Anregungsquelle.

Alle Proben zeigten in allen drei gemessenen Spektralbereichen ein Radiolu-
mineszenzsignal, teilweise war das Signal, insbesondere im blauen Bereich, sehr
schwach. Als Beispiel sind in Abbildung 5.9 die Ergebnisse der Messungen in
den drei ausgewahlten Spektralbereichen fiir die Probe G40 zu sehen.

Die geringen Signalintensitdten sind auf den starken Signalverlust bei der
Messung zuriickzufiihren. Inzwischen steht das Messgerét in einer verbesserten
Ausfithrung zur Verfiigung (Greilich, pers. Mitteilung), so dass kiinftig deut-
lich aussagekréftigere Messungen durchgefiihrt werden konnen. Eine wichtige
Anwendung solcher ortsaufgelosten Messungen sind Korrelationsversuche zwi-
schen Elementgehalten und den unterschiedlichen Lumineszenzemissionen. Ein
Beispiel fiir eine solche Anwendung ist in Abschnitt 5.2.3 dargestellt.

5.2.2. Messungen mit dem Rasterelektronenmikroskop

Nicht nur ortsaufgeloste Messungen der Lumineszenz sind von grofsem Interesse.
Auch die ortliche Verteilung der Elementkonzentrationen in den Lumineszenz-
proben sind wichtige Informationen. Eine Moglichkeit, solche Messungen durch-
zufithren, sind Messgerite, die sogenannte EDX-Analysen (Energie-Dispersive-
Rontgenfluoreszenz) erlauben. Bei diesen Gerdten wird die Probe mit einem
fokussierten Elektronenstrahl beschossen. Die dabei emittierte charakteristische
Rontgenstrahlung wird spektral detektiert. Aus der Auswertung der Spektralli-
nien dieser Spektren ldsst sich dann auf die Elementzusammensetzung der Probe
schliessen (Lage der Linien), sowie auf die Gehalte (Intensitét der Linien). EDX-
Gerite sind oft Zusatzeinrichtungen an Rasterelektronen-Mikroskopen (REM),

76



5.2. Ortsaufgeloste Messungen

ISE/BSE

Probe:
HDS 702

Abbildung 5.10.: EDX-Elementscan der Probe HDS 702. Links oben die Raste-
relektronenmikroskopaufnahme. Die anderen Bilder stellen die Ele-
mentgehalte dar (von links oben nach rechts unten): Sauerstoff, Na-
trium, Aluminium, Silizium, Kalium, Calzium. Je heller eine Stel-
le in jeweiligen Bild, desto héher die relative Elementkonzentrati-
on. Obwohl die Probe HDS 702 bei der Probenaufbereitung einer
Prozedur zur Separation von Kalifeldspédten unterzogen wurde, sind
nahezu keine Kalifeldspéte erkennbar. Lediglich einzelne Natrium-
feldspatkorner sind erkennbar.

da auch hier die Probe mit einem fokussierten Elektronenstrahl abgerastert
wird!.

Mit dieser EDX-Analysetechnik wurden fiir die Feldspatproben Elementscans
durchgefiihrt, mit denen die Elementverteilung qualitativ beurteilt werden kann.
So ist beispielsweise die Uberpriifung der Mineraltrennung bei der Probenaufbe-
reitung einfach moglich. In Abbildung 5.10 ist als Beispiel eine Probe dargestellt,
bei der die Prozedur zur Abtrennung der Kalifeldspéte offensichtlich nicht die
gewiinschte Wirkung erzielt hat. Solche Proben kénnen mit der dargestellten
EDX-Technik schnell identifiziert werden.

5.2.3. Korrelation der IR-RL mit Kalifeldspat

Mit den bei der EDX-Analyse gewonnenen Daten wurden erste Korrelationsver-
suche zwischen einzelnen Radiolumineszenzemissionen und den Mineralgehalten
der Proben durchgefiithrt. Anhand der Probe F20 soll dies exemplarisch vorge-
fithrt werden. In Abbildung 5.11 sind oben die Abbildungen der IR-RL Emission
und daneben des EDX-Scans des Elements Kalium zu sehen. Vergleicht man die
beiden Aufnahmen (zur Vereinfachung sind die beiden Abbildungen im unteren
Bild iiberlagert), stellt man eine sehr deutliche Korrelation zwischen Kalium-
gehalt und IR-RL Emission fest. Anzumerken sei hier, dass es bei der IR-RL
Aufnahme zu Uberstrahlungen innerhalb der Mineralkérner kommen kann, so
dass kleine leuchtende Bereiche in der Abbildung wesentlich gréfer erscheinen.

'Tm Gegensatz zur EDX-Analyse werden beim REM nicht die bei Beschuss mit Elektronen
emittierten Photonen ausgewertet, sondern die aus der Probe ausgelosten Sekundirelek-
tronen und Riickstreuelektronen.
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Abbildung 5.11.: Ortsaufgeloste Messungen der IR-RL und des Kaliumge-
haltes. Hier fiir Probe F20. Die Uberlagerung lisst eine Korrelation
zwischen Kaliumgehalt und IR-RL Emission deutlich erkennen.

Diese bisher einzige Korrelation zwischen Kalium-Gehalt und der infraroten
RL-Emission muss an weiteren Proben bestitigt werden. Leider waren mit den
anderen im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben (s.o.) dhnlich deutliche
Ergebnisse nicht zu erzielen. Die Griinde hierfiir sind:

1. Orientierung der Proben: Die ortsaufgelosten RL-Messungen sowie die
EDX-Messungen werden mit unterschiedlichen Messgeridten durchgefiihrt.
Um die Ergebnisse vergleichen zu konnen, miissen die unterschiedlichen
Positionen der Proben in dem jeweiligen Messgerdt vor der Auswertung
korrigiert werden?. Dies ist insbesondere bei kleinen Korngréssen sehr
schwierig. Bei zukiinftigen Messungen muss daher ein Probenhalter mit
bei beiden Messmethoden eindeutig erkennbaren Positionsmarkierungen
verwendet werden. Zusétzlich ist auf Proben mit nicht zu geringer Korn-
grosse zu achten.

2. Mineralgehalte: Die meisten Untersuchungen im Rahmen dieser Arbeit
wurden an Proben durchgefiihrt, die vor allem Kalifeldspéte enthalten.
Durch das Uberstrahlen in den Proben bei ortsaufgeldsten Lumineszenz-
messungen ist dabei eine Korrelation zu den EDX-Aufnahmen unméglich,

’Bei den vorliegenden Messungen wurde dies iiber ,Auflichtaufnahmen‘ (beim REM das
Riickstreuelektronenbild) realisiert, die bei beiden Methoden vor der eigentlichen Messung
erstellt wurden.
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bzw. ohne Aussagekraft, da fast alle Bereiche der Probe ein IR-RL Signal
zeigen. Fiir weitere Untersuchungen sollten daher Feldspatproben verwen-
det werden, die aus einem Feldspatgemisch mit einem niedrigen Anteil
an Kalifeldspéten bestehen. Dies stellt mdglicherweise einen Grund dar,
warum die Probe F20 (24 % K-Feldspatanteil) verwertbare Ergebnisse lie-
fert.

Die ersten Hinweise auf eine Korrelation zwischen Kalifeldspat und IR-RL-
Emission ist aus zweierlei Griinden ein duferst wichtiges Ergebnis: fiir die Grob-
korndatierung bedeutet dies, dass tatséchlich nur die Kalifeldspite zum IR-RL-
Signal beitragen. Die Dosimetrie unter Beriicksichtigung der internen Radioak-
tivitdt der Kalifeldspéte stellt damit die korrekte Methode dar. Einfliisse von
Feldspéten ohne interne Radioaktivitdt und die damit verbundenen Unsicherhei-
ten werden umgangen. Fiir eine Anwendbarkeit der IR-RL-Datierungsmethode
auf polymineralische Feinkornproben stellt die beobachtete Korrelation eine we-
sentliche Vereinfachung dar. Es kann damit auch bei polymineralischen Proben
angenommen werden, dass das IR-RL-Signal ausschlieflich aus der Kalifeldspat-
fraktion stammt und damit Probleme durch Uberlagerungen von Signalen unter-
schiedlicher Minerale vermieden werden (die Abwesenheit eines IR-RL-Signals
bei Quarzen wurde bereits gezeigt).

5.3. Sensitivitdatsinderungen

Um an einer Probe eine Dosis mit der IR-RL-Technik zu bestimmen, bedarf
es mehrerer Messschritte. Dabei wird die Probe mehrfach gebleicht und be-
strahlt (Kapitel 4.3). Bei jedem dieser Schritte kénnen sich die Lumineszen-
zeigenschaften der Probe dndern. Dies dufsert sich in einer verdnderten Dosis-
Lumineszenzcharakteristik. Diese Effekte werden als Sensitivitdtsinderungen
bezeichnet. Anhand von Abbildung 6.2 1asst sich abschétzen, dass bereits Sen-
sitivitdtsdnderungen in der Gréfsenordnung von wenigen Prozenten in einer er-
heblichen Anderung des Ergebnisses der Dosisbestimmung (etwa in der GroRen-
ordnung von zehner Prozenten) resultieren.

Die folgenden Untersuchungen zeigen, dass es in der Regel bei RL-Messungen
zu Sensitivitdtsdnderungen kommt (Schilles und Habermann, 2000). Ein erster
Ansatz zur Korrektur dieser Sensitivitdtsinderungen wird in Kapitel 6.1 disku-
tiert.

5.3.1. Reproduzierbarkeitsmessungen

Um das Auftreten von Sensitivitdtsdnderungen zu untersuchen, wurden zu-
néchst Reproduzierbarkeitstests durchgefithrt. Dazu wurden die Proben G40,
IdCR1 und SLAC1 zunéchst 20 h mit Sonnenlicht oder fiir 10 h in einem Son-
nenlichtsimulator (SOL2, Dr. Honle) gebleicht und dadurch zurtickgestellt. An-
schlieftend wurde im RIL-Messgerit eine IR-RL-Messung (Filter: IR 83, 2,5 mm)
iiber einen Zeitraum von 24 h durchgefiihrt. Jede der Proben wurde zwei mal
dieser Messabfolge unterzogen. Anschlieffend wurden an die Messdaten jeweils
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Abbildung 5.12.: Reproduzierbarkeit der IR-RL-Wachstumskurve. Hier fiir
Probe IdCR1. Deutlich erkennbar die Auswirkungen der Sensitivi-
tiatsdnderung. Die zweite Messung weicht deutlich von der ersten
Messung ab, nach Abbildung 4.3 sollten beide Kurven deckungs-
gleich iibereinander liegen.
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Abbildung 5.13.: Sensitivititsinderung bei wiederholter Messung. Zur Ver-
deutlichung der Anderung des Zerfallsparameters der Exponential-
funktion sind die normierten angepassten Funktionen der Messun-
gen von Probe IdCR1 aufgetragen.

Tabelle 5.1.: Ergebnisse der Experimente zur Sensitivititsinderung.

Probe Bleichung Abweichung des 95 %-Vertrauensintervall
initialen Signals des Parameters 1/c
in % 1. Messung 2.Messung
SLAC1  Sonnenlicht - 3,6 49107-49594  46629-47083
SOL2 -4.8 57244-58062  55064-55730
IdCR1  Somnnenlicht + 3,8 56063-56680  57393-57898
SOL2 + 8,9 57740-58666  61115-61944
G40 Sonnenlicht +4,1 88278-88808  89519-89996
SOL2 + 95,3 85003-89183  111286-117647
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Abbildung 5.14.: Verhalten der RL-Emissionen mit steigender Dosis. An die
gemessenen Spektren wurden hier jeweils zwei Gaufi-Peaks ange-
passt.

exponentielle Zerfallsfunktionen (Gleichung 4.2) angepasst und die beiden IR-
RL-Messkurven pro Probe miteinander verglichen. Die beiden Kurven zeigten
in allen Fallen deutliche Abweichungen (Tabelle 5.1). Dabei lagen sowohl die
initialen IR-RL-Signale um einige Prozent auseinander, als auch die Zerfallspa-
rameter ¢ (Gleichung 4.2). Die Abweichung von ¢ zwischen erster und zweiter
Messung waren signifikant, so dass es sich um eine echte Sensitivitdtsinderung
handelt. Ein Beispiel ist in Abbildung 5.12 dargestellt. In dieser Abbildung sind
die angepassten Funktionen fiir den ersten und zweiten Messzyklus von Pro-
be IACR1 zu sehen. Um die Anderung des Zerfallsparameters zu verdeutlichen,
wurden diese Funktionen auf ihre Werte fiir ¢ = 0 normiert. Diese normierten
Funktionen zeigt Abbildung 5.13. Es kam bei einer Probe (SLAC1) zu einer
Abnahme der IR-RL im zweiten Messzyklus, die beiden anderen Proben zeig-
ten eine Zunahme. Dieses Verhalten war reproduzierbar, insbesondere stimmten
die Richtung der Abweichungen fiir die Sonnenlicht- und die SOL2-Bleichungen
iiberein. Eine Zusammenfassung der Messergebnisse gibt Tabelle 5.1.

5.3.2. Dosisabhangigkeiten der RL-Emissionen

Nach Feststellung der Sensitivitdtsédnderungen wurden weitergehende Messun-
gen durchgefiihrt (Schilles et al., 2002), um zu iiberpriifen, ob diese Anderungen
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Tabelle 5.2.: Lage der Emissionen im roten und IR-Spektralbereich einiger

Feldspite.
Probe IR Emission
Peakmaximum Peakmaximum Halbwertsbreite
in eV in nm in eV
G40 1,37 905 0,08
NoPo 1,36 911 0,09
NoSo 1,36 911 0,16
SLdC1 1,40 886 0,17
IdCR1 1,38 898 0,16
Probe Rote Emission
Peakmaximum Peakmaximum Halbwertsbreite
in eV in nm in eV
G40 1,69 734 0,10
NoPo 1,73 717 0,11
NoSo 1,75 708 0,51
SLAC1 1,65 751 0,31
IdCR1 1,74 713 0,30

durch Messparameter oder Messgerite mit verursacht werden. So wurde von
Krbetschek et al. (2000) vermutet, die Sensitivitdtsdnderungen wéren durch die
Uberlagerung der IR-RL- und der roten RL-Emission bedingt. Weitere Ver-
mutungen betrafen die Reproduzierbarkeit der Sensitividt des Photomultipliers
nach mehrfachem Aus- und Einschalten der Hochspannung (Erfurt, pers. Mit-
teilung). Die Stabilitdt des Photomultiplier-Detektorsystems wurde mit einem
[B-Licht iiberpriift. Dabei wurde die Hochspannung wiederholt aus- und einge-
schaltet, dies auch iiber lingere Zeitrdume. Die Ergebnisse zeigten eine ausrei-
chend gute Reproduzierbarkeit.

Um die Einfliisse der Uberlagerung der roten und IR-Emission zu untersu-
chen, die bereits in Abbildung 3.7 deutlich erkennbar ist, waren umfangreiche
Untersuchungen notwendig. Betrachtet man die Verdnderung des Spektrums der
Probe G40 (Abb. 5.14 oben) bei Bestrahlung, féllt die starke Zunahme der roten
Emission bei 700 nm mit der Dosis auf. Dieses Verhalten ist insbesondere fiir
die Planung der Experimente mit Einzelphotonenzdhlung von grofser Wichtig-
keit. Bei spektralen Messungen kénnen die einzelnen Emissionen im Spektrum
durch Anpassung von mehreren geeigneten Funktionen an die Messdaten ge-
trennt werden. Bei der Einzelphotonenzdhlung muss die Trennung der Emissio-
nen bereits vor dem Detektor durchgefiihrt werden, da der Detektor (in unserem
Fall der Photomultiplier in der Betriebsart Einzelphotonenzéhlung) weder eine
Orts- noch eine Energieinformation liefert. Eine Korrektur oder Zerlegung der
Messdaten ist spéter nicht oder nur sehr begrenzt moglich.

Die Trennung der Emissionen erfolgt durch geeignete optische Filter. Zur
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Auswahl der geeigneten Filter(kombinationen) miissen die Lage und Breite der
einzelnen Emissionen bekannt sein. Fiir fiinf Proben (G40, NoPo, NoSo, SLAC1,
IdCR1) wurden deshalb diese Parameter bestimmt. An die gemessenen Spektren
wurden dazu an die rote und die IR-Emission jeweils eine Gauf-Kurve angepasst
(in Energiedarstellung). Die Parameter der angepassten Gauf-Kurven sind in
Tabelle 5.2 zusammengestellt. Aus den angegebenen Daten wird deutlich, dass
die IR-Emission im Bereich um ca. 900 nm liegt und damit weiter im IR-Bereich
als bisher von Trautmann et al. (1999) angegeben. Je weiter die IR-RL Emission
vom Resonanzmaximum der IRSL Stimulation (bei etwa 860-880 nm) entfernt
liegt, desto unwahrscheinlicher wird auch eine direkte Korrelation beider Ef-
fekte. Die Daten der roten Emissionen zeigen, dass zum Teil recht breite rote
Emissionspeaks auftreten, die zu starken Uberlappungen mit der IR-Emission
fiihren.

Transformiert man das Spektrum der Probe G40 in die Energiedarstellung
und passt jeweils eine Gausskurve an die rote und die IR-Emission an, wird
deutlich, dass es einen breiten Uberlappungsbereich der beiden Emissionen gibt
(Abb. 5.14). Beachtet man weiterhin die Tatsache, dass die Detektionscharak-
teristik des Photomultipliers auf den Bereich bis 930 nm (1,33 eV) beschrinkt
ist, wird klar, dass eine vollstindige Trennung der roten und IR-Emission bei
Feldspiiten nur sehr schwer oder gar nicht mdéglich ist. Die Stirke der Uber-
lappung ist jedoch von der jeweiligen Probe abhéngig. Bei der Probe NoPo
ist der Einfluss des Uberlappens bei weitem nicht so grof wie bei Probe G40
(Abb. 5.14).

5.3.3. Verhalten des roten Peaks

Eine wichtige Frage zur Beurteilung der Beeinflussung der Ergebnisse durch die
rote Emission ist die Frage nach dem Dosisverhalten der roten Emission. Traut-
mann et al. (1998) berichten von einer Instabilitdt des roten Peaks. Bereits nach
fiinf Minuten Lagerung ohne Stimulation und anschliefsender RL-Messung soll
der Peak zerfallen. Daraus schliefen Krbetschek et al. (2000) auf einen unkalku-
lierbaren Einfluss des roten Signals auf die Messung. Entscheidend ist daher, ob
der rote Peak ein reproduzierbares Verhalten zeigt. In einem solchen Fall wére
der Einfluss des roten Peaks auf die IR-RL-Reproduzierbarkeitsmessungen in
beiden Messzyklen derselbe und kénnte somit keinen Grund fiir die beobachte-
ten Anderungen darstellen.

