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1 Einleitung und Motivation

Bei einem 7-Zerfall eines angeregten Atomkerns wird ein y-Quant (Photon) einer spezifischen Energie
ausgesendet. Anhand dieser Energie kann das zerfallende Nuklid mithilfe eines Detektors und entspre-
chender Software identifiziert und seine Aktivitdt bestimmt werden. Einige Nuklide zerfallen von einem
angeregten Zustand in einen energetisch tiefer liegenden angeregten Zustand, der dann in den Grundzu-
stand zerfallt. Somit werden zwei y-Quanten kurz nacheinander ausgesendet und treffen in einigen Féllen
so kurz nacheinander auf den Detektor, dass die Summe der Energien der beiden y-Quanten detektiert
wird. Dies nennt man Summationseffekt. Diese y-Quanten werden nicht in die Aktivitdt eingerechnet.
Dadurch wird diese niedriger bestimmt, als sie in Wahrheit ist. Sie muss korrigiert werden. Der Summa-
tionseffekt tritt vor allem in detektornahen Probenpositionen auf. Der Strahlenschutz des TRIGA Mainz
nutzt fiir seine Messungen z.B. zur Uberpriifung des Kiihlwassers des TRIGA oft eine 11 Marinellischale
aus Kunststoff. In dieser konnen aber auch Erd- oder Sandproben gemessen werden. Die Marinellischale

ist in den Abbildungen 1 und 2 zu sehen.

128 mm 4+ 1 mm

Abbildung 1: Fotographie der Marinellischale MR1.94 [27] (eigene Fotographie)
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Abbildung 2: Schema der Marinellischale MR1.94 [27]

Diese wird direkt auf den Detektorkopf aufgesetzt. Somit ist der Abstand der Probe zum Detektor
lediglich so grof wie die Stérke des Schalenmaterials, die, wie in Abbildung 2 zu sehen, mit 1 mm + 1 mm
angegeben ist. Das macht die Marinellischale fiir Messungen, die moglichst genau sein sollen, ohne Kor-
rektur ungeeignet. Dadurch, dass der Strahlenschutz am TRIGA Mainz mit allen Nukliden arbeitet,
die im Hause gehandhabt werden, stellt der Summationseffekt ein Problem fiir den Strahlenschutz dar.
Insbesondere das in den Abbildungen 32 und 33 gezeigte !2Eu hat viele starke ~-Linien und ist fiir Sum-
mationseffekte bekannt. Ziel dieser Arbeit ist es, den Summationseffekt besonders in den detektornahen

Positionen zu untersuchen und zu korrigieren.

ww T F wuw gzy
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2 Grundlagen

2.1 ~vy-Zerfall

Bei einem ~y-Zerfall zerféllt ein angeregter Zustand eines Nuklids in den Grundzustand. Dabei wird die
Anregungsenergie in Form eines Photons (y-Quant) im Spektrum von ca. 2keV bis ca. 10 MeV [16]

emittiert. Allgemein lisst sich ein y-Zerfall formulieren, wie folgt [5]:

27X o7 X+ (1)

~-Zerfélle passieren hiufig im Anschluss an «a-, 8-Zerfille oder Kernreaktionen, da das Produkt nicht
direkt den Grundzustand erreicht [5]. Ein Beispiel dafiir ist (37Cs, das durch einen 3~-Zerfall zu :3"Ba’
wird [8]:

0SS Bal b et @
Dieses zerfillt im Anschluss unter Emission von y-Quanten zu :3"Ba [8]:

$3TBa’ =137 Ba + 2y (3)

2.2 Beziehung Wellenlinge-Energie

Energie und Wellenldnge kénnen durch die Beziehung
E=h-c — (4)

ineinander iiberfiihrt werden [11]. Hierbei ist E die Energie und A die Wellenldnge der Strahlung, ¢ =
2,09979 - 10® 2 die Lichtgeschwindigkeit und h = 6,6256 - 10734 Js das Plancksche Wirkungsquantum [4].

2.3 Wechselwirkungen von v-Strahlung mit Materie

Trifft y-Strahlung auf Materie, konnen folgende Effekte auftreten:

2.3.1 Photoelektrischer Effekt

Beim photoelektrischen Effekt wird ein Schalenelektron aus dem getroffenen Material durch den einfal-

lenden y-Quant herausgerissen. Daher ist die Energie dieses Elektrons

E.=E,—Ep (5)
mit F, der Energie des v-Quants und Fp die Bindungsenergie des Elektrons.

2.3.2 Compton-Streuung

Bei der Compton-Streuung trifft y-Strahlung auf ein Elektron, iibertragt je nach Einfallswinkel einen
unterschiedlich grofien Teil seiner Energie auf das Elektron und st68t dieses in einem bestimmten Winkel
weg. Die Energie des y-Quants wird dabei geringer, daher wird nach Formel 4 die Wellenldnge grofler.

Die Energie des v-Quants nach dem Stofl betragt

1

E, =FK «~ —
Y Y 1_|_qu (6)
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mit
1 —cos(p)
— Ll 7
mg - ¢2 @
also
1

By =E, (8)

. 1+ EE:() - (1 = cos(p))

mit E, der Energie des 7-Quants nach dem Stof, p dem Einfallswinkel des 7-Quants auf das Elektron
und E. g = my - ¢ = 0,510998 950 MeV der Ruheenergie des Elektrons als Produkt der Ruhemasse des
Elektrons mg und dem Quadrat der Lichtgeschwindigkeit ¢? (siche Kapitel 2.2) [4], [20].

2.3.3 Paarbildung

Ab einer Energie von E =2 - myq - ¢ = 1,02 MeV kann es zur Paarproduktion kommen. Hier erzeugt das

einfallende y-Quant ein Elektron-Positron-Paar, das sich im Winkel von 6 = 180° trennt [5].

Die Summe der einzelnen Absorptionskoeffizienten der drei Effekte eines Materials ergeben den Ab-

sorptionskoeffizienten p des Materials [5]

M = UPhoto + HComp + HPaar (9)

Die Wechselwirkung mit Materie ist von der Ordnungszahl des Materials abhéingig, mit dem die Wech-

selwirkung passiert [15]:

Z'I’L

pocp— (10)

Hierbei ist p der Absorptionskoeffizient, p die Dichte, Z die Kernladungszahl, A die Nukleonenzahl und
n € [4, %]

~v-Strahlung verliert beim Durchgang durch Materie Intensitdt. Fiir ein Material mit Dicke d ergibt sich
die Intensitdt nach dem Durchgang [13]

I(d)=1Iy-e"-d (11)

wobei Iy die Ausgangsintensitét ist.

2.4 ~-Spektroskopie

Bei der y-Spektroskopie werden Radionuklide anhand der Wellenldnge bzw. Energie ihrer y-Strahlung
identifiziert. Die Beziehung zwischen Energie und Wellenldnge ist in Kapitel 2.2 erklart.

Fiir die «-Spektroskopie werden die zu messende Probe, ein Detektor, eine Abschirmung und ein Computer
mit passender Software benétigt. Die Messzelle muss abgeschirmt sein, damit die Messung vor Strahlung
aus der Umwelt geschiitzt ist und keine -Strahlung nach auflen gelangt. Dies wird unter anderem mit
Bleiplatten bewerkstelligt, da Blei eine hohe Dichte von p = 1134 % [9] und eine hohe Kernladungszahl
von Z = 82 [8] hat (Gleichung 10). Das Material soll so wenig radioaktive Verunreinigungen enthalten

wie moglich. Andere Moglichkeiten sind Stahl, Kupfer und Cadmium [19].



Systematische Untersuchung von Summationseffekten in der y-Spektroskopie Magalie Heinrich
fiir strahlenschutztechnische Messungen am TRIGA Mainz WiSe2122

2.5 Detektoren

Zur Messung von 7-Strahlung koénnen verschiedene Detektoren verwendet werden. Dabei sind vorallem
der Szintillationsdetektor (Natriumiodid mit Thallium dotiert) und der Halbleiterdetektor (High Purity
Germanium, weiterhin HPGe) sinnvoll [5]. Wie in Kapitel 2.3 erkldrt, konnen bei Wechselwirkung von
~v-Strahlung mit Materie drei verschiedene Effekte auftreten, alle drei setzen Ladungstrager frei, die
zum Nachweis von y-Quanten genutzt werden koénnen. In dieser Arbeit wurden nur HPGe-Detektoren

verwendet, da diese eine hohere Auflosung bieten als Szintillationsdetektoren [5].