Um diese Frage zu beantworten, wurden Reproduzierbarkeitsmessungen fiir
die rote Emission durchgefiihrt. Dazu wurde das RL-Messgerét mit einem Band-
pass-Interferenzfilter (700FS10, Andover) mit einer zentralen Wellenldnge von
700 nm bei einer Halbwertsbreite von 10 nm ausgestattet. Abbildung 3.7 zeigt,
dass bei etwa 700 nm (1,77 €V) nahezu ausschlieflich der rote Peak detektiert
wird, Uberlappungen mit anderen Emissionen reichen nicht bis zu dieser Wel-
lenldnge. Die Proben wurden 1 h mit der eingebauten Hg-Xenon-Lampe (Filter
WG 225, 3 mm, Schott) gebleicht, anschliefend wurde fiir 20 h die rote RL
gemessen. Dieses Protokoll wurde zwei mal durchlaufen. Die beiden geglitteten
RL-Kurven der roten Emission sind fiir Probe G40 in Abbildung 5.15 aufgetra-
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Abbildung 5.15.: Verhalten des roten Peaks.

gen (die Ergebnisse fiir zwei weitere Proben sind in Anhang D.2 zu finden). Die
beiden Kurven stimmen bis auf geringe Abweichungen iiberein.

Da der Anteil des roten Signals am detektierten Signal bei IR-RL Messungen
je nach verwendetem Filter im unteren Prozentbereich liegt (Abbildung 5.17),
konnen die geringen Abweichungen in der Reproduzierbarkeit der roten Emis-
sion nicht die Sensitivitdtsidnderungen im IR-RL Signal erkliren. Deutlich wird
dies auch am Beispiel der Probe G40. Bei der zweiten Messung zeigte der rote
Peak hier zu Messbeginn eine Uberschiitzung im Vergleich zur ersten Messung.
Nach der Hilfte der Messzeit kehrt sich das Verhéltnis um. Im Vergleich zur
ersten Messung zeigte die IR-RL-Messung jedoch iiber die ganze Messdauer
hinweg eine Uberschiitzung gegeniiber der zweiten Messung. Beachtet werden
sollte die Tatsache, dass wiahrend der gesamten Messung, d.h. auch wiahrend der
Bleichung, die Probe durch die Quelle bestrahlt wurde. Bei Messgeréten, bei
denen die Probe wihrend des Bleichens von der Quelle entfernt wird, zeigt der
instabile rote Peak mdglicherweise ein anderes Verhalten.

5.3.4. Filterempfehlungen

Bei der Auswahl der Filter muss nach den Ergebnissen des vorhergehenden Ab-
schnittes nicht auf eine absolute Unterdriickung der roten Emission geachtet
werden. Fiir bestimmte Proben ist dies mit den vorliegenden Messgerédten zu-
dem nicht moglich. Eine starke Unterdriickung des roten Signals sollte zwar an-
gestrebt werden, die totale Detektionseffizienz darf - insbesondere bei schwachen
Proben, wie etwa Feinkorn-Priaparaten - aber nicht zu sehr reduziert werden.
Auf Basis der Abbildung 5.14 wurden Berechnungen durchgefiithrt, um ei-
ne Abschétzung des Einflusses der roten Emission bei der IR-RL-Detektion zu
erhalten. Zunichst wurde dafiir die Detektionseffizienz fiir unterschiedliche Fil-
terkombinationen in Verbindung mit dem verwendeten Photomultiplier nach
Herstellerdaten berechnet. Fiir die verschiedenen Kombinationen wurde dann
der Anteil der roten Emission am transmittierten Signal berechnet, ausgehend
von den beiden Fillen der Proben NoPo und G40. Zusétzlich wurde das Inte-
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Abbildung 5.16.: Detektion mit empfohlener Filterkombination. Gestrichelt
eingezeichnet die Emissionen der Probe G40 bestrahlt mit 270 Gy
(aus Abb. 5.14).
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Abbildung 5.17.: Beispiel fiir den Einfluss der roten Emission. Berechnet auf
Basis der Abbildung 5.14 unter Verwendung der Detektionsempfind-
lichkeit aus Abbildung 5.16.
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Abbildung 5.18.: IR-Bleichen der IR-RL von Probe IdCR1. Die waagrechte Li-
nie dient als Hilfslinie. Im Falle eine vollstindigen Bleichung miisste
die zweite Messung (gestrichelt) deckungsgleich mit der ersten Mes-
sung (durchgezogen) liegen.

gral iber die Detektionseffizienzkurve berechnet, um dies bei der Beurteilung der
einzelnen Filter zu beriicksichtigen. Ein geringes Integral bedeutet dabei eine ge-
ringe totale Detektionseffizienz und somit auch eine geringe Signalstirke. Da in
der Zihlstatistik der Zahlfehler direkt (fiir die Z&hlstatistik iiber die Beziehung
v/n) mit der Anzahl der Ereignisse korreliert ist, ergibt sich in diesem Fall ein
héherer relativer Zdhlfehler als bei einer Filterkombination mit hohem Integral.
Als Kompromiss zwischen guter Unterdriickung der roten Emission und hoher
Detektionseffizienz wurde die Filterkombination bestehend aus IR 83 (2,5 mm,
Hoya) und Interferenz-Hochpass-Kantenfilter mit einer 50 % Wellenlédnge von
850 nm (850FH90, Andover) ausgewéahlt. Die Detektionscharakteristik der Filter
in Kombination mit dem PMT ist in Abbildung 5.16 dargestellt.

Fiir diese Filterkombination wurden die Anteile der roten und IR-Emisison
am detektierten Signal auf Basis der Spektren in Abbildung 5.14 berechnet. Das
Ergebnis zeigt Abb. 5.17.

5.4. Bleichbarkeit der IR-RL

Verschiedene Bleichtests der IR-RL-Emission wurden durchgefiihrt, um unter-
schiedliche Effekte zu untersuchen. Mit den Tests der IR-Bleichung wurden vor
allem Modellannahmen tiberpriift. Bei der Auswahl der Bleichmethode fiir Da-
tierungsmessungen kommt es vor allem auf eine zuverldssige, vollsténdige Blei-
chung der Proben an. Beim Vergleich des Bleichverhaltens des IR-RL- und des
IRSL-Signals sind die jeweiligen Bleichgeschwindigkeiten von Interesse. Bei Ab-
weichung kénnten auch Abweichungen in Datierungsergebnissen durch die un-
terschiedlich schnelle Riickstellung des Datierungssignals erkldrt werden.

IR-Bleichen

In Kapitel 4.4 wurde bereits dargestellt, dass IR-Strahlung keine Bleichwirkung
auf die IR-RL besitzt, obwohl dies nach dem einfachen Modell zu erwarten
ware. Um die Bleichwirkung von IR-Strahlung zu testen, wurden die Proben
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SLAC1, IdCR1, G40 zunéchst durch 10 h Bleichung im Sonnelichstsimulator
SOL2 vollsténdig zuriickgesetzt. Anschliefend wurde fiir 24 h die IR-RL aufge-
nommen. Nach der Messung wurden die Probe erneut unter der SOL2 Lampe
fiir 10 h gebleicht, bei dieser zweiten Bleichung jedoch mit einem IR-Hochpass-
Glasfilter (RG 850, 3 mm, Schott) zwischen Probe und Lampe. Dieser Filter
besitzt eine Transmission bei Wellenlédngen iiber 800 nm. Nach dieser Bleichung
wurde erneut die IR-RL fiir 24 h gemessen. Das Ergebnis fiir Probe IdCR1 ist
in Abbildung 5.18 dargestellt. Alle anderen untersuchten Proben zeigten ein
dhnliches Verhalten. Es konnte keine Bleichwirkung von IR-Strahlung auf die
IR-RL-Emission nachgewiesen werden. Untersuchungen von Trautmann (1999)
bestatigen diese Ergebnisse.

Wahl der Methode zur Bleichung im Labor

Weiterfithrende Untersuchungen von Trautmann et al. (2000) zeigten die Bleich-
barkeit der IR-RL erst bei Wellenléingen unterhalb von ca. 500 nm. Bei Tests
mit einer Halogen-Lampe als Bleicheinrichtung fiir das RL-Messgerét zeigte sich
weiterhin, dass fiir eine schnelle und vollstdndige Bleichung das Spektrum von
Halogen-Lampen nicht geeignet ist. Das Spektrum von Halogen-Lampen be-
ginnt bei etwa 300 nm. Der effektiv bleichende Spektralbereich von 300-500 nm
ist offensichtlich zu schmalbandig, um alle Fallen verldsslich zu leeren. Um tiefe
Fallen effektiv zu leeren, muss daher zur Bleichung auch das nahe UV eingesetzt
werden. Aus diesem Grund fiel die Wahl der Bleicheinrichtung auf eine 200 W
Hg-Xenon-Bogenlampe, bei der der UV-Bereich durch einen Glasfilter (WG 225,
3 mm, Schott) nach unten auf etwa 200 nm begrenzt wurde. Bleichtests mit die-
ser Lampe (in der in Kapitel 3.2 beschriebenen Anordnung) zeigten, dass eine
Bleichdauer von 1 h in allen Féllen ausreichend ist. Untersuchungen von Krbet-
schek et al. (2000) mit einer 200 W Hg-Lampe und einem KG 5 Hitzeschutzfilter
(Schott) zeigten eine vollstéindige IR-RL-Signalriickstellung innerhalb weniger
Minuten und bestétigten somit die gewdhlten Parameter. Zusétzlich wurde bei
den Datierungsmessungen nach der Bleichung eine Pause von 0,5 h eingehalten,
um die Detektion von ,Einschaltvorgdngen‘ zu vermeiden.

5.4.1. Vergleich der Bleichung von IR-RL und IRSL

Um die Bleichgeschwindigkeit der IR-RL mit der der IRSL zu vergleichen, wurde
mit der Probe NoPo ein Parallelexperiment durchgefiihrt. 48 Scheibchen dieser
Probe wurden angefertigt und mit einer §-Dosis von etwa 115 Gy bestrahlt.
Anschlieffend wurden die Scheibchen in 2 Teilproben zu je 24 Scheibchen aufge-
teilt. In der ersten Gruppe wurde jedes Scheibchen einer IRSL-Kurzzeitmessung
(Vorheizen fiir 10 s bei 220 °C, Messung fiir 0,5 s, bei 40 % IR-Laserleistung)
im Risg OSL/TL-DA-15 Messgerit unterzogen. In der zweiten Gruppe wurde
an jedem Scheibchen eine Messung der IR-RL mit dem Messgerédt mit Rontgen-
stimulation durchgefiihrt (45 kV, 4 mA, Detektionsfilter IR 83, 2,5 mm + IF
850 nm, Messdauer 40 s).

Die Scheibchen wurden anschliefend mit Sonnenlicht gebleicht. Dabei wurden
die Teilproben weiter unterteilt und fir 0, 1, 5, 10, 15, 20, 30, 40 und 60 Minuten
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Abbildung 5.19.: Bleichgeschwindigkeit der IRSL. Das jeweilige Signal nach der
Bleichung wurde auf das Signal vor der Bleichung normiert.
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Abbildung 5.20.: Bleichgeschwindigkeit der RL. Die waagerechte Linie (mit
Fehlergrenzen) markiert den Bereich, in dem das Signalverhéltnis
zwischen gebleichtem und geséttigten Signal der Probe NoPo iibli-
cherweise liegt.
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Abbildung 5.21.: Temperaturabhingigkeit der RL. Die schwarzen Graphen zei-
gen den Verlauf der normierten IR-RL bei Raumtemperatur, die ge-
strichelten Graphen die IR-RL bei etwa 149 ° C. Im grofien Schaubild
jeweils fiir drei Scheibchen pro Temperatur, im kleinen Diagramm
das Mittel aus drei Scheibchen pro Temperatur.

dem Sonnenlicht ausgesetzt. Die Scheibchen mit 0 min Bleichung wurden zur
Normierung eingesetzt (zum Ausgleich von Schwankung in den Messbedingun-
gen). Nach der Bleichung wurden in der jeweiligen Teilgruppe wiederum IRSL-
bzw. IR-RL-Messungen an den Scheibchen durchgefiihrt.

Zur Auswertung wurden die Quotienten der Messung vor und nach der Blei-
chung gebildet, nachdem die Normierung eingerechnet worden war. Die Ergeb-
nisse sind in den Abbildungen 5.19 und 5.20 gezeigt. Bei der IRSL-Bleichung
ist das Signal bereits nach 1 min auf etwa 1 % zuriickgegangen, so dass bei der
IRSL von einer vollstdndigen Riickstellung bereits nach wenigen Minuten Son-
nenbestrahlung ausgegangen werden kann. Die vorliegende Probe zeigt damit
ein fiir Feldspéte typisches IRSL-Bleichverhalten (Godfrey-Smith et al., 1988).

Schwieriger ist die Bewertung der Ergebnisse im Fall der IR-RL Bleichung.
Der dynamische Bereich einer IR-RL-Messung ist viel geringer als der einer
IRSL-Messung. Bei der IR-RL-Messung liegt das Verhiltnis von maximalem
und minimalem Signal in etwa in der Gréfenordnung von 2, da der Grenzwert
des Signals fiir hohe Dosen bei etwa 50 % des Anfangsignals der gebleichten
Probe liegt. Bei IRSL-Messungen liegt das Signal einer hoch bestrahlten Probe
problemlos um den Faktor 10° iiber dem Untergrund einer gebleichten Probe.
Dabher sind die Ergebnisse des Bleichversuchs der IR-RL mit stirkerer Streuung
und hoheren Fehlern belegt, als die der IRSL Messung. Dennoch kann man der
Abbildung entnehmen, dass bereits nach 1 min Bleichung keine systematische
Anderung im IR-RL-Signal zu beobachten ist. Man kann also auch hier davon
ausgehen, dass bereits innerhalb von wenigen Minuten das IR-RL-Signal durch
Sonnenlicht geléscht wird.
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5.5. Temperaturabhdngigkeit der IR-RL

In einem weiteren Experiment wurde die Abhéngigkeit der IR-RL von der Pro-
bentemperatur ermittelt. Dazu wurden von der Probe NoPo sechs Scheibchen
angefertigt und fiir 1 h im Sonnenlichtsimulator SOL2 gebleicht. Die Scheibchen
wurden dann in zwei Gruppen unterteilt. Von den drei Scheibchen der Gruppe
1 wurde das IR-RL Signal iiber 600 s mit dem RL-Messgeréit mit Rontgensti-
mulation (45 kV, 45 mA, Filter: IR 83, 2,5 mm + IF 850 nm) bei einer Proben-
temperatur von ca. 24 °C (Raumtemperatur) bestimmt. Mit den Scheibchen der
Gruppe 2 wurde die selbe Messung durchgefiihrt, jedoch bei einer Probentem-
peratur von ca. 149 °C, die durch das Peltierelement im Probenhalter eingestellt
wurde.

Zur Auswertung wurde der Untergrund subtrahiert, exponentielle Zerfalls-
funktionen an die Daten angepasst und diese Funktion normiert. In Abbil-
dung 5.21 sind die Ergebnisse der einzelnen Scheibchen sowie des Mittels pro
Temperaturgruppe dargestellt. Insgesamt lésst sich eine leichte Verdnderung der
IR-RL mit erhéhter Temperatur feststellen. Die Abnahme der IR-RL erfolgt bei
erhohter Temperatur etwas schneller. Eine Anderung des Grenzwertes des IR-
RL-Signals fiir hohe Dosen lasst sich aus diesem Diagramm nicht mit Sicherheit
ablesen. Dies bedeutet, dass der Mechanismus, der zur kontinuierlichen Lee-
rung der IR-RL-Falle fiihrt und das IR-RL-Signal fiir hohe Dosen nicht gegen
Null streben lasst, offensichtlich nicht temperaturabhéngig ist. McKeever (1985)
beschreibt den von Trautmann (1999) vorgeschlagenen Mechanismus der Schon-
Klasens-Kinetik zur Erklarung der Fallenleerung bei der IR-RL als einen tempe-
raturabhingigen Prozess. Aufgrund der vorliegenden Messergebnisse muss der
Erklarungsansatz neu iiberdacht und durch weitere Messungen, auch in héheren
Temperaturbereichen, untersucht werden. Durch die vorliegenden Messungen
lasst bereits sich eine geringe Temperaturempfindlichkeit der IR-RL feststellen.
Geringe Schwankungen der Temperatur wihrend der Langzeitmessungen sollten
daher nicht zu Problemen fiihren.
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6. Datierungsmessungen

6.1. Korrektur der Sensititvitdtsinderung

In Kapitel 5.3 wurden die Effekte der Sensitivitdtsdnderungen bei wiederholten
RL-Messungen beschrieben. Da diese zu starken Abweichungen in den Datie-
rungsergebnissen fithren kénnen, wird in den folgenden Abschnitten ein erster
Ansatz zur Korrektur dieser Sensitivitdtsinderungen beschrieben.

6.1.1. Berechnung der Aquivalenzdosis

Ausgehend von den in Kapitel 4.3 vorgestellten Methoden zur Aquivalenzdo-
sisbestimmung ldsst sich die Aquivalenzdosis Dp errechnen. An die Mefdaten
werden zunédchst einfach exponentielle Zerfallsfunktionen mit drei Parametern
angepasst. Fiir die Messung der natiirlichen Probe:

Yo = ao + bo exp (—co) (6.1)
Sowie fiir die gebleichte Probe:
y1 = a1 + by exp (—c1x) (6.2)

Die Variable z steht hier fiir applizierte Dosis oder Messdauer'. Des Weiteren sei
die Sensitivitatskorrektur s gegeben (die Bestimmung von s mit verschiedenen
Methoden erfolgt in den folgenden Abschnitten). Die gebleichte Kurve wird mit s
multipliziert, um die Sensitivitédtsdnderungen, verursacht durch den Messzyklus,
auszugleichen. Somit errechnet sich die Dg nach der regenerativen Methode:

In(((ag +bg)/s —a1)/b1)

-DEreg = - c1 (63)
Die Dg nach der additiven Methode ergibt sich nach:
1 b1)-s— b
Di = n (((a1 +b1) - s — aq)/bo) (6.4)

€0

Im Idealfall, d.h. wenn keine Sensitivitdtsinderungen auftreten oder deren Kor-
rektur vollstandig moglich ist, sollten die beiden Aquivalenzdosen iibereinstim-
men:

'DEreg = DEadd (6-5)

!Dosis und Messdauer sind bei der Radiolumineszenz iiber die Dosisleistung der Anregungs-
quelle proportional verkniipft

91



6. Datierungsmessungen

Somit stellt die Abweichung zwischen den Aquivalenzdosen ein Maf fiir die
Giite der Sensitivitétskorrektur dar und lisst eine Abschitzung des Fehlers der
Aquivalenzdosis zu. Die im weiteren verwendete Abweichung (in %) ist wie folgt
definiert:

— |‘DEadd - ‘DEreg|

A
D Dy

-100 (6.6)

add

6.1.2. Bestimmung der Sensitivitatskorrektur mittels
Korrekturscheibchen

Bei diesem Verfahren werden zusatzlich zu den Probenscheibchen zur Dy Be-
stimmung ein bis mehrere Scheibchen, die zur Korrektur der auftretenden Sensi-
tivitdtsdnderungen dienen, der IR-RL Messungen unterzogen. Diese Scheibchen
werden im Gegensatz zu den Scheibchen zur Dosisbestimmung auch vor der ers-
ten Messung gebleicht. Somit werden an diesen Scheibchen zwei mal hinterein-
ander Messungen im gebleichten Zustand durchgefiihrt, Abweichungen zwischen
der ersten und der zweiten Messung sind auf Sensitivitdtsdnderungen zuriick-
zufithren. Voraussetzung fiir diese Methode ist die Annahme, dass durch die
Bleichung vor der ersten Messung keine Sensitivitdtsdnderungen erzeugt wer-
den.
Die Sensitivitdtsinderung s wird aus den Messdaten wie folgt bestimmt:

e Anpassung von einfach exponentiellen Funktionen an die Daten der ersten
und zweiten Messung:

Yeo = Gco + beo €xp (—ceo) (6.7)
fiir die erste Messung der gebleichten Testscheibchen. Sowie:

Ye1 = @e1 + be1 exp (—ce17) (6.8)
fiir die zweite Messung der erneut gebleichten Testscheibchen.

e Aus diesen angepassten Funktionen wird s durch Quotientenbildung be-
stimmt:
s(z) = Yeol) (6.9)
Yer(z)
In der Regel ist s(x) # const., sondern leicht von der Dosis abhéngig. In
diesen Féllen wird s als Mittelwert iiber den entsprechenden Dosisbereich
der Messung berechnet.