2.5.1 Halbleiterdetektoren

Der Detektor besteht aus einem hochreinen Germaniumkristall (Halbleiter), an den eine &uflere Spannung
angelegt wird. Trifft ionisierende Strahlung auf den Halbleiter, entstehen entlang der Photonenbahn
Elektron-Loch-Paare. Diese driften im elektrischen Feld zu den Elektroden und entladen sich in ein
messbares elektrisches Signal. Frithere Halbleiterdetektoren waren mit Lithium dotiert und mussten,
damit das Lithium nicht in das Germanium diffundiert, dauerhaft gekiihlt werden [5]. Da die neueren
und im Rahmen dieser Arbeit ausschlieilich verwendeten HPGe-Detektoren aus hochreinem Germanium
bestehen, konnen diese auch zum Lagern iiber einen ldngeren Zeitraum ungekiihlt bleiben. Wahrend einer
Messung werden auch HPGe-Detektoren mit fliissigem Stickstoff in einem Dewar-Gefafl auf ca. 70K [29]
gekiihlt, um thermisches Rauschen zu unterdriicken [19], [14]. Besonders wichtig ist, dass im Vergleich
zu den durch die eintreffende Strahlung freigesetzten Ladungstragern eine kleine Konzentration an freien

Ladungstrégern durch Verunreinigungen vorherrscht [17].

Kathode

-
£

Messung und Ubertragung

Abbildung 3: Schema eines Halbleiterdetektors, in Chemsketch erstellt

2.5.2 Energie- und Effizienzkalibrierung

Um eine Vergleichbarkeit mehrerer Detektoren miteinander zu erzeugen, erfordern nuklidspezifische Mes-
sungen eine Kalibrierung der Messskala in Abhéngigkeit von der Energie der Strahlungsteilchen. Dies
nennt man Energiekalibrierung. Weiterhin beno6tigt man eine Kalibrierung der Nachweisempfindlichkeit
des Detektors in Abhéngigkeit von der Energie der einfallenden -Strahlung. Dies nennt man Effizienz-
kalibrierung [17].

2.5.3 Verlauf der Effizienz ¢ in Abhingigkeit von der Energie F

Die Effizienz ¢ ist die Nachweisempfindlichkeit eines Detektors und wird auf einer Skala von 0 bis 1
gemessen. Wie in Kapitel 2.3 erklart, verlieren y-Quanten Energie bei Wechselwirkung mit Materie. So
ergibt sich, dass niederenergetische v-Quanten zum Teil nicht in den Detektor eintreten, sodass die Effi-

zienz fiir niederenergetische vy-Quanten relativ gering ist. Hochenergetische v-Quanten verlassen zum Teil
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ohne Wechselwirkung wieder den Detektor, da «-Strahlung locker ionisierend ist [17]. Die Wechselwir-
kungswahrscheinlichkeit mit Materie sinkt bei steigender Energie exponentiell. Dadurch ergibt sich der
folgende exemplarische Verlauf der gemessenen Effizienz, wenn die Werte auf beiden Achsen logarithmisch

aufgetragen sind:

Niedr. Energie Hohe Energie

1-===========|=====n

€

0.1

0.01
10 100 1000 10000

E (keV)

Abbildung 4: Verlauf der Effizienz € eines y-Detektors in Abhéngigkeit von der Energie E der einfallenden
~-Strahlung, [25] in Chemsketch bearbeitet

2.5.4 Messgeometrie

Die Messgeometrie beschreibt die rdumliche Anordnung von Probe und Detektor. Abbildung 5 zeigt zwei
veschiedene Geometrien der selben Probe. Wenn eine Probe verdiinnt wird, verdndert das die Proben-
geometrie. Die Raumwinkel, unter denen die y-Strahlung auf den Detektor trifft, sind zu sehen. Diese
sind bei Geometrie a) anders als bei Geometrie b). Dementsprechend ergeben sich fiir die beiden Geo-
metrien veschiedene Zéahlraten. Mit grofler werdendem Abstand wird die Strahlenquelle fiir den Detektor
anndhernd zu einer Punktquelle. Die Geometrie wird dann weniger relevant. Daher ist das Anpassen
der Geometrie des Kalibrierstandards auf die jeweilige Probe bzgl. der Geometrie insbesondere in den

detektornahen Messpositionen fiir aussagekraftige Messungen wichtig.

Geometrie a) <

Detektor
Geometrie b)

Abbildung 5: Einfluss der Messgeometrie auf die Messung, in Chemsketch erstellt

2.6 Auswertung eines y-Spektrums

~v-Spektren sind Linienspektren, die mehrere Charakteristika aufweisen:
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Abbildung 6: Schema eines theoretischen y-Spektrums, mit Chemsketch erstellt

Tabelle 1: Auswertung vy-Spektrum
Peak Effekt

Photopeak Photoeffekt, siehe Kapitel 2.3

Compton-Kontinuum | liegt links von der Compton-Kante, Wellenldnge ist vom Einfallswinkel des vy-Quants
abhingig, siehe Formel 8