Die Annahme, dass es sich bei s um einen multiplikativen und nicht um einen
additiven Faktor handelt, resultiert aus den Messungen von Anderungen der
Kriimmungen der Exponentialfunktionen, die durch einen additiven Faktor nicht
beeinflusst werden konnen. Schlieflich scheint die Annahme, dass die Sensitivi-
tatsinderungen unabhéngig von der Hohe des IR-RL Signals (und damit von
der Dosis) sind, unwahrscheinlicher als die Annahme, das IR-RL Signal &ndert
sich prozentual durch die Sensitivitdtsdnderungen. Dieses Verfahren wird im
Folgenden als Verfahren 1 bezeichnet.
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6.1.3. Bestimmung der Sensitivitdatskorrektur aus den angepassten
Funktionen

FEin weiterer Ansatz, um den Faktor s zu bestimmen, ist die Berechnung aus
den Messdaten des Scheibchens zur Dosisbestimmung selbst. Aus den Gleichun-
gen 6.1 und 6.2 folgt:

Yo = ag fir x — oo (6.10)

y1 = ay fir z — o0 (6.11)

Ohne Sensitivitdtsdnderungen sollte ag = a; sein. Damit ergibt sich die Sensiti-

vitatskorrektur aus: a
s=— (6.12)

ap
Das Problem dieser Methode liegt in der Anpassung der Funktion an die Mess-
daten. Die exakte Bestimmung der Werte fiir ag und a; gelingt nur bei Messun-
gen bis in hohe Dosisbereiche. Fiir kiirzere Messungen liegt in der Bestimmung
dieser Sattigungswerte eine groffe Unsicherheit, die sich auf s iibertrdgt. Da
die Aquivalenzdosis sehr empfindlich auf s reagiert, besitzt diese Methode ei-
ne hohere Unsicherheit, als die Methode mit Korrekturscheibchen. Allerdings
ist die hier beschriebene Methode fiir Proben mit sehr geringem Probenvolu-
men eine mogliche Alternative. Dann sollten allerdings die Messbereiche bis zu
sehr hohen Dosen erweitert werden, um die Sattingungswerte gut bestimmen zu

konnen. Dieses Verfahren wird im Folgenden als Verfahren 2 bezeichnet.

6.1.4. Bestimmung der Sensitivitdatskorrektur durch Minimierung

Diese Methode basiert auf dem Postulat aus Gleichung 6.5. Danach sollte die
Aquivalenzdosis unabhingig von der Art der Bestimmung sein. Das Ziel die-
ser Methode ist daher die Minimierung der Abweichung zwischen additiv und
regenerativ bestimmter Aquivalenzdosis, d.h. gesucht wird das s, fiir das gilt

Ap(s) = minimal (6.13)

im Idealfall wird dabei
Ap(s)=0 (6.14)

Dieses Verfahren wird im Folgenden als Verfahren 3 bezeichnet.

In Abb. 6.1 (rechts) ist Ap in Abhéngigkeit von s fiir die Probe HDS 703
dargestellt. Die deutliche Auspragung des Minimums ist zu erkennen. In diesem
Minimum geht die Abweichung der additiven und regenerativen Aquivalenzdo-
sen auf nahezu null zuriick. Ein dhnliches Verhalten wurde fiir alle untersuchten
Grobkornproben festgestellt. Fiir die in der vorliegenden Arbeit untersuchten
Feinkornproben stellt sich ein anderes Bild dar: ein typisches Beispiel ist in
Abb. 6.1 (links) dargestellt. Die Abweichung zeigt zwar ein Minimum, dieses Mi-
nimum liegt jedoch in dem Bereich von s, der nicht der tatsdchlichen Richtung
der Sensitivitdtsdnderung entspricht, wie sie an Korrekturscheibchen festgestellt
wurde. Dies gibt einen Hinweis darauf, dass das hier beschriebene Korrekturver-
fahren offensichtlich die Sensitivitdtsdnderungen bei Feinkornproben nicht kor-
rekt erfassen kann. Fiir die Vergleichsdatierungen von Feinkornproben in diesem
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Abbildung 6.1.: Rechts: Abweichung der Grobkorn-Aquivalenzdosen bei Va-
riation der Sensititvitidtskorrektur. Im Diagramm fiir die Probe
HDS 703 als typisches Beispiel fiir alle untersuchten Grobkornproben.
Links: Abweichung der Feinkorn- Aquivalenzdosen bei Varia-
tion der Sensititvititskorrektur. Im Diagramm fiir die Probe
HDS 726 als typisches Beispiel fiir alle untersuchten Feinkornproben.

Kapitel wurden nur die in den beiden vorangegangen Abschnitten beschriebenen
Korrekturverfahren angewendet, bei den Grobkorndatierungen kamen alle drei
Verfahren zum Einsatz.

6.1.5. Abhingigkeit der Aquivalenzdosis von der
Sensitivitdtskorrektur

Unabhéngig von der Art der Bestimmung des Korrekturfaktors s stellt sich
die Frage, wie sensitiv das Ergebnis der Dosisbestimmung von dieser Korrek-
tur abhingt. In Abbildung 6.2 ist die Aquivalenzdosis gegen den Korrektur-
faktor s aufgetragen. Das Beispiel zeigt die Abhéngigkeit fiir die Kalifeldspat-
Grobkornprobe HDS 703 und die regenerative Methode. Aus dem Schaubild
lsisst sich bereits ablesen, dass kleine Anderungen des Korrekturfaktors erhebli-
che Auswirkungen auf die Dosis haben. Andert sich z.B. der Faktor s von 0,95
auf 1,00 (d.h. etwa um 5 %), so steigt die Dosis von etwa 49 Gy auf etwa 76 Gy,
d.h. um etwa 57 %. Dies bedeutet, dass die Bestimmung des Korrekturfaktors
s ein entscheidender Punkt bei der IR-RL-Datierungsmethode sein wird.

Das Diagramm 6.2 gibt auch einen deutlichen Hinweis darauf, wie stark sich
kleinste Sensitivitdtsinderungen bei der IR-RL Messung auf die Ergebnisse aus-
wirken konnen. Es kann also in keinem Fall eine Sensitivitdtsinderung mit Hin-
weis auf die geringe Anderung vernachliissigt werden.

6.2. Datierungen an Grobkorn-Feldspaten

Eine erste Serie von Vergleichsdatierungen wurde an fiinf Kalifeldspat-Grob-
kornproben durchgefiihrt. Vier der Proben wurden von Frau Dr. Annette Kade-
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Abbildung 6.2.: Zusammenhang zwischen Sensitivititskorrektur und Aqui-
valenzdosis.

reit zur Verfiigung gestellt. Es handelt sich hierbei um oberflichennahe Sedimen-
te der Profile Biirkle und Schorren im Endmorédnengebiet siidlich von Biberach
in Oberschwaben. Ndhere Angaben sind in Anhang A zu finden. An den Sedi-
mentproben wurden bereits von Dr. Annette Kadereit IRSL-Datierungen an der
polymineralischen Feinkornfraktion vorgenommen. Deshalb kénnen hier nicht
die Aquivalenzdosen direkt verglichen werden, es muss statt dessen auf Grund
der unterschiedlichen Dosisleistungen (siehe Kapitel 2.3.3) ein Vergleich der Al-
ter erfolgen. Nicht vergessen werden sollte bei diesem Vergleich die mdglichen
Unterschiede in den Vorgidngen wihrend der Um- und Ablagerung der Sedimen-
te. So kann es z.B. dabei zu unterschiedlichen Bleichungen der einzelnen Korn-
grokenfraktionen kommen. Geplante Dosisbestimmungen an den Quarz- und
Kalifeldspat-Grobkornfraktionen der Proben (Kadereit, pers. Mitteilung) kén-
nen dariiber ndhere Hinweise geben und erlauben erst dann eine abschlieffende
Bewertung der RL-Ergebnisse. In diesem frithen Stadium der IR-RL-Datierung
geht es aber zunichst um die Frage, ob durch eine IR-RL-Messung Dosen in
der richtigen Gréfsenordnung reproduziert werden kénnen. Durch die starke Ab-
héngigkeit der Dosis von den Korrekturen der Sensitivitdtsinderung und den
noch bestehenden Unsicherheiten in der Bestimmung dieser Korrekturen, sind
Abweichungen zu unabhéingig bestimmten Ergebnissen zu erwarten.

Eine weitere Probe aus einem héheren Altersbereich wurde von Frau Dr. Bar-
bara Mauz zur Verfiigung gestellt. Dabei handelt es sich um eine Kalifeldspat-
Grobkornprobe aus einem litoralen Sediment aus Siiditalien. Fiir diese Pro-
be lagen als Referenzergebnis eine TL- sowie IRSL-Datierung an der selben
Kalifeldspat-Grobkornfraktion vor (Mauz und Hassler, 2000).

6.2.1. Bestimmung des internen K-Gehaltes

Ublicherweise wird der interne K-Gehalt, der zur Berechnung der Dosisleistung
benétigt wird (Kap. 2.3.3), mittels 5-Zdhlung bestimmt. Voraussetzung fiir die-
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Tabelle 6.1.: Interne K-Gehalte, bestimmt durch EDX-Analyse.

Probe K-Gehalt in % K-Gehalt in %
EDX-Analyse B-Zahlung

HDS 703 12,21

HDS 704 13,46

HDS 705 10,78

HDS 706 12,35

SLdC1 14,04 9,64

IdCR1 12,28 12,05¢

¢ Werte aus Mauz und Hassler (2000)

ses Verfahren ist jedoch eine optimale Mineraltrennung wéhrend der Probenauf-
bereitung. Gelangt bei dieser Aufbereitung z.B. eine grofere Menge Quarz in
die Probe, fiihrt dies zu einem Verdiinnungseffekt bei der S-Zdhlung und somit
zu einer Unterschiitzung des ‘°K-Gehaltes.

Wiinschenswert ist daher eine Methode, die gezielt den K-Gehalt in den
Kalifeldspatkérnern bestimmen kann, da nur diese Korner bei der Datierung
mittels IR-RL erfasst werden. Eine Moglichkeit, solche Messungen durchzu-
fithren, sind Messgerite, die sogenannte EDX-Analysen (Energie-Dispersive-
Rontgenfluoreszenz) erlauben (eine kurze Erlduterung des Funktionsprinzips
wurde in Kapitel 5.2.2 gegeben).

Die Nachweisgrenze des EDX-Verfahrens liegt bei etwa 0,1 %. Um optimale
quantitative Messungen durchfiihren zu kénnen, sollte ein Anschliff der Probe
vorliegen, da die EDX-Analyse stark geometrieabhéngig ist. Zuséatzlich sollte
eine Mittelung {iber eine grofere Anzahl an Messpunkten durchgefiihrt werden,
da die Methode matrixabhingig ist.

Fiir erste Tests wurde im Rahmen dieser Arbeit auf Fertigung von Anschlif-
fen verzichtet. Die Messungen wurden an der REM-EDX-Anlage des Minera-
logischen Instiuts der Universitdt Heidelberg durchgefiihrt. Dabei wurden von
den Proben zunichst sogenannte Elementmappings durchgefiihrt, d.h. insbe-
sondere die Kaliumverteilung (sowie Sauerstoff, Aluminium und Silizium) tiber
einen grossen Bereich der Probe vermessen. Mittels dieser Ubersichtsaufnah-
me wurden Kalifeldspat-Korner identifiziert. Innerhalb dieser Kérner wurde der
Kalium-Gehalt schliefslich an 6-8 Messpunkten pro Probe bestimmt. Aufgrund
der oben beschriebenen Schwierigkeiten kam es dabei zu Ausreissern (z.B. Ka-
liumgehalt wesentlich hoher als maximaler Kalium-Gehalt in Kalifeldspéten).
Diese wurde verworfen und aus den restlichen Werten wurde durch Mittelwert-
bildung der interne K-Gehalt der Kalifeldspatkérner bestimmt. Die Ergebnisse
der Kalium-Bestimmung sind in Tabelle 6.1 aufgelistet.

6.2.2. Dosisbestimmung und Altersberechnung

Alle Grobkornproben sind durch Schweretrennung separierte Kalifeldspat-Frak-
tionen der Sedimentproben, dabei wurde bei den Proben HDS 703 - HDS 706
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vorgegangen, wie in Lang et al. (1996) beschrieben. Die Aufbereitung der Pro-
be SLAC1 ist in Mauz und Hassler (2000) erldutert. Alle Proben lagen in der
Korngrofe 100-200 pm vor, fiir die Dosisleistungsberechnung wurde von einem
mittleren Korndurchmesser von 150 ym ausgegangen. Fiir die Dosisleistungs-
berechnung wurden die Dosimetriedaten (Uran- und Thoriumgehalt, Feuchte,
a-Wert) fiir die Proben HDS 703 - HDS 706 aus Messungen von Dr. Annette
Kadereit iibernommen (pers. Mitteilung), fiir die Probe SLAC1 aus Mauz und
Hassler (2000). Lediglich die Kaliumgehalte der Proben wurden, wie im letzten
Abschnitt erldutert, neu bestimmt.

Die Messungen wurden mit folgendem Protokoll mit dem RIL-Messgerit (sie-
he Kap. 3.2) durchgefiihrt (Detektionsfilter: IR 83, 2,5 mm und IF-Kantenfilter
850 nm). Alle Bleichungs- und Pausenschritte erfolgten ohne Unterbrechung der
Bestrahlung der Probe. Die Pausenzeit wurde bei der Berechnung der applizier-
ten Dosis beriicksichtigt. Der Filter WG 225 der Bleichlampe wurde in 3 mm
Dicke verwendet:

1. Messung des natiirlichen Signals. 4200 x 10 s-Zyklus (ca. 46 h Mess-
dauer).

2. Bleichung der Probe. 3600 s Bleichung mit integrierter Hg-Xenon Lam-
pe mit Filter WG 255. Anschliefend 1800 s Pause.

3. Messung des gebleichten Signals. 4200 x 10 s-Zyklus (ca. 46 h Mess-
dauer).

Fiir die Proben HDS 703 — HDS 706 wurde der Korrekturfaktor zusétzlich
iiber Korrekturscheibchen bestimmt. Die Bestimmung erfolgte an jeweils einer
separaten Teilprobe mit folgendem Protokoll:

1. Erste Bleichung der Probe. 3600 s Bleichung mit integrierter Hg-
Xenon Lampe mit Filter WG 255. Anschliefsend 1800 s Pause.

2. Erste Messung des gebleichten Signals. 1800 x 10 s-Zyklus (ca. 20 h
Messdauer).

3. Zweite Bleichung der Probe. 3600 s Bleichung mit integrierter Hg-
Xenon Lampe mit Filter WG 255. Anschliefsend 1800 s Pause.

4. Zweite Messung des gebleichten Signals. 1800 x 10 s-Zyklus (ca. 20 h
Messdauer).

Die Auswertung und Dosisberechnung erfolgte, wie in Kapitel 6.1 beschrieben.
Die Aquivalenzdosen wurden mit der additiven sowie der regenerativen Metho-
de berechnet, dies jeweils fiir die drei Methoden der Sensitivitdtskorrektur. Da
fiir Probe SLAC1 kein Korrekturscheibchen gemessen wurde, erfolgte dort die
Bestimmung nur mit Verfahren 2 und 3. Bei den Mittelungen von additiver
und regenerativer Dosis innerhalb eines Korrekturverfahrens, sowie bei der Mit-
telung iiber alle unterschiedlichen Verfahren wird in den Tabellen kein Fehler
angegeben, da die einzelnen Messungen nicht unabhéngig voneinander sind. Die
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Abbildung 6.3.: Ergebnisse der Datierung der Probe HDS 703. Die waage-
rechte schwarze Linie gibt das Referenzalter an, die waagerechten
gestrichelten Linien die Fehlergrenzen des Referenzalters.

Mittelwerte sind lediglich als Anhaltspunkt zu verstehen. Da aufgrund der vor-
liegenden Ergebnisse nicht das ,richtige‘ Korrekturverfahren ausgemacht werden
kann, wurde fiir die abschliefiende Ubersicht der Mittelwert aus allen Verfahren
benutzt, um mogliche Fehler durch die Korrekturverfahren zu relativieren.

Die Probe HDS 703

Die Ergebnisse dieser Probe (Abb. 6.3, Tab. 6.2) zeigen innerhalb der verschie-
denen Korrekturverfahren konsistente Ergebnisse. Im Vergleich mit dem Refe-
renzalter, das von Dr. Annette Kadereit mittels einer IRSL-Multiple-Aliquot
Datierung an der Feinkornfraktion der Probe bestimmt wurde, ist eine Uber-
schitzung um etwa 64 % gegeben.

Die Probe HDS 704

Auch die Ergebnisse dieser Probe (Abb. 6.4, Tab. 6.3) zeigen innerhalb der ver-
schiedenen Korrekturverfahren konsistente Ergebnisse. Bei Korrekturverfahren
2 ist lediglich ein Trend zu einem geringeren Alter feststellbar. Im Vergleich mit
dem Referenzalter, das von Dr. Annette Kadereit mittels einer IRSL-Multiple-
Aliquot Datierung an der Feinkornfraktion der Probe bestimmt wurde, ist eine
Uberschitzung um 146 % gegeben.

Die Probe HDS 705

Wiederum zeigen sich innerhalb der verschiedenen Korrekturverfahren konsis-
tente Ergebnisse (Abb. 6.5, Tab. 6.4). Im Vergleich mit dem Referenzalter, das
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Abbildung 6.4.: Ergebnisse der Datierung der Probe HDS 704. Die waage-

rechte schwarze Linie gibt das Referenzalter an, die waagerechten
gestrichelten Linien die Fehlergrenzen des Referenzalters.
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Abbildung 6.5.: Ergebnisse der Datierung der Probe HDS 705. Die waage-

rechte schwarze Linie gibt das Referenzalter an, die waagerechten
gestrichelten Linien die Fehlergrenzen des Referenzalters.
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Tabelle 6.2.: Ergebnisse der Altersbestimmung der Probe HDS 703.