Compton-Kante Compton-Effekt, siche Kapitel 2.3

Single-Escape-Peak Paarbildung, siehe Kapitel 2.3: Ein Vernichtungsquant verldsst den Detektor

eine Energie von Fpy — 511keV ist im Spektrum zu sehen

Double-Escape-Peak | Paarbildung, siehe Kapitel 2.3: Beide Vernichtungsquanten verlassen den Detektor,

eine Energie von Fpy — 2 -511keV ist im Spektrum zu sehen

Annihilationspeak Bei der Paarbildung entstehen Vernichtungs-y-Quanten von 511 keV

Riickstreu-Peak Der Compton-Effekt tritt z.B. an der Rickwand der Praparathalterung auf,
das gestreute Photon trifft auf den Detektor

Fluoreszenz-Peak Rontgenfluoreszenzlinie (Emission von Rontgentrahlung nach Anregung durch

~-Strahlung) vom Blei aus der Abschirmung, siehe [18] [3]

Waéhrend alle anderen Peaks von der Energie des Photopeaks abhéngen, liegt der Annihilationspeak
immer bei 511 keV.

2.7 Summationseffekt

Summationseffekte entstehen, wenn zwei y-Quanten innerhalb eines so kurzen Zeitfensters ihre Energie
an den Detektor abgeben, dass diese von der Messelektronik nicht getrennt aufgelost werden konnen.
Die beiden y-Quanten werden vom Detektor als ein y-Quant mit der Summe der beiden Energien der
einzelnen v-Quanten aufgezeichnet [17]. Dieses Zeitfenster liegt typischerweise im Bereich 150 ns [10].

Summationseffekte konnen einerseits durch zuféllige Koinzidenz zweier «-Quanten von verschiedenen
Nukliden in einer Nuklidmischung vorkommen. Diese statistische Summation kann nicht rechnerisch
korrigiert werden, sie ist allerdings sehr unwahrscheinlich und wird deshalb hier nicht weiter betrachtet.

Andererseits gibt es Nuklide mit mehreren innerhalb von 150 ns auftretenden ~-Zerféllen. Hier kommt
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es zu einer systematischen Summation. Solche ~-Strahler haben dann auch mehrere Photopeaks. Ob
eine Summation stattfindet, ist vom Abstand der Probe zum Detektor abhingig, da durch Verringern des
Abstands der Probe zum Detektor die Flussdichte der y-Quanten zwischen Detektor und Probe vergrofiert
wird und die Wahrscheinlichkeit fiir eine Summation steigt [17]. Fiir die Zéhlrate des Photopeaks gilt das
Abstandsquadratgesetz. Die y-Dosisleistung I viertelt sich, wenn der Abstand d verdoppelt wird [21]:

I(d) = — - Iy (12)

I(d) = —; - 1o (13)
Systematische Summation kann rechnerisch korrigiert werden.
Ein Beispiel ist %9Co, dessen Zerfallsschema in Abbildung 7 zu sehen ist.

Abbildung 7 zeigt das Zerfallsschema von ®°Co (E = 2,823 MeV). Dabei sind die fettgedruckten -
Zerfille als Photopeaks in Abbildung 8 zu sehen. Mit einer Wahrscheinlichkeit von 99,88% zerfillt
€°Co durch einen B~ -Zerfall in den dritten angeregten Zustand von ®°'Ni (E = 2,505 MeV) und mit
einer Wahrscheinlichkeit von 0,12% durch einen S~ -Zerfall in den ersten angeregten Zustand von %°Ni
(F = 1,332 MeV). Vom dritten angeregten Zustand findet mit einer Wahrscheinlichkeit von 99, 85% ein
~-Zerfall (v, E, = 1,173MeV) in den ersten angeregten Zustand statt. Vom ersten angeregten Zustand
findet mit einer Wahrscheinlichkeit von 99, 88% ein y-Zerfall (v1, E,,, = 1,332 MeV) in den Grundzustand
von ONi (E = 0MeV) statt, [8]. Die Zerfille passieren zeitlich so kurz nacheinander, dass die beiden
~v-Quanten bei kleinem Abstand der Probe vom Detektor gleichzeitig auf den Detektor treffen und sich

die Energien zu einem Summenpeak aufsummieren. Dies wird Kaskadensummation genannt.

10
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Abbildung 7: Zerfallsschema von 59Co [23]

Das Spektrum zeigt bei 2,505 MeV [23], einen Summenpeak [4], siche Abbildung 8.