Verfahren Alter in ka
Regenerative Methode (Korrektur 1) 14,99 + 1,23
Additive Methode (Korrektur 1) 14,80 £+ 1,21
Mittel (Korrektur 1) 14,90

Regenerative Methode (Korrektur 2) 16,62 + 1,36
Additive Methode (Korrektur 2) 16,18 4+ 1,33
Mittel (Korrektur 2) 16,40

Korrektur 3 13,58 £+ 1,11
Gesamtmittel 15,23

Referenzwert IRSL 9,31 + 0,89

Tabelle 6.3.: Ergebnisse der Altersbestimmung der Probe HDS 704.

Verfahren Alter in ka
Regenerative Methode (Korrektur 1) 32,50 + 2,80
Additive Methode (Korrektur 1) 32,20 £ 2,77
Mittel (Korrektur 1) 32,35

Regenerative Methode (Korrektur 2) 26,52 + 2,28
Additive Methode (Korrektur 2) 27,36 & 2,35
Mittel (Korrektur 2) 26,94

Korrektur 3 31,07 £+ 2,67
Gesamtmittel 29,93

Referenzwert TRSL 12,18 + 1,18

Tabelle 6.4.: Ergebnisse der Altersbestimmung der Probe HDS 705.

Verfahren Alter in ka
Regenerative Methode (Korrektur 1) 17,43 + 1,46
Additive Methode (Korrektur 1) 17,65 £+ 1,48
Mittel (Korrektur 1) 17,54

Regenerative Methode (Korrektur 2) 19,30 + 1,61
Additive Methode (Korrektur 2) 19,30 + 1,61
Mittel (Korrektur 2) 19,30

Korrektur 3 19,37 + 1,62
Gesamtmittel 18,61

Referenzwert IRSL 7,53 £ 0,77
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Abbildung 6.6.: Ergebnisse der Datierung der Probe HDS 706. Die waage-
rechte schwarze Linie gibt das Referenzalter an, die waagerechten
gestrichelten Linien die Fehlergrenzen des Referenzalters.

von Dr. Annette Kadereit mittels einer IRSL-Multiple-Aliquot Datierung an
der Feinkornfraktion der Probe bestimmt wurde, ist auch in diesem Fall eine
Uberschitzung um 148 % klar ersichtlich.

Die Probe HDS 706

Obwohl auch bei dieser Probe die verschiedenen Korrekturverfahren konsistente
Ergebnisse (Abb. 6.6, Tab. 6.5) ergeben, liegt das Ergebnis auferhalb der Gro-
Kenordnung des Referenzalters. Im Vergleich mit dem Referenzalter, das von Dr.
Annette Kadereit mittels einer IRSL-Multiple-Aliquot Datierung an der Fein-
kornfraktion der Probe bestimmt wurde, ist in diesem Fall eine Uberschiitzung
um einen Faktor in der Grofenordnung von 10 gegeben.

Die Probe SLdC1

Bei dieser Probe gibt es signifikante Abweichungen innerhalb der Korrektur 2
zwischen additiver und regenerativer Methode (Abb. 6.7, Tab. 6.6). Dennoch
liefern die Ergebnisse im Vergleich zu den IRSL- und TL-Referenzaltern, die
der Arbeit von Mauz und Hassler (2000) entstammen und ebenfalls an der
Feldspat-Grobkornfraktion bestimmt wurden, eine Ubereinstimmung im Rah-
men der Fehlergrenzen.

6.2.3. Diskussion der Ergebnisse der Grobkorndatierungen

In Abbildung 6.8 sind alle Ergebnisse der Grobkorndatierungen dargestellt. Die
Fehler der Referenzproben wurden direkt den Daten von Dr. Annette Kadereit
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Tabelle 6.5.: Ergebnisse der Altersbestimmung der Probe HDS 706.

Verfahren Alter in ka
Regenerative Methode (Korrektur 1) 27,12 + 2,08
Additive Methode (Korrektur 1) 26,79 £ 2,05
Mittel (Korrektur 1) 26,96

Regenerative Methode (Korrektur 2) 23,96 + 1,83
Additive Methode (Korrektur 2) 24,07 + 1,84
Mittel (Korrektur 2) 24,12

Korrektur 3 24,88 + 1,91
Gesamtmittel 25,36

Referenzwert IRSL 2,23 + 0,15

Tabelle 6.6.: Ergebnisse der Altersbestimmung der Probe SLAC1.

Verfahren Alter in ka
Regenerative Methode (Korrektur 2) 71,87 + 6,07
Additive Methode (Korrektur 2) 113,08 + 9,54
Mittel (Korrektur 2) 92,48
Korrektur 3 157,42 + 13,29
Gesamtmittel 114,12
Referenzwert IRSL 121 £ 15
Referenzwert TL 142 + 20

und Dr. Barbara Mauz entnommen. Die Fehler der RL-Ergebnisse wurden ledig-
lich abgeschétzt. In die Abschétzung gingen die Fehler der Quellenkalibration
sowie der Fehler der Dosisleistung der Referenzproben ein.

Die Proben HDS 703 und 704 entstammen dem Profil Biirkle bei Winters-
tettenstadt in Oberschwaben. Die Probe HDS 703 wurde einem Horizont aus
humushaltigem Seesediment entnommen, der bei der Ansprache im Gelénde
in den Bereich des Spétpleistozéns eingeordnet wurde. Das IRSL Referenzal-
ter mit 9,31 ka ergibt eine Einordnung in das friihe Holozén. Die RL-Messung
iiberschitzt dieses Alter mit 15,23 ka deutlich. Die Probe HDS 704 aus einem
Mittelschutt-Horizont liefert bei der IRSL-Datierung ein Alter von 12,18 ka, das
RL-Alter liegt bei 29,93 ka. Fiir diese Altersdifferenz sind verschiedene Erkl&-
rungsmoglichkeiten denkbar. Bereits die Um- und Ablagerung dieses Sediments
durch solifluidale Prozesse birgt das Risiko einer unzureichenden Bleichung. Zu-
sétzlich muss die Tatsache beriicksichtigt werden, dass im Falle der TRSL die
feinkornige Fraktion, im Falle der RL aber die Grobkornfraktion bearbeitet wur-
de. Hier ist eine unterschiedliche Bleichung der beiden Fraktionen wahrend der
solifluidalen Umlagerung denkbar. Mdéglicherweise wurde die feinkérnige Frak-
tion auch durch eine bioturbate Durchmischung zu einem spéiteren Zeitpunkt
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Abbildung 6.7.: Ergebnisse der Datierung der Probe SLAC1. Die waagerech-
ten schwarzen Linie geben die Referenzalter (TL und IRSL) an, die
waagerechten gestrichelten Linien die Fehlergrenzen der Referenzal-
ter.

einer weiteren Bleichung unterzogen. Stratigraphisch liefern beide Methoden ei-
ne korrekte Altersabfolge.

Im Gegensatz hierzu liefern die RL-Ergebnisse der Proben HDS 704 und 705
aus dem Profil Schorren (Bad Schussenried in Oberschwaben) eine Altersinversi-
on. Die IRSL-Alter der Proben zeigen eine stratigraphisch korrekte Altersabfol-
ge. Bei der Probe HDS 705, einer Probe aus einem Seesediment-Horizont kommt
es mit 18,61 ka (RL) zu einer deutlichen Uberschitzung des IRSL-Alters von
7,53 ka. Die Uberschitzung liegt jedoch in einer #hnlichen Gréfenordnung wie
bei den Proben HDS 703 und 704. Anders das Verhalten der Probe HDS 706,
die laut Geldndeansprache einen Deckschutt-Horizont entnommen wurde. Hier
kommt es mit 25,36 ka (RL) zu einer Uberschitzung des IRSL-Referenzalters
um den Faktor 10. Auch in diesem Fall sind Probleme mit ausreichender Blei-
chung denkbar, sowohl bei der initialen solifluidalen Umlagerung, als auch bei
einer moglicherweise spéter eingetretenen bioturbaten Durchmischung. Wieder-
um sind die bei beiden Methoden unterschiedlichen Korngrossenfraktionen zu
beachten.

Betrachtet man nun die Proben HDS 703-706 im Zusammenhang, ist fiir alle
Proben eine Uberschitzung durch die RL-Alter gegeben. Fiir die laut IRSL-
Ergebnis jiingste Probe kommt es dabei zu einer extremen Uberschiitzung. Eine
mogliche Interpretation wére eine Tendenz der RL zur Altersiiberschitzung. Im
Rahmen einer solchen Interpretation kénnte die sehr starke Uberschiitzung der
Probe HDS 706 einer unvollstindigen Bleichung der Probe zugeschrieben wer-
den. Auf Basis der vorliegenden Daten ldsst sich jedoch ein so weitreichender
Schluss nicht begriinden. Weitere Untersuchungen der Proben HDS 703-706 sind
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Abbildung 6.8.: Ubersicht iiber die Ergebnisse der Datierungen an Grob-
kornproben. Die jiingste Probe zeigt eine starke Uberschétzung.
Die Proben im mittleren Bereich zeigen Ergebnisse, die innerhalb der
Grokenordnung mit den Referenzergebnissen tibereinstimmen. Beach-
tet werden muss hier, dass die Referenzalter dieser Proben an einer
anderen Korngréssenfraktion bestimmt wurden. Die &dlteste Probe,
fiir die zugleich Referenzergebnisse an der selben Korngréssenfrakti-
on vorliegen, zeigt eine gute Ubereinstimmung.

noch im Gange. Geplant sind Datierungen an den Grobkornfraktionen der Probe
mit unterschiedlichen Methoden (Kadereit, pers. Mitteilung). Erst wenn diese
Daten vorliegen, konnen die RL-Ergebnisse dieser Proben endgiiltig bewertet
werden. Festgestellt werden kann jedoch, dass fiir die Proben HDS 703-706 die
unterschiedlichen Korrekturverfahren im Rahmen der RL-Datierungen weitge-
hend konsistente Ergebnisse liefern, von einer funktioniernden Sensitivitétskor-
rektur kann im Fall dieser Proben daher ausgegangen werden.

Fiir die Probe SLAC1, einem litoralen Sediment aus dem Vorriff der Loka-
litdt San Leonardo di Cutro (Halbinsel Crotone, Siid-Italien), gibt es signi-
fikante Abweichungen der Ergebnisse der unterschiedlichen Korrekturverfah-
ren. Die Ergebnisse von Verfahren 2 (Bestimmung von s aus den angpassten
Funktionen) liefern dabei Werte, die im Rahmen der Fehler mit dem IRSL-
Referenzalter iibereinstimmen. Der grofe Unterschied zwischen additiv und re-
generativ bestimmten Altern lassen jedoch den Schluss zu, dass das Verfah-
ren 2 bei der vorliegenden Probe nicht angewendet werden kann. Griinde hier-
fiir liegen moglicherweise in der hohen Aquivalenzdosis von iiber 400 Gy und
der daraus resultierenden Unsicherheit in der Bestimmung des S&ttigungswer-
tes der RL-Wachstumskurve und damit auch des Faktor s. Das Ergebnis von
Verfahren 3 (Bestimmung von s durch Minimierung) stimmt im Rahmen der
1-o-Fehler mit dem TL-Referenzalter iiberein, im Rahmen der 2-o-Fehler auch
mit dem TRSL-Referenzwert. Da fiir die Referenzergebnisse der Probe SLAC1
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laut Mauz und Hassler (2000) eine Ubereinstimmung mit einem unabhingigen
Alter fiir die Lokalitdt besteht und die Bestimmung sowohl der TL- und IRSL-
Referenzergebnisse wie auch des RL-Alters an der selben Fraktion der Probe
erfolgte, kann die Ubereinstimmung der RL-Ergebnisse mit den Referenzwerten
als Bestitigung fiir ein korrektes RL-Alter gewertet werden.

Im Uberblick iiber die datierten Grobkornproben erkennt man einen klaren
Trend zur Altersiiberschiitzung. Lediglich das héchste Alter zeigt eine gute Uber-
einstimmung mit dem Referenzalter. Ob eine Zunahme der relativen Uberschiit-
zung mit abnehmendem Alter gegeben ist, kann zwar vermutet, dem vorliegen-
den Datensatz jedoch nicht mit Sicherheit entnommen werden. Nochmals sei
an dieser Stelle auf die Unterschiede bei der Bestimmung der Referenzalter der
Proben HDS 703-HDS 706 hingewiesen.

Die Korrekturen der Sensitivitdtsinderungen zeigen bis auf einige Ausnah-
men eine gute Ubereinstimmung innerhalb der verschiedenen Verfahren. Daher
bietet sich insbesondere das Verfahren 3 an, das ohne zusétzlichen Messaufwand
angewendet werden kann. Hierfiir spricht auch, dass bei Probe SLAC1 bei der es
Abweichungen zwischen den unterschiedlichen Verfahren gegeben hat, das Ver-
fahren 3 mit hoher Wahrscheinlichkeit als das korrekte Verfahren identifiziert
werden konnte, da es auch bei Proben mit sehr hoher Aquivalenzdosis korrekt
arbeitet.

6.3. Dosisbestimmung an polymineralischen
Feinkornproben

Fiir erste Dosisbestimmungen an polymineralischen Feinkornproben wurde von
Frau Dr. Annette Kadereit ein Probensatz zur Verfiigung gestellt, fiir den Re-
ferenzergebnisse zur Verfiigung standen (Kadereit, 2000). Eine ausfiihrliche Be-
schreibung der Probenlokalitdt Herrenbrunnenbuckel in Bretten-Bauerbach, der
dieser Satz an Proben entstammt, Beschreibung der Probennahme, Probenauf-
bereitung und der Messprotokolle zur Bestimmung der Dosen mittels IRSL sind
der Arbeit von Kadereit (2000) zu entnehmen.

Da fiir alle Proben Referenzdosisbestimmungen an der selben Korngrofen-
fraktion vorliegen, werden im Rahmen des Vergleichs IR-RL mit IRSL nur die
Aquivalenzdosen verglichen, da die Dosisleistung hier fiir beide Methoden die
selbe ist. So konnen auch die Fehlergrenzen der beiden Methoden direkt mitein-
ander verglichen werden, denn die Fehler der Alter der Proben sind durch den
Fehler der Dosisleistung dominiert. In den Datentabellen werden jedoch zusétz-
lich die IRSL-Alter angegeben, um eine Einordnung der Proben zu ermoglichen.
Diese Alter sind der Arbeit von Kadereit (2000) entnommen.

Folgende Messparameter fanden bei allen folgenden Messungen zur Bestim-
mung der Aquivalenzdosen mittels IR-RL Anwendung. Als Messgerit wurde
die RL-Messkammer mit Rontgenstimulation benutzt. Die Rohre wurde mit
45 KV betrieben, die Stromwerte Ip wurden je nach Alter der Probe variiert
und sind bei jeder Probe angegeben. Als Detektionsfilter kam eine Kombination
aus 2,5 mm IR 83 (Hoya) und einem 850 nm Interferenz-Kantenfilter (850FH90,
Andover) zum Einsatz. Der Photomultiplier wurde bei -28 °C betrieben. Vor
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jedem Messdurchgang wurde der Untergrund der Anlage bestimmt und bei der
Auswertung von den Daten subtrahiert. Bleichungen wurde im Sonnenlichtsi-
mulator SOL2 (Dr. Honle) durchgefiihrt.

Fiir die IR-RL Dosisbestimmung standen pro Probe fiinf Scheibchen zur Ver-
fiigung. An zwei dieser Scheibchen wurde der Korrekturfaktor mit folgendem
Messzyklus bestimmt. Alle Bleichungs- und Pausenschritte erfolgten ohne Be-
strahlung der Probe.

e Bleichen, 60 min SOL2

Pause, 30 min

IR-RL Messungen, 600 x 1 s, bei Iz Rohrenstrom

Bleichen, 60 min SOL2

Pause, 30 min

e IR-RL Messungen, 600 x 1 s, bei Iz Rohrenstrom

Die restlichen drei Scheibchen wurden folgendem Messprotokoll zur Dosisbe-
stimmung unterzogen:

e IR-RL Messungen, 600 x 1 s, bei [ Rohrenstrom
e Bleichen, 60 min SOL2
e Pause, 30 min

e IR-RL Messungen, 600 x 1 s, bei Iz Rohrenstrom

Die Probe HDS 724

Die Referenzdosis dieser Probe liegt bei einem Wert von 43,91 Gy. Die Ergebnis-
se der IR-RL Messungen kénnen der Abbildung 6.9 und der Tabelle 6.7 entnom-
men werden. Bei dieser Probe wurde mit einem Rohrenstrom von Izp=25 mA
gearbeitet, was einer Dosisleistung von 1,8038 Gy s~ ! entspricht. Wihrend der
Messdauer von 600 s wird somit eine Dosis von 1082,28 Gy appliziert. Die IR-RL
Messung bis in diesen hohen Dosisbereich sollte eine Korrektur nach Verfahren 2
ermdglichen. Die Ergebnisse zeigen, dass in der Tat die beiden Korrekturverfah-
ren 1 und 2 identische Ergebnisse liefern. Das Gesamtmittel der IR-RL Messun-
gen liegt etwa 23 % iiber dem TRSL Referenzwert.

Die Probe HDS 725

Die Referenzdosis dieser Probe liegt bei einem Wert von 32,55 Gy. Die Ergeb-
nisse der IR-RL Messungen kénnen der Abbildung 6.10 und der Tabelle 6.8 ent-
nommen werden. Bei dieser Probe wurde mit einem Rohrenstrom von Iz=20 mA
gearbeitet, was einer Dosisleistung von 1,4678 Gy s~ ! entspricht. Wihrend der
Messdauer von 600 s wird somit eine Dosis von 880,68 Gy appliziert. Auch in
diesem Dosisbereich sollte noch eine Korrektur nach Verfahren 2 méglich sein.
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Abbildung 6.9.: Ergebnisse der Dosisbestimmung der Probe HDS 724. Die
waagerechte schwarze Linie gibt die Referenzdosis an, die waagerech-
ten gestrichelten Linien die Fehlergrenzen der Referenzdosis.

Tabelle 6.7.: Ergebnisse der Dosisbestimmung der Probe HDS 724.

Verfahren Dosis in Gy
Regenerative Methode (Korrektur 1) 50,75 £+ 5,64
Additive Methode (Korrektur 1) 57,08 + 6,10
Mittel (Korrektur 1) 53,91
Regenerative Methode (Korrektur 2) 50,80 + 4,15
Additive Methode (Korrektur 2) 57,27 £ 5,31
Mittel (Korrektur 2) 54,03
Gesamtmittel 53,97
Referenzwert IRSL 43,91 + 0,30
Alter in ka

IRSL-Alter (nach Kadereit (2000)) 12,56 £+ 0,73
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Abbildung 6.10.: Ergebnisse der Dosisbestimmung der Probe HDS 725. Die
waagerechte schwarze Linie gibt die Referenzdosis an, die waage-
rechten gestrichelten Linien die Fehlergrenzen der Referenzdosis.

Die Bestimmung des Korrekturfaktors mit zwei Korrekturscheibchen erbrachte
Werte, die aufserhalb sinnvoller Grenzen lagen. Der Grund konnte nicht festge-
stellt werden. Um dennoch eine Auswertung der Daten nach der Verfahren 1
durchfithren zu kénnen, wurde fiir diese Probe der Korrekturfaktor der Probe
HDS 726 verwendet, da beide Proben aus einem humosen Horizont entstam-
men. Aufgrund der Ubereinstimmung des Materials der beiden Proben wird
ein iibereinstimmender Korrekturfaktor s erwartet. Die Ergebnisse der beiden
Korrekturverfahren liegen deutlich getrennt. Wihrend das Korrekturverfahren
1 die Dosis iiberschétzt, liegen die Ergebnisse des Verfahrens 2 unterhalb der
Referenzdosis. Das Gesamtmittel der IR-RL Messungen liegt beim IRSL Refe-
renzwert.

Die Probe HDS 726

Die Referenzdosis dieser Probe liegt bei einem Wert von 28,66 Gy. Die Ergeb-
nisse der IR-RL Messungen kénnen der Abbildung 6.11 und der Tabelle 6.9 ent-
nommen werden. Bei dieser Probe wurde mit einem Roéhrenstrom von Iz=20 mA
gearbeitet, was einer Dosisleistung von 1,4678 Gy s~! entspricht. Wihrend der
Messdauer von 600 s wird somit eine Dosis von 880,68 Gy appliziert. Auch in
diesem Dosisbereich sollte eine Korrektur nach Verfahren 2 mdoglich sein. Die
Ergebnisse zeigen, dass die Ergebnisse der beiden Korrekturverfahren 1 und 2
innerhalb der Fehler {ibereinstimmen. Das Korrekturverfahren 2 zeigt jedoch
einen Trend zu hoheren Werten. Das Gesamtmittel der IR-RL Messungen liegt
etwas unterhalb des Referenzwertes, im Rahmen der Fehler stimmen alle Werte
mit dem IRSL Referenzwert iiberein.
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Tabelle 6.8.: Ergebnisse der Dosisbestimmung der Probe HDS 725. Zum Kor-

rekturfaktor, der bei dieser Probe fiir das Verfahren 1 verwendet wurde,
siehe ndhere Erliduterungen im Text.

Verfahren Dosis in Gy

Regenerative Methode (Korrektur 1) 43,37 4+ 6,90

Additive Methode (Korrektur 1) 4742 + 6,91
Mittel (Korrektur 1) 45,40
Regenerative Methode (Korrektur 2) 20,90 + 4,85
Additive Methode (Korrektur 2) 23,52 + 5,24
Mittel (Korrektur 2) 22,21
Gesamtmittel 33,80
Referenzwert IRSL 32,55 + 1,36
Alter in ka

IRSL-Alter (nach Kadereit (2000)) 7,20 = 0,60
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Abbildung 6.11.: Ergebnisse der Dosisbestimmung der Probe HDS 726. Die

waagerechte schwarze Linie gibt die Referenzdosis an, die waage-
rechten gestrichelten Linien die Fehlergrenzen der Referenzdosis.
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Tabelle 6.9.: Ergebnisse der Dosisbestimmung der Probe HDS 726.

Verfahren Dosis in Gy
Regenerative Methode (Korrektur 1) 21,79 + 6,28
Additive Methode (Korrektur 1) 23,99 + 6,53
Mittel (Korrektur 1) 22,89
Regenerative Methode (Korrektur 2) 27,74 £+ 3,64
Additive Methode (Korrektur 2) 30,72 + 4,28
Mittel (Korrektur 2) 29,23
Gesamtmittel 26,06
Referenzwert IRSL 28,66 + 0,38
Alter in ka

IRSL-Alter (nach Kadereit (2000)) 6,85 + 0,40

Tabelle 6.10.: Ergebnisse der Dosisbestimmung der Probe HDS 727.

Verfahren Dosis in Gy
Regenerative Methode (Korrektur 1) 20,37 + 2,42
Additive Methode (Korrektur 1) 23,28 £ 2,75
Mittel (Korrektur 1) 21,82
Regenerative Methode (Korrektur 2) <0
Additive Methode (Korrektur 2) <0
Referenzwert IRSL 14,8 + 0,38
Alter in ka

IRSL-Alter (nach Kadereit (2000)) 4,11 £ 0,26

Die Probe HDS 727

Die Referenzdosis dieser Probe liegt bei einem Wert von 14,8 Gy. Die Ergebnisse
der IR-RL Messungen konnen der Abbildung 6.12 und der Tabelle 6.10 entnom-
men werden. Bei dieser Probe wurde mit einem Roéhrenstrom von Izp=10 mA
gearbeitet, was einer Dosisleistung von 0,7958 Gy s~! entspricht. Wihrend der
Messdauer von 600 s wird somit eine Dosis von 477,48 Gy appliziert. Bei der
Auswertung der Daten zeigte sich, dass die Messung bis in diesen Dosisbereich
nicht ausreicht, um einen korrekten Korrekturfaktor nach Verfahren 2 zu be-
stimmen. Die Ergebnisse aus Korrekturverfahren 1 der IR-RL Messungen liegen
etwa 47 % oberhalb des IRSL Referenzwertes.

Die Probe HDS 728

Die Referenzdosis dieser Probe liegt bei einem Wert von 11,94 Gy. Die Ergebnis-
se der IR-RL Messungen konnen der Abbildung 6.13 und der Tabelle 6.11 ent-
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Abbildung 6.12.: Ergebnisse der Dosisbestimmung der Probe HDS 727. Die
waagerechte schwarze Linie gibt die Referenzdosis an, die waage-
rechten gestrichelten Linien die Fehlergrenzen der Referenzdosis.
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Abbildung 6.13.: Ergebnisse der Dosisbestimmung der Probe HDS 728. Die
waagerechte schwarze Linie gibt die Referenzdosis an, die waage-
rechten gestrichelten Linien die Fehlergrenzen der Referenzdosis.
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Tabelle 6.11.: Ergebnisse der Dosisbestimmung der Probe HDS 728.

Verfahren Dosis in Gy
Regenerative Methode (Korrektur 1) 19,73 + 1,82
Additive Methode (Korrektur 1) 21,14 £ 1,97
Mittel (Korrektur 1) 20,43
Regenerative Methode (Korrektur 2) <0
Additive Methode (Korrektur 2) <0
Referenzwert IRSL 11,94 + 0,12
Alter in ka

IRSL-Alter (nach Kadereit (2000)) 2,97 + 0,21

nommen werden. Bei dieser Probe wurde mit einem Rohrenstrom von Iz=10 mA
gearbeitet, was einer Dosisleistung von 0,7958 Gy s~ ! entspricht. Wihrend der
Messdauer von 600 s wird somit eine Dosis von 477,48 Gy appliziert. Bei der Aus-
wertung der Daten zeigte sich, dass die Messung bis in diesen Dosisbereich nicht
ausreicht, um einen korrekten Korrekturfaktor nach Verfahren 2 zu bestimmen.
Die Ergebnisse nach Korrekturverfahren 1 der IR-RL Messungen liegen etwa
71 % oberhalb des TRSL Referenzwertes.

6.3.1. Diskussion der Ergebnisse der Dosisbestimmung an
Feinkornproben

In Abbildung 6.14 sind die Ergebnisse der Feinkorn-Dosisbestimmungen zusam-
mengefasst. Die Fehler der Referenzproben wurden direkt den Daten von Dr.
Annette Kadereit entnommen. Die Fehler der RL-Ergebnisse wurden lediglich
abgeschitzt. In die Abschétzung ging unter anderem der Fehler der Kalibration
der Rontgenquelle ein.

Die beiden Proben im mittleren Dosisbereich zeigen eine gute Ubereinstim-
mung mit den Referenzwerten. Bei der Probe im oberen Bereich kommt es zu
einer leichten Uberschitzung der Dosis. Die beiden Proben im niederen Dosis-
bereich zeigen hingegen eine sehr starke Uberschiitzung.

Die Proben HDS 724-728 entstammen dem Profil Westflanke-Westseite des
Baggerschurfes Herrenbrunnenbuckel in Bretten-Bauerbach. Bei der IRSL-Da-
tierung zeigte die Probenserie eine gute Datierbarkeit. Die stratigraphische Ab-
folge der Sedimente wurde bei der Datierung korrekt nachgebildet. Die Einord-
nung der Ergebnisse des Profils in den weiteren Kontext der Grabung Bretten-
Bauerbach bestétigt die vorliegenden TRSL-Alter (Kadereit, 2000).

Bei der Probe HDS 724 handelt es sich um eine Probe aus einem Léfkhorizont.
Aufgrund des dolischen Transports des Sediments kann mit einer vollstédndigen
Bleichung gerechnet werden. Die RL-Dosis liegt mit 53,97 etwa 20 % iiber der
IRSL-Referenzdosis. Die beiden Proben HDS 725 und 726 wurden einer humo-
sen Zone innerhalb des Profils entnommen. Fiir beide Proben stimmen die Ge-
samtmittel aus allen Korrekturverfahren mit den IRSL-Referenzwerten iiberein,

112



6.3. Dosisbestimmung an polymineralischen Feinkornproben

60 -

1

50

40

1

30

1

RL-Dosis in Gy

208 *

10<vvvvx""x""x""x""
10 20 30 40 50 60

IRSL-Dosis in Gy

Abbildung 6.14.: Ubersicht iiber die Ergebnisse der Feinkorndatierungen.
Die jiingsten Proben zeigen eine starke Uberschitzung, die even-
tuell durch eine Unsicherheit in der Bestimmung der Sensitivitdts-
korrektur verursacht wird. Die Proben im mittleren Dosisbereich
zeigen eine gute Ubereinstimmung. Die élteste Probe zeigt eine si-
gnifikante Uberschétzung, liegt jedoch in der Gréfenordnung des
Referenzergebnisses.

obwohl es zwischen den einzelnen Korrekturverfahren deutliche Abweichungen
gibt.

Die Proben HDS 727 und 728 wurden aus kolluvialen Sedimentschichten ent-
nommen. Die Untersuchungen im Rahmen der IRSL-Datierung zeigten eine aus-
reichende Bleichung der Kolluvien (Kadereit, 2000). Die RL-Ergebnisse liegen
fiir beide Proben deutlich {iber den IRSL-Ergebnissen, fiir die Probe HDS 728,
laut IRSL-Messung die jiingere der Proben, fillt die Uberschitzung am stirks-
ten aus.

Betrachtet man die Ergebnisse fiir die Proben HDS 724-728 im Uberblick,
zeigen die RL-Alter (berechnet unter Verwendung der Dosisleistungswerte aus
Kadereit (2000)) ebenfalls eine stratigraphisch korrekte Altersabfolge (Tabel-
le 6.12). Vor allem im unteren Altersbereich zeigen sich stirkere Uberschitzun-
gen. Unterstellt man einen Unterschied im Bleichverhalten zwischen IRSL und
RL und versucht so die Uberschitzungen zu erkliren, findet man in den vor-
liegenden Ergebnissen der Dosisbestimmungen an Feinkornproben dafiir keine
schliissige Begriindung, liefern doch gerade die Sedimente HDS 725 und 726 der
humosen Zone eine gute Ubereinstimmung zwischen IRSL und RL. Das #olisch
transportierte Sediment HDS 724, fiir das man die beste Bleichung innerhalb
dieses Profil unterstellen wiirde, liefert jedoch bei der RL Messung eine, wenn
auch nur geringe, Uberschitzung.

Die Ergebnisse der unterschiedlichen Korrekturverfahren zeigen zum Teil ein-
deutige Abweichungen, eine Anwendung des Verfahrens 3 ist nicht moglich (Ka-
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Tabelle 6.12.: Uberblick iiber die Alter der Feinkornproben. In dieser Tabel-
le sind, zur leichteren chronologischen FEinordnung, die RL-Alter der
Feinkornproben berechnet. Dazu wurde das Gesamtmittel der Aquiva-
lenzdosen aus den unterschiedlichen Korrekturverfahren verwendet und
die Dosisleistungswerte aus Kadereit (2000) herangezogen. Die Fehler
der RL-Alter wurden aufgrund der Probleme mit der Bestimmung des
Korrekturfaktors durchgehend auf 10 % festgelegt.

Probe IRSL-Alter RL-Alter
in ka in ka
HDS 724 12,56 + 0,73 15,44 4+ 1,54
HDS 725 7,20 £ 0,60 7,48 + 0,75
HDS 726 6,85 £ 0,40 6,23 + 0,62
HDS 727 4,11 £ 0,26 6,06 £+ 0,61
HDS 728 2,97 £ 0,21 5,08 £+ 0,51

pitel 6.1). Dies sind deutliche Hinweise auf ein grundsétzliches Problem bei der
Sensitivitdtskorrektur. Die in dieser Arbeit angewandten Methoden wurden an
Grobkornproben entwickelt und fiir Feinkorndosisbestimmungen lediglich un-
verdndert iibernommen. Weitere Untersuchungen an Feinkornproben sollten sich
deshalb zunéchst mit den Sensitivitdtsdnderungen und deren Korrektur beschéf-
tigen. Ein Ansatzpunkt ist die Tatsache, dass bei den vorgestellten Feinkorn-
messungen die Bestrahlung bei Bleichung und bei Pausen im Gegensatz zu den
Grobkornmessungen unterbrochen wurde. Da das Verhalten des roten Peaks
in dieser Arbeit nur fiir eine ununterbrochene Bestrahlung untersucht wurde,
konnten sich hier Anderungen bei der Feinkornmessung ergeben.

Ein weiterer Ansatzpunkt bietet die Erhohung der Messgenauigkeit. In der
verwendeten Messgeometrie geht der iiberwiegende Anteil der Lumineszenz auf-
grund unvollstandiger Lichtsammlung verloren. Hier sind deutliche Verbesserun-
gen moglich. Dadurch konnten insbesondere die Ergebnisse der Dosisbestimmun-
gen im unteren Dosisbereich verbessert werden, da hier das natiirliche IR-RL
Signal im steil abfallenden Teil der exponentiell abnehmenden Wachstumskurve
liegt.

Angesichts dieser Einschrinkungen deuten die bereits in diesem frithen Sta-
dium zum Teil guten Ubereinstimmungen zu den Referenzergebnissen auf ein
grofes Potential der IR-RL Datierung von polymineralischen Feinkornproben
hin.

6.4. Schlussfolgerungen aus den Ergebnissen der
Datierungen

Betrachtet man die vorliegenden Datierungsergebnisse und die diskutierten Ef-
fekte im Uberblick, ergeben sich folgende Schluffolgerungen:
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. Die Verfahren zur Korrektur der Sensitivitdtsdnderungen waren bei der
Anwendung auf die untersuchten Grobkornproben erfolgreich und stimm-
ten innerhalb der unterschiedlichen Verfahren iiberein.

. Die Uberschitzungen der RL-Alter bei den untersuchten Grobkornpro-
ben kénnen nach dem derzeitigen Wissensstand zum Teil (z.B. bei Probe
HDS 706) auf unzureichender Bleichung basieren. Ob diese Erklarung auch
fiir die Proben HDS 703-705 zutrifft, kann erst nach weiteren Messungen
geklart werden. Hier sind zwei Punkte zu untersuchen. Zunéichst miissen
Datierungen mit weiteren Methoden an den Grobkornfraktionen zeigen,
ob die Unterschiede der Ergebnisse durch Unterschiede in der Bleichung
aufgrund von Korngrossenunterschieden bedingt sind. Sollten diese Mes-
sungen keine neuen Erkenntnisse ergeben, muss das Bleichverhalten der
RL nochmals detailliert untersucht werden. Obwohl Messungen im Rah-
men dieser Arbeit (Kapitel 5.4), als auch Untersuchungen von Krbetschek
et al. (2000) ein Bleichverhalten dhnlich dem der IRSL ergeben haben,
konnten Einschrankungen im Spektrum wéhrend der Bleichung, z.B. bei
Transport des Sedimentes in einer wéssrigen Suspension, zu einer unvoll-
stdndigen Bleichung fiihren.

. Die Verfahren zur Korrektur der Sensitivitdtsdnderungen waren bei der
Anwendung auf die untersuchten Feinkornproben mit Unsicherheiten be-
haftet. Insbesondere stimmten die Ergebnisse innerhalb der unterschied-
lichen Verfahren teilweise nicht iiberein. Hier liegt ein Ansatzpunkt fiir
weitere Untersuchungen. Das Verhalten der roten Emission muss fiir das
Messprotokoll der Feinkorndatierung detailliert untersucht werden. Die
Sensitivitatskorrektur muss verbessert werden, so dass auch bei Feinkorn-
messungen, wie bei den vorliegenden Grobkornmessungen, die Differenz
zwischen regenerativ und additiv bestimmter Aquivalenzdosis gegen Null
geht.

. Die Uberschiitzungen fiir die Feinkornproben (HDS 724, 727, 728) kénnen
mit hoher Wahrscheinlichkeit nicht durch mangelhafte Bleichung erklért
werden. Die Probleme bei der Sensitivitdtskorrektur konnen zum Teil Ur-
sache fiir die Uberschitzung sein, obwohl die Proben HDS 725 und 726
trotz Abweichung zwischen verschiedenen Verfahren der Sensitivitatskor-
rektur im Mittel korrekte Ergebnisse liefern.

. Die vorliegenden Ergebnisse zeigen, trotz der Uberschitzungen bei Tei-
len der Proben, einen fiir Datierungszwecke einsetzbaren dosimetrischen
Effekt der IR-RL-Emission. Die Ursachen der Altersiiberschitzung, d.h.
insbesondere die Antwort auf die Frage, ob es sich um ein grundsétzliches
Problem der IR-RL-Methode handelt oder um probenspezifische Effekte,
kénnen unter anderem durch eine Vergrdsserung der Datenbasis gefun-
den werden. Begleitet werden sollten solche Vergleichsdatierungen durch
weiterfithrende Grundlagenuntersuchungen.

. Die Ergebnisse der Feinkornmessungen deuten ein grofes Potential der
Methode an. Eine Optimierung der Feinkornmethode ist aus mehreren
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Griinden wiinschenswert. Bei den vorliegenden Grobkornmessungen wur-
de eine Aquivalenzdosis vom etwa 400 Gy korrekt reproduziert. Aufgrund
der Moglichkeit, die Wachstumskurve der IR-RL sehr exakt zu bestimmen,
besteht die Hoffnung, mit Methoden der IR-RL-Datierung in hohere Al-
tersbereiche vordringen zu konnen. Die Feinkorn-IR-RL mit der in dieser
Arbeit beschriebenen Réntgenstimulation erméglicht bei einer Automati-
sierung der Messung einen Probendurchsatz von etwa 60 Single-Aliquot-
Aquivalenzdosisbestimmungen in 24 h, weitgehend unabhiingig von der
Palaeodosis der Proben.