11
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Abbildung 8: v-Spektrum von %°Co, I ist die Impulszihlrate in relativen Einheiten, E die Energie der
~v-Quanten in MeV, k ist das Compton-Kontinuum (siehe Tabelle 1), [4]

Die Quelle gibt in alle Richtungen gleich viel Strahlung ab. Treffen durch den Summationseffekt die
Photonen der beiden 7-Zerfille sehr kurz nacheinander auf den Detektor und geben ihre Energie an den

Detektor ab, summieren sich ihre Energien:

E’Y2 + E’Yl =FE;...
1,173 MeV + 1,332 MeV = 2,505 MeV (15)

Auf diese Weise entsteht der Summenpeak bei 2,505 MeV.

Da diejenigen y-Quanten, die in den Summenpeak gezdhlt werden, nicht mehr in die Photopeaks ge-
zahlt werden konnen, ist die gemessene Zdhlrate der Photopeaks geringer, als sie ohne Summationseffekt

zu erwarten ware. Dies sorgt fiir Fehler bei -spektroskopischen Messungen [22].

3 Auswirkungen der Kaskadensummationskorrektur des Multi-

isotopenstandards auf die Effizienz einer beliebigen Probe

3.1 Gerate und Aufbau

Alle Messungen in den Kapiteln 3 und 4 wurden mit dem selben Detektor (MOPS52, Departement Chemie
Standort TRIGA) aufgenommen. Dieser ist ein HPGe-Detektor mit der Modellnummer GEM 35-76 und
einer 1 mm starken Aluminiumkappe und einem 0,03 mm starken aluminiumbedampften Mylarfenster.
Die relative Effizienz betrigt fiir °°Co bei einer Energie 1,33 MeV 35 %.
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Alle Messungen wurden an Position 2,4,6 und 8 gemacht, um den Verlauf der Peakfliche des Summenpeaks

mit steigendem Abstand zu sehen. Der Summenpeak verkleinert sich bei Abstandsverdopplung um %,

wie in Kapitel 2.7 erklart. Die Messpositionen am Detektor entsprechen den folgenden Absténden:

Messposition | Abstand zum Detektor [cm]
2 0,95
4 2,90
6 4,85
8 7.75

Tabelle 2: Abstande der Messpositionen zur Aluminiumkappe des Detektors

Zur Analyse wurde die Software Genie2000 Gamma Messung & Analyse V3.4.1 Nov 1, 2016 [25]

verwendet.

3.2 Verwendete Nuklide, deren Photopeak-Energien und Messzeiten

3.2.1 Multiisotopenstandard

Der Multiisotopenstandard zur Detektorkalibrierung von der Firma Eckert € Ziegler enthélt die in Ta-
belle 3 angegebenen Nuklide. 500 ul davon wurden 10 min auf Position 2, 30 min auf Position 4, 60 min
auf Position 6 und 15h auf Position 8 gemessen. Fiir den Standard sind die Aktivitdten A zu einem

Referenzdatum (03.07.2021) zertifiziert, sodass er fiir die Effizienzkalibrierung genutzt werden kann.

Tabelle 3: Zusammensetzung des Multiisotopenstandards [23]

Isotop | Energie [keV] | Spezifische Aktivitit [%]
24 Am 59,54 1060
109¢q 88,03 14600
57Co 122,06 582
139Ce 165,86 734
0 He 279,20 2110
51)(1)3811 391,69 2720
§§Sr 513,99 3430
;§7Cs 661,65 2510
8Y 898,02 5640
$9Co 1173,22 2920
%9Co 1332,49 2920
§§Y 1836,00 5640

Fiir die Messung des Multiisotopenstandards wurde fiir jede der vier Positionen mit dem Genie2000
[25] Geometrieeditor eine Geometriedatei erstellt. Diese wird fir die Kaskadensummationskorrektur in

Kapitel 3.6 verwendet.

3.2.2 Einzellinienstrahler

Jeder der in Tabelle 4 gezeigten Nuklide wurde 10 min auf Position 2 und 4 und je 20 min auf Position 6

und 8 gemessen.
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Tabelle 4: Einzellinienstrahler und deren Energien [23]
Isotop | E [keV] | A [Bq]
5Mn | 834,85 | 37000
57Co 122,06 | 37000
65Zn | 1115,54 | 37000
1090q 88,03 37000
138n | 391,70 | 37000
137Cs | 661,66 3700

Zusitzlich wurde 24'Am mit einer y-Energie von F = 59,54keV und einer Aktivitit von A =
438,450 kBq =+ 21,922 kBq [28] ebenfalls 10 min auf Position 2 und 4 und je 20 min auf Position 6 und 8

gemessen.