7. Zusammenfassung

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden zunéchst drei Messgerite fiir Unter-
suchungen der Radiolumineszenz entwickelt und aufgebaut. Alle Geréte haben
sich sowohl bei Grundlagenuntersuchungen als auch bei Dosisbestimmungen be-
wahrt. Mit dem modifizierten TL/OSL/RL-Spektrometer steht nun ein Instru-
ment zur Vefiigung, das verldssliche spektrale Messungen auch im Wellenléngen-
bereich um 900 nm ermoglicht. Das RL-Messgerat mit Einzelphotonenzéhlung
bietet sich fiir Prézisionsmessungen auch iiber lingere Messdauern mit hoher
Reproduzierbarkeit an. Mit dem RL-Messgerdt mit Rontgenstimulation wird
innerhalb der Lumineszenzdatierung Neuland betreten. Bisher waren lediglich
radioaktive Nuklide zur Bestrahlung von Proben eingesetzt worden. Erste Mes-
sungen mit der Rontgenquelle zeigen ein stabiles und prazises Messverhalten
der Anlage. Hohes Potential besteht im Ausbau der Réntgenanlage. So kann
durch Intergration einer TL-Heizplatte und moglicherweise durch Einsatz einer
spektralen Detektionseinheit sowie dem Anbau von OSL-Laserstimulation und
einer geeigneten Bleicheinrichtung ein multifunktionales Messgerét geschaffen
werden, welches insbesondere bei der Aufkldrung physikalischer Vorgénge der
Lumineszenz wertvolle Beitrige liefern kann. Gerade noch rechtzeitig zum Ab-
schluss dieser Arbeit prasentiert einer der weltweit fithrenden Hersteller von
Messgeriten fiir Lumineszenzdosimetrie (Risg National Laboratory) ein erwei-
tertes Lumineszenzmessgerit, das Messungen von Radiolumineszenz ermoglicht
(Poolton et al., 2001). Die Arbeiten der Lumineszenzlabors in Heidelberg und
Freiberg sowie die Zusammenarbeit mit den Entwicklern dieses neuen Gerites
(Schilles et al., 2001) haben vermutlich einen entscheidenden Anteil an dieser
Neuentwicklung und deuten auf ein breites Interesse an Radiolumineszenzun-
tersuchungen hin.

Die grundlegenden Untersuchungen der IR-Radiolumineszenz brachten neue
Erkenntnisse. Besonders die Entdeckung von Sensitivitdtsdnderungen hat fiir
die Datierungsanwendung weitreichende Konsequenzen. Erst wenn ein zuverlas-
siges Korrekturverfahren fiir diese Effekte zur Verfiigung steht, kdnnen vertrau-
enswiirdige Ergebnisse prisentiert werden. Ein erster Ansatz fiir eine Korrektur
wurde vorgestellt und bei Dosisbestimmungen eingesetzt. Weitere Untersuchun-
gen brachten Erkenntnisse, die die Grundlage fiir zuverléssige Dosisbestimmun-
gen bilden. Zu nennen sind hier die Empfehlung der Detektionsfilter und den
Vergleich der Bleichvorgénge mit der infrarot stimulierten Lumineszenz.

Die abschlieftend durchgefiihrten Dosisbestimmungen an verschiedenen Pro-
ben erlauben keine endgiiltige Beurteilung der IR-RL Methode. Teilweise wur-
den gute Ubereinstimmungen mit Referenzergebnissen erzielt, teilweise sind aber
auch deutliche Abweichungen feststellbar. Die vorgestellten Ansétze zur Korrek-
tur der Sensitivitdtsinderungen waren insbesondere bei Grobkornproben erfolg-
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reich. Hier gilt es nun, durch kontinuierliche Vergleichsmessungen von mit eta-
blierten Methoden bearbeiteten Proben eine breite Datenbasis zu schaffen und
systematische Abweichungen zu entdecken. Ein besonderes Augenmerk sollte
dabei auf junge Proben gelegt werden, die in den vorliegenden Ergebnissen die
grokten Abweichungen zeigten. Zum ersten mal wurde das IR-RL Verfahren auf
polymineralische Feinkornproben angewendet. Zugleich kam bei diesen Untersu-
chungen die im Bereich der Datierung neue Technik der Radiolumineszenz mit
Rontgenstimulation zum Einsatz. Die ersten Ergebnisse sind vielversprechend
und deuten auf ein grofses Potential dieses Verfahrens hin.

Sollte sich die erste Korrelation zwischen Kalifeldspat und IR-RL-Emission,
wie sie im Rahmen der vorliegenden Arbeit bei ortsaufgelésten Untersuchungen
beobachtet wurde, bestétigen, bietet sich das IR-RL-Verfahren besonders fiir
polymineralische Materialien an. Nimmt man die Tatsache hinzu, dass beim IR-
RL-Verfahren kein Vorheizen der Probe notwendig ist und die Bestrahlung/Sti-
mulation der Probe durch Rontgenstrahlung auch an grofseren Probenstiicken
moglich ist, scheint eine Anwendung der IR-RL in der Oberflichendatierung
Vorteile mit sich zu bringen.

Bei der Beurteilung der bisher erzielten Ergebnisse bedarf es jedoch einer Re-
lativierung. In die Entwicklung der IR-RL Datierungsmethode wurden bisher
etwa 7 Arbeitsjahre investiert. Vergleicht man dies mit der etablierten Metho-
de der OSL, so kommt man bei einer konservativen Schitzung auf etwa 500
Arbeitsjahre seit der ersten Beschreibung des Effektes im Jahre 1981.

Ob die Methode der Radiolumineszenzdatierung und insbesondere das IR-RL
Verfahren jemals die zuverldssigen Methoden der optisch stimulierten Lumines-
zenz ergidnzen oder gar ersetzen kann, ist nach dem derzeitigen Wissensstand
schwer abschitzbar. Klar ist jedoch schon jetzt, dass durch die Untersuchungen
der Radiolumineszenz grundlegend neue Einsichten in die physikalischen Vor-
ginge der Lumineszenzdosimetrie gewonnen werden kénnen. Diese Erkenntnisse
sind fiir eine weitere Entwicklung der Lumineszenzdatierung im Ganzen von
hohem Wert, da auch heute noch bei vielen Problemen im wesentlichen nach
empirischen Methoden vorgegangen wird und nicht nach zugrunde liegenden Ef-
fekten gesucht wird. Dieses Vorgehen stosst zwangsldufig frither oder spéter an
Grenzen, die nur durch fundiertes Wissen um die physikalischen Vorgénge der
Lumineszenz iiberwunden werden konnen.
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A.1. Allgemeines zu Feldspaten

Die bevorzugten Materialien fiir die Lumineszenzdatierung sind die Silikate
Quarz und Feldspat. Dies bedeutet eine breite Anwendbarkeit der Methode
auf geologische, geographische sowie archiologische Fragestellungen, da diese
Materialien in der Natur sehr hiufig anzutreffen sind.

Die Erde besteht auferhalb ihres Nickel-Eisen-Kerns iiberwiegend aus Sauer-
stoffanionen an die Kationen anderer Elemente angelagert sind. Die Gesteine der
Erdkruste bestehen zu mehr als 99% aus Siliziumverbindungen. Der iiberwie-
gende Anteil davon sind Si-O-Verbindungen, die sogenannten Silikate (Schrécke
und Weiner, 1981).

Die gingige atomare Anordnung der Silikate ist das Silizium-Sauerstoff-Tetra-
eder. Dabei sind die Sauerstoffatome um ein zentrales Siliziumatom angeordnet.

Beim Quarz gehen dabei alle Sauerstoffatome dieses Tetraeders eine weitere
Verbindung mit einem Siliziumatom ein. Es entsteht somit eine Zahlenverhéltnis
von Sauerstoff zu Silizium von 2:1. Die chemische Formel fiir Quarz lautet damit
SiOa.

Bei den Feldspéten stellt sich die Situation etwas komplexer dar. Im oben
erwihnten Silizium-Sauerstoff-Tetraeder kann das Siliziumatom durch ein Alu-
miniumatom substituiert werden. Dabei wird ein Si*t durch ein AI** ersetzt.
Die fehlende posititve Ladung kann in dieser Konstruktion von verschiedenen
Kationen geliefert werden. Es sind dies im allgemeinen die Alkali-Metalle Na-
trium und Kalium (Na'*, K!*) sowie das Erd-Alkali-Metall Calcium (Ca?").

In der Feldspatstruktur wird von vier Siliziumatomen eines durch ein Alumi-
niumatom plus Natrium oder Kalium ersetzt. Wird jedoch ein Calciumkation
eingebaut, wird ein weiteres Aluminiumkation benétigt, um die Ladungsbilanz
auszugleichen. Die Silizium- oder Aluminiumatome sind wiederum wie beim
Quarz mit je zwei Sauerstoffatomen verbunden. Dadurch ergeben sich folgende
chemischen Formeln fiir die verschiedenen Feldspatarten:

¢ Kalifeldspat: K[AlSi3Og], Orthoklas
¢ Natronfeldspat: Na[AlSizOg|, Albit
e Kalkfeldspat: Ca|Al;SioOg|, Anorthit

In diesen Reinformen treten die Feldspite in der Natur fast nie auf. Viel-
mehr bilden sie drei Endglieder von Mischkristallreihen. Einen Uberblick iiber
die Mischformen und ihre Nomenklatur bietet Abbildung A.1. Die Mischkris-
tallbildung ist vor allem stark von der Bildungstemperatur abhéngig (Turekian
(1972), Schrocke und Weiner (1981)).
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Abbildung A.1.: Feldspat-Mischkristallsystem. Nach Nickel (1980).

Tabelle A.1.: Feldspatproben fiir Grundlagenuntersuchungen.

Anteil in %
Probenbezeichnung K-Feldspat Na-Feldspat Ca-Feldspat Quarz

NoPo 70 25 2 3
NoSo 8 66 9 8
G40 62 25 4 9
F20 24 60 7 9

A.2. Proben fiir Grundlagenuntersuchungen

Fiir diese Untersuchungen kamen kommerziell erhéltliche Feldspdte zum Ein-
satz. Dieses Material stammt aus natiirlichen Vorkommen und wird vor allem
an Kunden aus der Porzellan- und Keramikindustrie verkauft. Vorteile dieser
Materialien sind die nahezu unbegrenzte Verfiigbarkeit und gute Homogenitat
iiber grofse Materialmengen.

Fiir die Materialien werden von den Herstellern chemische Analysen mitgelie-
fert. Leider liefern nicht alle Anbieter mineralogische Analysen. Deshalb wurde
bei diesen Proben aus der chemischen Zusammensetzung auf die mineralogi-
sche Zusammensetzung riickgerechnet unter der Annahme, dass in den Proben
nur Feldspéte und Quarz zu finden ist (Tabelle A.1). Das Verfahren wurde an
den Proben iiberpriift, fiir die mineralogische Analysen vorlagen und zeigte da-
bei gute Ubereinstimmung. Bei allen Proben wurde die KorngréRenfraktion von
100-200 pm abgesiebt und fiir die Messungen verwenden. Folgende Materialien
wurden eingesetzt:

e Probe: NoPo. ,Norfloat Potash Felspar Sand‘ des Herstellers Cookson-
Matthey. Herkunft laut Hersteller ist Norwegen.
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e Probe: NoSo. ,Norfloat Soda Felspar Sand‘ der Firma Cookson-Matthey.
Herkunft laut Hersteller ist Norwegen.

e Probe: G40. ,G-40 Feldspar‘ der Firma The Feldspar Corporation, At-
lanta.

e Probe: F20. /F-20 Feldspar der Firma The Feldspar Corporation, At-
lanta.

A.3. Datierungsproben

A.3.1. Feinkornproben

Die Proben HDS 724-729 wurden freundlicherweise von Dr. Annette Kadereit
zur Verfiigung gestellt. Die Proben enstammen alle dem Profil Westflanke-
Westseite das im Rahmen eines Baggerschurfes am Herrenbrunnenbuckel in
Bretten-Bauerbach bearbeitet wurde. Die Proben wurden der {iblichen Aufbe-
reitungsprozedur fiir polymineralische Feinkornproben unterzogen. Ausfiihrliche
Informationen zu Probenaufbereitung, Herkunft der Proben, Stratigraphie und
Datierungen an den Proben sind in Kadereit (2000) nachzulesen.

e Probe: HDS 724. Probe aus Lofhorizont.

e Probe: HDS 725. Probe aus humoser Zone.

e Probe: HDS 726. Probe aus humoser Zone.

e Probe: HDS 727. Probe aus bronzezeitlichem Kolluvium.

e Probe: HDS 728. Probe aus Kolluvium der Urnenfeldkultur.

A.3.2. Grobkornproben

Die Proben SLAC1 und IdCR1 wurden freundlicherweise von Dr. Barbara Mauz
zur Verfiigung gestellt. Die Proben wurden der iiblichen Aufbereitungsprozedur
unterzogen. Durch Schweretrennung wird dabei die K-Feldspat Fraktion aus der
Probe abgetrennt (Lang et al., 1996).

e Probe: SIdC1. Litorale Sedimentprobe aus dem Vorriff der Lokalitat San
Leonardo di Cutro (Halbinsel Crotone, Siid-Italien). Ndhere Informationen
sind in Mauz und Hassler (2000) zu finden.

e Probe: IdCRI1. Litorale Sedimentprobe aus einem Algenriff der Lokalitét
Isola di Capo Rizzuto (Halbinsel Crotone, Siid-Italien). Néhere Informa-
tionen sind in Mauz und Hassler (2000) zu finden.

Die Proben HDS 702-706 wurden freundlicherweise von Dr. Annette Kadereit
zur Verfiigung gestellt. Die Proben wurden der iiblichen Aufbereitungsprozedur
unterzogen. Sie entstammen den Profilen Biirkle bei Winterstettenstadt (be-
schrieben unter der Bezeichnung Profil 5B in Kdosel (1996)) und Schorren bei
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Bad Schussenried (beschrieben unter der Bezeichnung Profil 4C in Kosel (1996))

in Oberschwaben. Durch Schweretrennung wurde die K-Feldspat-Fraktion im

Korngrofenbereich von 100-200 um aus der Probe abgetrennt (Lang et al., 1996).
Aus dem Profil Biirkle entstammen die Proben:

e Probe: HDS 702. Probe aus Deckschutt-Horizont. 34 ¢cm unter Gelan-
deoberflache.

e Probe: HDS 703. Probe aus humushaltigem Seesediment. 66 cm unter
Geldndeoberfliche.

e Probe: HDS 704. Probe aus aus einem Mittelschutt-Horizont. 97 cm
unter Gelandeoberflache.

Folgende Proben entstammen dem Profil Schorren:

e Probe: HDS 705. Probe aus Seesediment-Horizont. 140 cm unter Ge-
landeoberflache.

e Probe: HDS 706. Probe aus Deckschutt-Horizont. 92 ¢cm unter Gelan-
deoberflache.

Die hier angegebene Einordnung wurde bei der Ansprache im Geldnde vor-
genommen (Dr. M. Késel, Prof. Dr. E. Bibus, Exkursion des Arbeitskreises
Paldopedologie der Deutschen Bodenkundlichen Gesellschaft, 8.-10.5.1997).
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B. Konstanten und Berechnungen

B.1. Konstanten

Die physikalischen Konstanten, die in dieser Arbeit verwendet wurden, wurden
der Arbeit von Groom (2000) entnommen. Insbesondere wurden verwendet:

c = 299792458 m s~ ! (Lichtgeschwindigkeit)
= 6,62606876(52) - 10734 J s (Plank’sches Wirkungsquantum)
Ny = 6,02214199(47) - 10%® mol™" (Avogadro Konstante) (B.1)

Bei der Verwendung der Einheiten wurde versucht, den gesetzlichen Richtli-
nien zu folgen (siehe PTB (2000)). Bei der Verwendung der Begriffe Dosis und
Dosisleistung sind immer die Energiedosis und Energiedosisleistung gemeint.

B.2. Statistik

Um begriffliche Verwirrungen zu vermeiden, sind im folgenden die verwendeten
statistischen Grofen definiert, die im wesentlichen den Empfehlungen der ISO
(1995) folgen: Mit der Formel

I = % Zx (B.2)

wird der arithmetische Mittelwert z der Messung berechnet. Dabei ist n die
Anzahl der Mekwerte und z; der i-te Mefwert. Die experimentelle Standardab-
weichung S wird bestimmt durch

— 1 - :E-—;EQ

)

Aus der experimentellen Standardabweichung S wird dann die Standardabwei-
chung des Mittelwerts m errechnet:

= % (B.4)

In den Ergebnissen und den Diagrammen wird der Mittelwert und die Stan-
dardabweichung des Mittelwerts in der Form x = Z &+ /m angegeben.
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B. Konstanten und Berechnungen

Wird ein Ergebnis f(z1...x,) aus mehreren fehlerbehafteten Groken z;...z,
errechnet, so ergibt sich der Gesamtfehler m; nach der Gauf‘schen Fehlerfort-
pflanzung aus den Einzelfehlern my,...m,, zu

my = Jzzn:l (g—i)ngi (B.5)

B.3. Wellenldngen- und Energiedarstellung

Aus historischen Griinden hat sich die Wellenléngendarstellung in der Lumi-
neszenzspektrometrie (wie auch weitgehend in anderen Bereichen der optischen
Spektrosokopie (Schmidt, 1994)) eingebiirgert. Sollen weitere Auswertungen an
Spektren durchgefiihrt werden, wie zum Beispiel die Anpassung von Gauf-
Kurven an das Spektrum, um es in seine einzelnen Emissionen zu zerlegen,
muss das Spektrum in die Energiedarstellung iiberfithrt werden, da die Emissi-
onspeaks nur in der Energiedarstellung gaukformig sind. Die Energie ist unmit-
telbar mit der Schwingungsfrequenz verkniipft durch

E=h-v (B.6)

mit dem Proportionalititsfaktor h, dem Planck’schen Wirkungsquantum. Der
Zusammenhang zwischen der Frequenz v und der Wellenlénge ) ist

V= (B.7)

mit der Lichtgeschwindigkeit c¢. Zusammengefasst ergibt sich damit

c

E=h-— B.8

: (5.3)

Durch die 1/z Beziehung zwischen Energie und Wellenlénge ist die Verzerrung

des Gaufspeaks in der Wellenléngendarstellung bedingt. Setzt man die Werte
aus Anhang B.1 ein, erhdlt man den hdufig benutzten Umrechnungsfaktor

5o 1240 eV nm

. (B.9)
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C. Auswertung von
Lumineszenzspektren

C.1. Uberblick iiber die Auswerteprozedur

Die Auswertung der Messdaten, die mit dem Lumineszenzspektrometer erhoben
werden, erfolgt in mehreren Schritten. Zu Beginn dieser Arbeit wurden fiir diese
Schritte jeweils unterschiedliche Computerprogramme verwendet. Dies bedeutet
zum einen einen erheblichen Zeitaufwand und zum anderen waren Fehler un-
vermeidlich. Im Rahmen dieser Arbeit wurde daher ein Programm entwickelt,
das die gesamte Datenverarbeitung iibernimmt und einen fertigen 2D oder 3D-
Datensatz ausgibt, der nur noch mit geeigneten Programmen (fiir die Darstel-
lung von 2D Spektren wurde in dieser Arbeit das Programm SigmaPlot 2001
(SPSS Science) und fiir 3D Spektren das Programm Surfer (Golden Software)
verwendet) dargestellt werden muss. Die Entwicklung des Auswerteprogramms
erfolgte mit dem Werkzeug TestPoint 3.0/4.0 (Keithley).

Zum besseren Verstdndnis sei erwdhnt, dass z.B. IRSL- oder RL-Spektren
meist als Einzelspektren aufgenommen werden und somit einen 2D-Datensatz
(Intensitéit gegen Wellenldnge) ergeben. TL-Spektren hingegen werden als Spek-
trensatz aufgenommen, hier werden wihrend der Messung in bestimmten Tem-
peraturintervallen Einzelspektren aufgezeichnet und in einer Datei abgespei-
chert. Somit ergeben sich hier 3D-Datensétze (Intensitit gegen Temperatur und
Wellenlénge).

Folgende Schritte werden bei der Auswertung der Daten durchgefiihrt (siehe
auch Abb. C.1):

Bestimmung der
Wellenlangen-
kalibration

Rohdat Wellenléangen- Entfernung von Abzug des Spektrale E“rgebnis in
ohdaten kalibration Stérsignalen Untergrundes Korrektur Wellenlangendarstellung

Umrechnung in
Energiedarstellung|

Ergebnis in
Energiedarstellung

Abbildung C.1.: Uberblick iiber die Auswertung von Lumineszenzspektren.

Bestimmung der
Korrekturfunktion
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C. Auswertung von Lumineszenzspektren
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Abbildung C.2.: Spektrale Empfindlichkeit ohne Filter. Im linken Schaubild ist
die Messung der spektralen Empfindlichkeit dargestellt. Rechts der
Korrekturfaktor als inverse Empfindlichkeit. Grau gestrichelt der ge-
messene Wert, schwarz durchgezogen die angepasste und im unteren
Wellenlidngenbereich berechnete Funktion. Die gepunkteten vertika-
len Linien geben den sinnvollen Messbereich an.

1. Wellenldngenzuordnung. Den einzelnen Kanélen des Detektors wird
dabei eine Wellenldnge zugeordnet.

2. Entfernung von Storsignalen. Stérsignale werden vor allem durch Myo-
neneinschlidge aus der kosmischen Strahlung auf dem Detektor verursacht.
Durch solch einen Einschlag wird der betroffene Pixel meist geséttigt. Die
Zahl der Myoneneinschldge steigt mit der Zeit; daher sind Messungen mit
langer Intergrationszeit oft sehr stark betroffen. Die hohen Spitzen im
Spektrum werden bei diesem Schritt entfernt.

3. Subtraktion des Untergrundes. Hier wird ein konstanter Untergrund,
der im wesentlichen durch das thermische Detektorrauschen und das Aus-
leserauschen bestimmt ist, subtrahiert.

4. Korrektur der spektralen Empfindlichkeit. Mittels der experimentell
bestimmten Korrekturfunktion (Anhang C.2) werden die Daten auf die
spektrale Empfindlichkeit des Spektrometersystems korrigiert.

5. Speicherung der Daten. Schliefllich werden die Daten abgespeichert
und zuvor teilweise in Energiedarstellung iiberfiihrt (z.B. zur Anpassung
von Gauf-Funktionen zur Zerlegung des Spektrums in seine Einzelemis-
sionen).

C.2. Korrekturfaktoren fiir die spektrale Sensitivitat

In diesem Abschnitt sind die experimentell bestimmten Empfindlichkeitskurven
des Spektrometers mit verschiedenen Detektionsfiltern dargestellt. Die Erldute-
rung der Messprozedur ist in Kapitel 3.1.2 zu finden. In den Abbildungen C.2-
C.4 sind die Empfindlichkeitskurven fiir unterschiedliche Detektionsfilter dar-
gestellt. Daneben sind die Korrekturkurven (grau gestrichelt), d.h. die inversen
Empfindlichkeitskurven zu sehen. Mit diesen miissen die gemessenen Spektren

126



0,6
0,5
0,4
0,3
0,2

0,1

Empfindlichkeit in bel. Einh.

0,0

C.2. Korrekturfaktoren fiir die spektrale Sensitivitit
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Abbildung C.3.: Spektrale Empfindlichkeit mit Filter HA 3. Im linken Schau-
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bild ist die Messung der spektralen Empfindlichkeit dargestellt.
Rechts der Korrekturfaktor als inverse Empfindlichkeit. Grau gestri-
chelt der gemessene Wert, schwarz durchgezogen die angepasste und
im unteren Wellenldngenbereich berechnete Funktion. Die gepunk-
teten vertikalen Linien geben den sinnvollen Messbereich an. Der
Hitzeschutzfilter HA 3 wird bei TL-Messungen in héheren Tempera-
turbereichen (iiber 300 °C) verwendet.

Korrekturfaktor

300

400 500 600 300 400 500 600

Wellenlange in nm Wellenlénge in nm

Abbildung C.4.: Spektrale Empfindlichkeit mit Filter BG 39. Im linken Schau-

bild ist die Messung der spektralen Empfindlichkeit dargestellt.
Rechts der Korrekturfaktor als inverse Empfindlichkeit. Grau gestri-
chelt der gemessene Wert, schwarz durchgezogen die angepasste und
im unteren Wellenldngenbereich berechnete Funktion. Die gepunk-
teten vertikalen Linien geben den sinnvollen Messbereich an. Der
Glasfilter BG 39 wird bei IRSL-Messungen zur Abtrennung des Sti-
mulationslichtes verwendet.
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C. Auswertung von Lumineszenzspektren

multipliziert werden, um die Ergebnisse auf die spektralen Eigenschaften des
Spektrometers zu korrigieren. Um die numerische Auswertung zu erleichtern,
wurden an die durch Messung bestimmten Korrekturkurven Funktionen (in den
rechten Diagrammen, schwarz durchgehend) angepasst. So lasst sich zu jeder
Wellenlénge der Korrekturfaktor einfach berechnen. Die Form und die Koeffizi-
enten dieser Funktionen werden im folgenden explizit angegeben. Alle Messun-
gen basieren auf Filterdicken von 3 mm

Messung ohne Filter

Die angepasste Korrekturfunktion fiir Messungen ohne Filter hat die in For-
mel C.1 dargestellte Form. Die zugehorigen Koeffizienten sind in Formel C.2
angegeben.

y = a—bx+ca®—dzd+ex — fo’ +
+g2% — ha” +iz® — jz¥ + kz'® (C.1)

a = 1.18399-103

b = 1.97415- 10"

¢ = 1.45338-107!
d = 6.16833-10*
e = 1.66801-10°
f = 3.00534-10"°
g = 3.66556-10 12
h = 3.00601-10"1

1.60077 - 10~ '8
5.06135 - 10722
= 7.32310-1072 (C.2)

.
|

>~ .
Il

Messung mit Filter HA 3

Die angepasste Korrekturfunktion fiir Messungen mit Filter HA 3 hat die in
Formel C.3 dargestellte Form. Die zugehorigen Koeffizienten sind in Formel C.4
angegeben.

a—cx% + ex — gz'd + iz?

_ C3
Y= T 098 £ do — 215 1 ha? (C.3)

a = b5.12061 -10°
b = 1.82520-10""!
c = 9.55587-107"
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C.2. Korrekturfaktoren fiir die spektrale Sensitivitit

Tabelle C.1.: Sinnvolle Detektionsbereiche. In der Tabelle sind die sinnvollen De-
tektionsbereiche des Spektromters fiir die unterschiedlichen Filter ange-
geben. Im FEinzelfall kann von diesen Werten leicht abgewichen werden.

Filter Anwendungsbereich  Wellenlingenbereich in nm

ohne  RL, TL bis etwa 300 °C 300-900
HA 3  TL iiber 300 °C 350-700
BG 39 IRSL 350-600

d = 1.21922.1072

e = 6.63047-1072

f = 3.52646 -10~*

g = 2.02657-1073

h = 3.73436-10°°

i = 2.30574-107° (C.4)

Messung mit Filter BG 39

Die angepasste Korrekturfunktion fiir Messungen mit Filter BG 39 hat die in
Formel C.5 dargestellte Form. Die zugehérigen Koeffizienten sind in Formel C.6

angegeben.

y = a—bx+cx®—da’ +ext -

—fa® + ga® — ha” +ia® (C.5)
a = 1.00220-10°

b = 1.84337-10°

¢ = 1.47308- 10!

d = 6.67874-1072

e = 1.87902-10*

f = 3.35956 10"

g = 3.72846-101°

h = 2.34884.10 '3

i = 6.43253-10°17 (C.6)

Sinnvolle Detektionsbereiche

In den Abbildungen C.2 bis C.4 ist ein deutliches Ansteigen der Korrekturfunk-
tion bei niedrigen und hohen Wellenldngen zu erkennen. Dies bedeutet, dass die
Empfindlichkeit des Spektrometers in diesen Bereich drastisch abnimmt. Dies

129



C. Auswertung von Lumineszenzspektren

= LumSpec ¥ 2.2 — 4/2001 — by T.5chilles 101 x|
| Load data | Save data |
| Cosmic Ray Removal (CRR) | | Print Report |
| Background Subtraction [BS) | | Informations |
Correct for Spectial Response [CSR) | | Clear | | Exit |
Show....
Input-fil : [D:\Arch ie\Sp. \Rohdaten\090501g40-test-roter-peall [l smghs spectum
Dutput-filename: [D:\Archacometiie\S pektrometer\Rohdaten090501 Mest. dat | | All spectia
Show spectra.....
* | Raw dat
Spectumen W of spocia | P 2
er
- - ;I i
__| After CRR+BS+CSR
Spectral plots Ingpect
6000
5000
4000
3000
2000
1000 T - T - - |
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wavelength {nm}

Abbildung C.5.: LumSpec - Hauptfenster. Vom Hauptfenster werden nacheinan-
der alle Bearbeitungsschritte aufgerufen.

hat zur Folge, dass z.B. geringe Schwankungen im Untergrundrauschen oder
Einfliisse von Streustrahlung durch die sehr hohen Korrekturfaktoren verstarkt
werden. Dadurch entstehen Artefakte in den ausgewerteten Spektren, die un-
erwiinscht sind und zu Fehlinterpretationen fithren kénnen. Deshalb sollte der
Spektralbereich, der zur Detektion herangezogen wird, auf einen Bereich be-
schrinkt werden, in dem die Korrekturfunktion noch méglichst waagerecht ver-
lduft. In den Abbildungen sind daher sinnvolle Detektionsbereiche eingezeichnet,
die aus Erfahrungen bei Messungen und Auswertungen entstanden sind (siehe
auch Tabelle C.1). In Einzelféllen, etwa wenn die Probe ein sehr starkes Signal
in den Randbereichen aufweist, kann von diesen Vorgaben abgewichen werden.

C.3. Das Auswerteprogramm LumSpec

Das Auswertungsprogramm fiir Lumineszenzspektren LumSpec wurde im Rah-
men dieser Arbeit entwickelt und programmiert und liegt in der Version 2.2
vor. Es dient dazu, rohe Datenfiles im WinSpec-Format (das Programm Win-
Spec dient der Aufnahme der Spektren und gehért zum Lieferumfang der CCD-
Kamera) auszuwerten und schlieflich ASCII-Dateien auszugeben, die nur noch
graphisch aufbereitet werden miissen.

Vom Hauptfenster (Abb. C.5) aus gelangt man zu den einzelnen Verarbei-
tungsschritten. Ist ein Schritt abgearbeitet, gelangt man zuriick in dieses Haupt-
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C.3. Das Auswerteprogramm LumSpec

Calculate manual entiy

T LumSpec ¥ 2.2 --- 4/2001 -—- by T.5chilles:Load data... s =101 ]
‘ Load file Back | Data [wavelegth [nm] / intensity [a.u_])
I A [B e o [E [F__ -
Binning [pixel) Status 0 154.3477 251
274 finished.... il a8 2226340
2 162.0975 210
Calibration offset (nm]) Calibration gradient (nm/pixel] ] 165.9724 2599
4 169.8473 705
1504728008  3.874908898 1 |mimmm
6 177.5971 224
,,,,,,,,,,,,,,,,,, = 7 181.4720 228
Number of spectra S| 190. 4728007685 8 185.3469 219
1 Calib grad. [3.8749088981647 9 189.2218 227
10 193.0967 2547
u | ent 11 196.9717 249
el el 12 |200.8456 232
13 204.7215 2208 had
: :

Abbildung C.6.: LumSpec - Daten laden. Im Fenster ,Datei-laden‘ lassen sich
Spektrendateien 6ffnen, ebenso kann die Kalibration gepriift werden.

T LumSpec ¥ 2.2 --- 4/2001 — by T.5chilles:Calibral I (] P
Linear calibration [2 points]
Pixel # -1 Wavelength - 1
Pixel # - 2 Wavelength - 2 [546.07
Calil ion offset [nm]
Calibration gradient [nm/pixel]
3.8749

Abbildung C.7.: LumSpec - Manuelle Kalibration. Hier kann gegebenenfalls ma-
nuell eine Wellenlédngenkalibration errechnet werden.

fenster und kann dort die Spektren (einzeln oder im Falle von 3D-Datensétze
alle Spektren) im Diagramm iiberpriifen.

Ein erster Schritt ist das Laden der Ausgangsdatei (Abb. C.6). Im entspre-
chenden Programmfenster werden die Rohdaten in einer Tabelle dargestellt und
zugleich Informationen iiber die Gesamtzahl der Spektren in der Datei und vor
allem iiber die von WinSpec verwendete Wellenldngenkalibration angezeigt. Soll-
te die in der Datei gespeicherte Kalibration nicht korrekt sein, ldsst sich iiber
ein weiteres Dialogfenster eine lineare Kalibration auf der Basis der Messung
des Quecksilber-Linienspektrums der Hg(Ar)-Lampe berechnen und tiberneh-
men (Abb. C.7).

In einem zweiten Schritt sollen die Storsignale, die durch FEinschldge von
kosmischen Myonen auf den CCD-Chip verursacht werden, beseitigt werden
(Abb. C.9). In der Bildverarbeitung existieren verschiedene Algorithmen, um
diese Signale zu entfernen. Da es sich bei diesen Stérungen um einzelne Pixel
mit stark iberhohtem oder geséttigtem Signal handelt, gelingt die Beseitigung
dieser Pixel im Falle der Bildverarbeitung (d.h. wenn die Pixel des Chips nicht
zusammengefasst werden) recht einfach. Ein gingiger Algorithmus berechnet fiir
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C. Auswertung von Lumineszenzspektren

Bildverarbeitung Spektrometrie
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Abbildung C.8.: Einfluss von Stérsignalen. Durch die spaltenweise Zusammen-
fassung von Pixeln sind die Storpixel schwerer zu entfernen als bei
Anwendungen in der Bildverarbeitung, bei denen alle Pixel einzeln
ausgelesen werden.

jeden Pixel des Bildes den Median der acht umliegenden Pixel und ersetzt den
Pixelwert durch diesen Median (Abb. C.8). Alternativ ldsst sich eine Schranke
fiir die Differenz zwischen Pixelwert und Median der umliegenden Pixel angeben.
Liegt die Differenz unterhalb der Schranke wird der Originalwert beibehalten,
ansonsten durch den Median ersetzt. Dieses Verfahren funktioniert auch dann
noch, wenn wenige der angrenzenden Pixel ebenfalls Storpixel sind.

Leider ldsst sich dieser sehr elegante und effiziente Algorithmus nicht auf die
spektroskopische Anwendung iibertragen. Durch die zeilenweise Zusammenfas-
sung der Pixel gibt es zwei Effekte. Zum einen ist die Wahrscheinlichkeit fiir
zwei aufeinanderfolgende Storpixel durch die zeilenweise Summation stark er-
hoht. Zum anderen besitzt jeder Pixel nur einen linken und rechten Nachbar.
Dabher lasst sich die Medianbildung nicht anwenden, es muss der Mittelwert aus
linkem und rechtem Pixel berechnet werden. Wenn dabei einer der Nachbarpixel
ein Storpixel ist, scheitert das Verfahren.

Es wurde fiir das Programm LumSpec deshalb ein neuer Algorithmus entwi-
ckelt. Fiir Korrektur des n-ten Pixels wird an die Punkte n — &k bis n — 1 ein
Polynom zweiter Ordnung angepasst (Methode der kleinsten Fehlerquadrate).
Diese Funktion wird bis auf den x-Wert des n-ten Pixels extrapoliert. Dann wird
die Differenz zwischen Pixelwert und Wert der angepassten Funktion gebildet.
Liegt diese Differenz unterhalb einer Schranke s, so wird der Originalwert beibe-
halten, liegt die Differenz iiber s, wird der Pixelwert durch den Wert der Funk-
tion ersetzt. Dieser Verfahren lduft iiber des gesamte Spektrum. Dabei gehen
die ersten k£ Punkte verloren. Schlieflich erlaubt das Programm eine Gliattung
des Spektrums, dabei wird ein Mittelwert iiber m Punkte gebildet, wobei der
Pixel n im Zentrum liegt. Der Pixelwert wird dann durch den Mittelwert ersetzt.
Bei diesem Verfahren kommt es, speziell an den Peak-Spitzen im Spektrum, zu
einer Absenkung der Kurve, so dass dieses Glattungsverfahren nur bei solchen
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C.3. Das Auswerteprogramm LumSpec

T LumSpec¥ 2.2 - 4/2001 - by T.Schilles:Cosmic ray removal -0 EI

Data [wavelength [nm] / intensity [a.u.])

A [B Ic [D [E [F =
187.6719226.3074

# of points for fit |8 189.9968 226.1505
> 193.0967 225 5264
Threshold for kick-out 196.9717 225.3791
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212.4713 236.7123
216.3462 240.6576
9 2202211 244 7987
10 224 0960 250.0632

Smooth data....

| yes 1 of points for smooth |3

]
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. 11 |227.9709 255.6018
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Abbildung C.9.: LumSpec - Entfernung von Stérsignalen. Inshbesondere die kos-
mische Strahlung sorgt fiir Storsignale in den Spektren, die hier ent-
fernt werden kénnen.

= LumSpec ¥ 2.2 --- 4/2001 --- by T.Schilles:Background subtraction =101 x|
Data [wavelength [nm] / intensity [a.u.])
A [B [c [D [E~
0 187.67190
Backgrund determination 12 :gggggg g
_*1 Mean of first spectium 3 195:5717 0
_| Mean of first n points [of first spectrum] 5 4 200.8466 0
;I Mean of last n points [of first spectrum) Bimbetinboonts (N} El 5 204.72150
| Manual Manual background: |0 6 208.5964 0
7 212.47130
Actual backgound value : g;gg;ﬁ g B18712
Calculate Background 10 224 0960 8 883215
241 £ 1 8 11 227.970914.42174
12 231.8458 22.28750
777777777777777777777 R 13 |235.7207 21.31675
[Subtract Background, | [N 14 1239.5957 32.39030 =
4 I »

Abbildung C.10.: LumSpec - Subtraktion des Untergrundes. Vor der Subtrak-
tion kann der Untergrund auf verschieden Arten bestimmt oder
manuell eingegeben werden.