3.2.3 207Bj

Eine 297Bi-Probe unbekannter Aktivitat wurde 5min auf den Messpositionen 2 und 4 und 10 min auf den
Messpositionen 6 und 8 gemessen. Das 2°7Bi befand sich auf einem 4 cm-Durchmesser groBen, alumini-

umbedampften Mylar-Tréger.

3.2.4 152Eqy

100 pl einer "**Eu(NO3)3-Losung mit einer Konzentration von 1 ug Eu®' pro pl Lésung wurden fiir 1h
bei einer Leistung von 100 kW im TRIGA (Forschungsreaktor der JGU Mainz, TRIGA-Reaktor Typ Mark
IT von General Atomics [21]) im Karussell bei einem Neutronenfluss von ¢ = 7- 10 s7tem™2 bestrahlt.
Dabei sind folgende Nuklide entstanden:

Tabelle 5: Nach der Bestrahlung entstandene Nuklide
Nuklid t1
152Fy 12,70 a
152mlEy | 9.30h
152m2Ey | 96,00 m
S O 8,50a

Davon wurden 20 ul entnommen und mit Wasser auf 500 pl verdiinnt, um der Geometrie des Mul-
tiisotopenstandards (wie in Kapitel 3.2.1 beschrieben) zu entsprechen. Diese Probe wurde 20 min auf
Messposition 2, 30 min auf Messposition 4, 40 min auf Messposition 6 und 60 min auf Messposition 8

gemessen.

3.3 Messung des Multiisotopenstandards

3.3.1 Grundlagen

60Co und #¥Y haben jeweils zwei starke v-Linien, die von ihren Energien her gut fiir die Effizienzkalibrie-
rung genutzt werden konnen und sich deshalb auch im Multiisopenstandard befinden. Allerdings zeigen
beide Nuklide aufgrund ihrer zwei «-Linien starke Summationseffekte bei einem geringem Abstand zum
Detektor.

3.3.2 Experimentelles

Zur Energie- und Effizienzkalibrierung jedes Detektors wird ein Multiisotopenstandard, der die in Tabelle

3 aufgefithrten Nuklide enthélt, verwendet. Jede Messposition, auf der im spateren Verlauf eine Probe ge-
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messen werden soll, muss mithilfe des Standards kalibriert werden. Dabei muss die Messgeometrie in der
Kalibrationsmessung mit der Geometrie der spéter verwendeten Probe iibereinstimmen, ansonsten ent-
héalt man falsche Absolutwerte fiir die berechneten Aktivitdten. Zur Veranschaulichung der Auswirkungen
von Summationseffekten auf die Kalibriermessungen wurde fiir jede der vier Messungen eine Kalibrierung
der Energie und der Effizienz durchgefiihrt. Dazu wurde das zum Standard gehorige Kalibrierzertifikat
in der Software Genie2000 [25] verwendet.

Der natiirliche Logarithmus der gemessenen Effizienzen eyess von 2%3Hg, 3Sn, #5Sr, 137Cs, °Co und
88Y wurde jeweils gegen den natiirlichen Logarithmus der Energie E aufgetragen. Durch alle Nuklide,
die dafiir bekannt sind, dass kein Summationseffekt entsteht und fiir °Co und ®¥Y, bei denen dieses

Phénomen auftritt, wurde jeweils ein linearer Fit erstellt.

3.3.3 Ergebnis

Dieser lineare Fit ist in den Abbildungen 9 bis 12 dargestellt. Hierbei ist zu sehen, dass besonders in
den detektornahen Positionen 2 und 4 die Energien der Photopeaks von 55Y und $2Co (orange) deutlich

unter dem Fit der Werte der anderen im Standard enthaltenen Isotopen (blau) liegen.

2
Pos 2
2,5
\ [v=-889E01x+2,39E400| 4 g 203, 50113, 5r-85 &
-3 Cs-137
—#—Y-88 & Co-60
=
*g -3,5
—— Linear (Hg-203, Sn-113,
A Sr-85 & Cs-137)
y = -8,40E-01x + 1,97E+00 —— Linear (Y-88 & Co-60)
-4,5
‘5 T T 1

5 6 In(E/keV) 7 8

Abbildung 9: Veranschaulichung des Summationseffekts von §5Y und $9Co in der Messposition 2, in
Microsoft Excel erstellt

15



Systematische Untersuchung von Summationseffekten in der ~-Spektroskopie Magalie Heinrich

fiir strahlenschutztechnische Messungen am TRIGA Mainz WiSe2122
3
Pos 4
3,2 \
3,4
\ —+—Hg-203, Sn-113, 5r-85 &
3,6 \ |y =-8,64E-01x + 1,63E+00|  C5-137
-3,8 \ —=—Y-88 & Co-60
w
N
-4,2 —— Linear (Hg-203, Sn-113,
K Sr-85 & Cs-137)
4,4
16 — Linear (Y-88 & Co-60)
’ y = -0,8476x + 1,4689
-4,8 \\
‘5 T T 1

® In(E/kev)

Abbildung 10: Veranschaulichung des Summationseffekts von 55Y und $9Co in der Messposition 4, in

Microsoft Excel erstellt

Pos 6

\|\:= -8,89E-01x + 1,32E+00
4 —e—Hg-203, Sn-113, Sr-85 &
Cs-137
-4,5 —u—Y-88 & Co-60

-5 —— Linear (Hg-203, Sn-113, Sr-
85 & Cs-137)

y =-8,52E-01x + 1,08E+00
— Linear (Y-88 & Co-60)

-6 T T 1
> o In(E/kev) 7 8

Abbildung 11: Veranschaulichung des Summationseffekts von §5Y und $2Co in der Messposition 6, in

Microsoft Excel erstellt
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4
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-5,2
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-5,6 Linear (Y-88 & Co-60)
y =-8,32E-01x + 4,80E-01

-5,8
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Abbildung 12: Veranschaulichung des Summationseffekts von §5Y und $2Co in der Messposition 8, in
Microsoft Excel erstellt

Mit den Fitgleichungen (blau) von den Abbildungen 9 bis 12 wurden zunéchst die natiirlichen Loga-
rithmen der wahren Effizienzen eyan, von 55Y und $9Co berechnet, indem die natiirlichen Logarithmen

der Energien E der Photopeaks in die Fitgleichungen eingesetzt wurden.

Der Korrekturfaktor

Emess pos n(E)
K By —————= 16
pos n( ) swahr,pos n(E) ( )
kann fiir eine feste Messposition und einen festen Photopeak abgeschétzt werden. Der Korrekturfaktor
eines Photopeaks, bei dem €655 = Ewanr, iSt demnach 1. Tabelle 6 zeigt diese abgeschéitzten Korrektur-
faktoren der acht hochenergetischen Photopeaks an den vier Positionen. Die Fehler wurden mithilfe einer

Fehlerfortpflanzung nach Gauss bestimmt.

Ok 0s n E 2 Ok os n E ?
Kpos H(E) = i\/(@gp(()Ev) * Emess,pos n(E)> + (&I;L)(()E‘) * Ewahr,pos n(E)>
mess,pos n wahr,pos n
(17)

— K (E) + < e (E)) =+ (- mess,pos "(E) )2 € (E))
pos n wah 7 < (E) mess,pos n ( w , < (E) wahr ,POsS N
(18)
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Tabelle 6: Abgeschétzte Korrekturfaktoren der acht hochenergetischen Photopeaks an den vier Positionen

Nuklid | E [keV] k(pos 2) k(pos 4) k(pos 6) k(pos 8)
203Hg 279,20 | 0,999 +0,028 | 0,991 +0,025 | 1,004 £0,027 | 0,999 £+ 0,024
13Sn | 301,70 | 0,994+0,025 | 1,004 40,024 | 0,996 = 0,024 | 1,004 = 0,023
$5Sr | 514,00 | 1,01140,025 | 0,999 = 0,024 | 0,991 0,024 | 1,005 % 0,023
BB7Cs | 661.66 | 0,993 40,024 | 0,991 0,023 | 1,007 £ 0,024 | 0,998 + 0,023
85y 898,04 | 0,923 £0,022 | 0,948 £0,023 | 0,996 £0,024 | 0,984 £ 0,023
60Co | 1332,49 | 0,928 +0,023 | 0,960 0,023 | 1,021+ 0,024 | 0,997 = 0,023
0Co | 1173,23 | 0,938 £0,023 | 0,959+ 0,023 | 1,035+ 0,024 | 1,002 £ 0,023
S8y | 1836,07 | 0,955+0,024 | 0,960+ 0,023 | 1,022 40,024 | 0,986 = 0,023

Die Mittelwerte 4 und Standardabweichungen o der Korrekturfaktoren s der Energien von $2Co und

85Y sind:

Tabelle 7: Mittelwerte und Standardabweichungen der Korrekturfaktoren s von $2Co und §5Y
Position | 2 | 4 | 6 | 8
po | 0,946+0,029 | 0,957 0,005 | 1,018 +0,014 | 0,992 % 0,007