Messungen eingesetzt werden kann, bei denen die Peakhohe nicht quantitativ
ausgewertet werden soll.

Néchster Punkt der Auswertung ist der Untergrundabzug (Abb. C.10). Hier
bietet das Programm die Mdglichkeit der Berechnung des Untergrundes an. Spe-
ziell fiir TL-Spektren bietet sich die Option der Untergrundberechnung (d.h.
Mittelwertbildung) aus dem ersten gemessenen Spektrum an, da zu Beginn der
TL Messung aufgrund der niederen Temperaturen meist keine Lumineszenz be-
obachtet wird. Schliefslich l&sst sich der Untergrund als Mittelwert der ersten
oder letzten n Punkte eines Spektrums berechnen, ebenso kann der Wert ma-
nuell eingegeben werden.

Die spektrale Empfindlichkeit des Spektrometers wird im néchsten Schritt
korrigiert (Abb. C.11). Die Korrekturfunktion aus Kapitel C.2 fiir den jeweils
verwendeten Detektionsfilter wird dabei auf die Daten angewendet. Der auszu-
wertende Spektralbereich ldsst sich einstellen. Schlieflich 14sst sich ein maxima-
ler Wert fiir die Intensitét angeben. Alle Pixel die einen hoheren Wert besitzen,
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C. Auswertung von Lumineszenzspektren

*TLumSpec ¥ 2.2 - 472001 — by T.Schilles:Correct for spectral response’ =101 x|

1 Data [wavelegth [nm] / intensity [a.u.]]
N e
Status

0 301.5942| 2378.445

. 1 305 46891 2367872

2 309.3440 2413.342

3 313.2189 2412.834

Correction method 4 317.0938 2419.417
5 ; 5 320.9687 2452 784

| without fiters 3 324.8437 2463.902
= with HA3 7 328.7186 2382.573
=] with BG39 [] 332.5935 2333.378

] 336 4684 2322 757
Butpit-wavshsroth 10 |340.3433 2267.832
11 344.2182 2222 821
counts i nm 12 348.0931 2259.085

13 |351.9680 2272.193

maximum nm 14 |355.8429 2207.074 o
4 I »

Cut intensity at

Abbildung C.11.: Korrektur der spektralen Empfindlichkeit. Hier wird die
Korrekturfunktion abhingig vom verwendeten Filter auf die Daten
angewendet.

T LumSpec ¥ 2.2 -— 4/2001 -—-- by T.Schilles:Save data i =100 x|
w-wvalue. Save data.__. Dutput data
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L] ] B Z5

e -

4 »

Abbildung C.12.: Speichern der Daten. Die Daten kénnen in Energie- oder Wel-
lenldngendarstellung gespeichert werden, bei Serienspektren kénnen
Einzelspektren separat gespeichert werden.

werden gleich diesem Wert gesetzt. Dies hat z.B. bei TL-Spektren den Vorteil,
dass die meist sehr hohe Warmestrahlung bei hoheren Temperaturen abgeschnit-
ten wird und somit im Diagramm die relevanten Bereiche des Spektrums noch
zu erkennen sind.

Im Programmfenster ,Speichern‘ (Abb. C.12) lassen sich die Daten abspei-
chern. Der Benutzer kann die Daten jedes Korrekturschrittes auswéihlen. Ebenso
hat er die Wahl zwischen der Speicherung in Wellenldngen oder Energiedarstel-
lung. Bei Serienspektren konnen hier die Inkrementwerte fiir die dritte Dimen-
sion angegeben werden, z.B. bei TL-Spektren die Temperaturdifferenz zwischen
zwei folgenden Spektren. Es gibt aber auch die Mdglichkeit, einzelne Spektren
aus Serienspektren getrennt abzuspeichern.

Unter dem Punkt Drucken (Abb. C.13) konnen Pobenbezeichnung und An-
merkungen eingegeben werden. Das Programm druckt dann einen Bericht, in
dem alle bei der Korrektur verwendeten Parameter verzeichnet sind. Ein Spek-
trum wird in einem Diagramm auf dem Ausdruck dargestellt.
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C.3. Das Auswerteprogramm LumSpec

| = |LumSpec ¥ 2.2 --- 4/2001 --- by T.5chilles:Print Report

L —

Abbildung C.13.: Drucken der Parameter. Auf dem Ausdruck sind alle Para-
meter der Auswertung festgehalten. Dies erlaubt reproduzierbare
Auswertungen.
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D. Messergebnisse

D.1. Lumineszenzspektren
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Abbildung D.1.: Spektren der Probe NoPo.

Weitere Erlauterungen zu den Spektren sind in Kapitel 5.1.3 zu finden.
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D.1. Lumineszenzspektren
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Abbildung D.3.: Spektren der Probe IdCR1
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Abbildung D.4.: Spektren der Probe SLAC1.
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D.2. Verhalten des roten Peaks

D.2. Verhalten des roten Peaks
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Abbildung D.5.: Verhalten des roten Peaks. Hier fiir die Probe NoPo. Informa-
tionen zu den Messbedingungen siehe Kapitel 5.3.3.
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Abbildung D.6.: Verhalten des roten Peaks. Hier fiir die Probe NoSo. Informa-
tionen zu den Messbedingungen siehe Kapitel 5.3.3.

141



142



Literaturverzeichnis

Adamiec, G. und M. Aitken (1998). Dose-rate conversion factors: Update. An-
cient TL 16, 37-50.

Aitken, M. und S. Bowman (1975). Thermoluminescence dating: Assessment of
alpha particle contribution. Archaeometry 17, 132-138.

Aitken, M. J. (1985). Thermoluminescence Dating. London: Academic Press.

Aitken, M. J. (1998). An Introduction to Optical Dating. Oxford: Oxford Uni-
versity Press.

Berger, M. J., J. S. Coursey, und M. A. Zucker (1999). ESTAR, PSTAR, and
ASTAR: Computer programs for calculating stopping-power and range tables
for electrons, protons, and helium ions (Version 1.21). [Online|. Available:
http:/ /physics.nist.gov /Star [2000, November 28|. National Institute of Stan-
dards and Technology, Gaithersburg, MD, USA.

Berger, M. J., J. H. Hubbell, S. M. Seltzer, J. S. Coursey, und D. S. Zucker
(2001). XCOM: Photon cross section database (version 1.2). [Online|. Availa-
ble: http://physics.nist.gov/xcom [2001, September 13|. National Institute of
Standards and Technology, Gaithersburg, MD, USA.

Blasse, G. und B. Grabmaier (1994). Luminescent Materials. Heidelberg: Sprin-
ger.

Botter-Jensen, L. (1997). Luminescence techniques: Instrumentation and me-
thods. Radiation Measurements 27, 749-768.

Bulur, E. (1996). An alternative technique for optically stimulated (OSL) ex-
periment. Radiation Measurements 26, 701-709.

Bulur, E. und H. Y. Goksu (1999). Infrared (IR) stimulated luminescence from
feldspar with linearly increasing excitation light intensity. Radiation Measu-
rement 30, 505-512.

Chen, R. und S. W. S. McKeever (1997). Theory of Thermoluminescence and
Related Phenomena. Singapore: World Scientific Publishing.

Duller, G. A. T. (1992). Luminescence Chronology of Raised Marine Terraces,
South-West North Island, New Zealand. Dissertation, Universitdt von Wales,
Aberystwyth.

143



Literaturverzeichnis

Flemming, S. (1966). Study of thermoluminescence of crystalline extracts from
pottery. Archaeometry 9, 170-173.

Fuchs, M. (2001). Die OSL-Datierung von Archiosedimenten zur Rekonstruktion
anthropogen bedingter Sedimentumlagerung. Dissertation, Universitdt Heidel-
berg.

Godfrey-Smith, D. 1., D. J. Huntley, und W.-H. Chen (1988). Optical dating stu-
dies of quartz and feldspar sediment extracts. Quaternary Science Reviews 7,
373-380.

Greilich, S. und G. A. Wagner (2002). Surface dating - dose reconstruction and
thermal effect at granite surface. (in Vorbereitung).

Groom, D., E. (2000). Review of particle physics. European Physical Journal
C 15, 1-878.

Hiitt, G., I. Jaek, und J. Tchonka (1988). Optical dating: K-Feldspars optical
response stimulation spectra. Quaternary Science Reviews 7, 381-385.

ISO (1995). Guide to the Ezpression of Uncertainty in Measurement. Genf:
International Organization for Standardization.

Kadereit, A. (2000). IR-OSL-datierte Kolluvien als Archive zur Rekonstrukti-
on anthropogen bedingter Landschaftsinderungen. Dissertation, Universitét
Heidelberg.

Kalchgruber, R. (2001). a-Ak O3:C als Dosimeter zur Bestimmung der Dosis-
leistung bei der Lumineszenzdatierung. Dissertation, Universitdt Heidelberg.

Knoll, G. F. (1989). Radiation Detection and Measurement. New York: John
Wiley & Sons.

Kosel, M. (1996). Der Einfluf8 von Relief und periglazialen Deckschichten auf die
Bodenausbildung im mittleren Rheingletschergebiet von Oberschwaben. Disser-
tation, Universitdt Tiibingen.

Krbetschek, M. R., T. Trautmann, A. Dietrich, und W. Stolz (2000). Radiolu-
minescence dating of sediments: Methodological aspects. Radiation Measure-
ments 32, 493-498.

Lang, A., S. Lindauer, R. Kuhn, und G. A. Wagner (1996). Procedures used for
optically and infrared stimulated luminescence dating of sediments in Heidel-
berg. Ancient TL 1}, 7T-11.

Marazuev, Y. A., A. B. Brik, und V. Y. Degoda (1995). Radioluminescent
dosimetry of a-quartz. Radiation Measurements 24, 565-569.

Mauz, B. und U. Hassler (2000). Luminescence chronology of late pleistocene
raised beaches in southern italy: New data relative sea-level changes. Marine
Geology 170, 187-203.

144



Literaturverzeichnis

McKeever, S. W. S. (1985). Thermoluminescence of Solids. Cambridge Univer-
sity Press.

Mejdahl, V. (1979). Thermoluminescence dating: Beta-dose attenuation in
quartz grains. Archaeometry 21, 61-72.

Mejdahl, V. und M. Winther-Nielsen (1982). TL dating based on feldspar in-
clusions. PACT 6, 426-437.

Murray, A. S. und A. G. Wintle (2000). Luminescence dating of quartz using
an improved single-aliquot regenerative-dose protocol. Radiation Measure-
ments 32, 57-73.

Nickel, E. (1980). Grundwissen Mineralogie, Teil 1: Grundkurs. Thun: Ott
Verlag.

Poolton, N. R. J., L. Botter-Jensen, und O. Johnsen (1995). Thermo-optical
properties of optically stimulated luminescence in feldspars. Radiation Mea-
surements 24, 531-534.

Poolton, N. R. J., E. Bulur, J. Wallinga, L. Bgtter-Jensen, A. S. Murray, und
F. Willumsen (2001). An automated system for the analysis of variable tem-
perature radioluminescence. Nuclear Instruments and Methods in Physics
Research B 179, 575-584.

Prescott, J. und J. Hutton (1994). Cosmic ray contribution to dose rates for
luminescence and ESR dating: Large depths and long-term time variations.
Radiation Measurements 23, 497-500.

PTB (2000). Die gesetzlichen Einheiten in Deutschland. Braunschweig: Physi-
kalisch Technische Bundesanstalt.

Ramdohr, P. und H. Strunz (1978). Klockmanns Lehrbuch der Mineralogie.
Stuttgart: Enke.

Richardson, C. A. (1994). Effects of the bleaching on the sensitivity to dose of the
infrared-stimulated luminescence of potassium-rich feldspars from Ynyslas,
Wales. Radiation Measurements 23, 587-591.

Riehl, N. (1971). FEinfihrung in die Lumineszenz. Miinchen: Karl Thiemig KG.

Rieser, U. (1999). Spektrometrie an Feldspdten als Beitrag zur Aufklarung physi-
kalischer Grundlagen der Lumineszenz-Datierungstechnik. Dissertation, Uni-
versitit Heidelberg.

Rieser, U., J. Habermann, und G. A. Wagner (1999). Luminescence dating: A
new high sensitivity TL/OSL emission spectrometer. Quaternary Geochrono-
logy 18, 311-315.

Schilles, T. (1998). Entwicklung und Anwendung einer Technik zur Single Ali-
quot Datierung mittels Optisch Stimulierter Lumineszenz. Diplomarbeit, Uni-
versitat Heidelberg.

145



Literaturverzeichnis

Schilles, T. (2001). SigmaPlot 2000 - Softwarerezension. Physikalische Blitter.

Schilles, T. und J. Habermann (2000). Radioluminescence dating: The IR emis-
sion of feldspar. Radiation Measurements 32, 679-683.

Schilles, T., R. Kalchgruber, und G. A. Wagner (2002). Infrared-radiolumi-
nescence of potassium feldspar: Properties and applications. Radiation Pro-
tection Dosimetry (eingereicht).

Schilles, T., N. R. J. Poolton, E. Bulur, L. Bgtter-Jensen, A. S. Murray, G. M.
Smith, P. C. Riedi, und G. A. Wagner (2001). A multi-spectroscopic stu-
dy of luminescence sensitivity changes in natural quartz induced by high-
temperature annealing. Journal of Physics D: Applied Physics 34, 722-731.

Schmidt, W. (1994). Optische Spektroskopie. Weinheim: VCH.
Schrocke, H. und K.-L. Weiner (1981). Mineralogie. Berlin: de Gruyter.

Trautmann, T. (1999). Radiolumineszenzuntersuchungen an Feldspat. Disserta-
tion, Technische Universitdat Bergakademie Freiberg.

Trautmann, T., A. Dietrich, und W. Stolz (1999). Radioluminescence dating:
A new tool for quaternary geology and archaeology. Naturwissenschaften 86,
441-444.

Trautmann, T., M. R. Krbetschek, A. Dietrich, und W. Stolz (1998). Investi-
gations of feldspar radioluminescence: Potential for a new dating technique.
Radiation Measurements 29, 421-425.

Trautmann, T., M. R. Krbetschek, A. Dietrich, und W. Stolz (1999). Feld-
spar radioluminescence: A new dating method and its physical background.
Journal of Luminescence 85, 45-48.

Trautmann, T., M. R. Krbetschek, A. Dietrich, und W. Stolz (2000). The
basic principle of radioluminescence dating and a localized transition model.
Radiation Measurements 32, 487-492.

Tuli, J. K. (1997). Nuclear Data Sheet 81, 579.

Turekian, K. K. (1972). Chemistry of the Earth. New York: Holt, Rinehart and
Winston.

Wagner, G. A. (1998). Age Determination of Young Rocks and Artifacts. Hei-
delberg: Springer.

Warren, S. E. (1978). Thermoluminescence dating of pottery: An assessment of
the dose-rate from rubidium. Archaeometry 20, 71-72.

Woda, C., T. Schilles, U. Rieser, A. Mangini, und G. A. Wagner (2002). Point
defects and the blue emission in fired quartz at high doses: A comparative
luminescence and EPR study. Radiation Protection Dosimetry (eingereicht).

146



Literaturverzeichnis

Zimmerman, D. (1971). Thermoluminescence dating using fine grains from pot-
tery. Archaeometry 13, 29-52.

Zimmerman, D. W. (1967). Thermoluminescence from fine-grains from ancient
pottery. Archaeometry 10, 26-28.

147



148



Danksagung

Herrn Prof. Dr. G. A. Wagner mochte ich fiir die Betreuung meiner Arbeit dan-
ken. Er lief mir bei der Wahl des Themas und der konkreten Ausgestaltung der
Arbeit grofie Freiheit und ermdglichte mir dadurch die Bearbeitung des spannen-
den und aktuellen Themas. Seinem Interesse an den physikalischen Grundlagen
der Lumineszenzdatierung und der steten Unterstiitzung neuer experimenteller
Methoden ist es zu verdanken, dass ich die Arbeit in der vorliegenden Form
realisieren konnte.

Herrn Prof. Dr. K. Roth danke ich fiir sein Interesse an meiner Arbeit und
die daraus resultierende Ubernahme der Betreuung von Seiten der Universitiit
Heidelberg und die Bereitschaft zur Erstellung des Zweitgutachtens.

Die finanzielle Forderung der Heidelberger Akademie der Wissenschaften machte
diese Arbeit erst moglich, ebenso wie die Gastfreundschaft des Direktoriums des
Max-Planck-Instituts fiir Kernphysik, dem ich fiir die Mdéglichkeit der Nutzung
der vielfaltigen Einrichtungen und Angebote des Instituts danken mochte.
Besonders danken mochte ich Herrn Mallinger und Herrn Schlicksupp als Retter
in allen Fragen der Feinmechanik.

Herrn Prof. Dr. R. Altherr, Herrn Dr. H.-P. Meyer und Frau I. Glass vom Mi-
neralogischen Institut der Universitédt Heidelberg danke ich fiir die Moglichkeit,
Messungen am Rasterelektronenmikroskop ausfiithren zu diirfen.

Frau Dr. Annette Kadereit danke ich fiir die Proben zur Dosisbestimmung, dar-
unter die besten Feinkornproben zwischen Schwarzwald und Neckar. Ebenso
Dank an Frau Dr. Barbara Mauz fiir die Versorgung mit Probenmaterial. Herr
Dipl. Phys. Steffen Greilich gab mir die Mdglichkeit, die ortsaufgeldsten Messun-
gen an seinem Messaufbau durchzufiihren, auch hierfiir vielen Dank. Dr. Markus
Fuchs und Dr. Annette Kadereit versorgten mich mit Insider-Informationen iiber
Thre exquisiten Single-Aliquot Zaubereien, was den Kalibrationen der Messge-
réte einiges an Schrecken nahm.

Vielen Dank an alle Kolleginnen und Kollegen an der Forschungsstelle Archéo-
metrie fiir Rat und Tat bei vielerlei Fragen und Problemen.

Mit Jan und Markus als Zimmergenossen machte es immer Spafs, morgens zur
Arbeit zu kommen und noch viel mehr Spaf, abends Essen zu gehen. Annette
sorgte auch an ruhigen Tagen fiir den nétigen Schwung. Mit Regina war trotz
Stress und Hektik immer ein kleiner Plausch iiber die Physik oder andere wich-
tige Dinge moglich.

Fiir die rasche Korrektur meiner Arbeit danke ich Markus, Annette, Regina und
Steffen.

Meinen Eltern danke ich fiir die vielfaltige Unterstiitzung und Foérderung wéh-
rend meiner Ausbildung.

Danke Karin.