1,04 -
B A
1,02 - T 4 - A A
_ \ 4
1,00 f I v 1
% ' i 1 ) 4
« 0,98 - T T 1
E T 1 1
i 4 4 T =
£ 096 - T |
S 1 = . ' :
H ——
5 0,94 - ®  Position 2 1 u i
£ ] ® Position 4 i 1
0,92 - A Position 6 |
] v Position 8 B
0,90 - 1 -
0,88 I 1 I T I 1 I 1 I T I T I T I 1 I 1 I
200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000
E [keV]

Abbildung 13: Auftragung der Korrekturfaktoren k gegen die Energie F, In Origin erstellt [26]
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3.3.4 Schlussfolgerung

Wie in Kapitel 2.5.3 erklért, sollten alle Effizienzen e bei allen Messpositionen bei einer Auftragung der
jeweiligen natiirlichen Logarithmen auf einer Gerade liegen. Es féllt auf, dass dies nur bei den Messposi-
tionen 6 und 8 der Fall ist. Bei den Messpositionen 2 und 4 liegen die Effizienzen der Energien von ®°Co
und Y unterhalb des Fits der anderen Werte, weil den Photopeaks durch den Summationseffekt Counts
verlorengegangen sind. Da die Spektren nur bis 2000 keV gemessen wurden, sind keine Summenpeaks zu
erkennen. Jedoch ist zu sehen, dass die Korrekturfaktoren x mit grofier werdendem Abstand vom Detektor
gegen 1 laufen. Die etwas gréfiere Standardabweichung o in Position 6 erkliart den Mittelwert p, der gro-
Ber als 1 ist. Dies spricht eindeutig fiir einen Summationseffekt. Uber eine Peak-to-total-Kalibrierung mit
anschlieBender Kaskadensummationskorrektur im Programm Genie2000 [25] soll dies genauer untersucht

werden.

3.4 Peak-to-total-Kalibrierung der Energien E> 122,06 keV

3.4.1 Grundlagen: Peak-to-total-Kalibrierung

Einzellinienstrahler unterliegen per Definition keinen Summationseffekten, weil sie nur eine starke y-Linie
haben. Bei der Peak-to-total-Kalibrierung wird aus den Spektren der Einzellinienstrahler ein Kalibrier-
spektrum fiir die Effizienzen e erstellt, das im Anschluss fiir die Korrektur von Spektren mit Summati-

onseffekten (Kaskadensummationskorrektur) genutzt werden kann.

3.4.2 Experimentelles

Zur genaueren Untersuchung wurden die in Kapitel 3.3 beschriebenen Spektren des Multiisotopenstan-
dards verwendet. Die Energie E und Effizienz ¢ aller 4 Spektren wurde mithilfe der Zertifikatsdatei des
Multiisotopenstandards kalibriert. Diese Zertifikatsdatei gehort zum Multiisotopenstandard und war in
dessen Lieferung enthalten. Eine messpositionsabhéngige Kalibrierdatei wurde in Genie2000 erstellt. Die
Spektren des Multiisotopenstandards auf den vier Messpositionen wurden weiterhin analysiert. Der dazu
verwendete Analysealgorithmus enthielt ein Peak-Suche-Programm. In diesem wird der Bereich eingege-
ben, in dem nach Peaks gesucht werden soll. Anschliefend wird ein 95 %-Signifikanztest durchgefiihrt,
der sicherstellt, dass als Peaks erkannte Stellen im Spektrum wirklich Peaks sind. Danach wird ein Fil-
ter gesetzt, um Peaks mit negativer Flidche zu entfernen. Eine Untergrundkorrektur, bei der ein zuvor
gemessenes Untergrundspektrum vom zu analysierenden Spektrum abgezogen wurde und ein Nuklid-

Identifikationsprogramm folgen.

Weiterhin wurden die in Tabelle 4 zu sehenden Einzellinienstrahler je 10 min auf Position 2 und 4 und je

20 min auf Position 6 und 8 gemessen.

Alle Spektren der Einzellinienstrahler wurden mithilfe der aus den kalibrierten Spektren der Multiiso-
topenstandards resultierenden, messpositionsabhéngigen Kalibrierdateien kalibriert und nach dem oben
beschriebenen Analysealgorithmus analysiert. Auflerdem wurden je ein zehn- und ein zwanzigminiitiges
Untergrundspektrum aufgenommen. Mithilfe der analysierten Einzellinienspektren konnte dann fiir jede

Messposition eine Peak-to-total-Kalibrierung erstellt werden.

Fiir die Messungen von °9Cd und '*¥Sn wird im Genie2000-Operations Manual [25] empfohlen, einen
Aluminiumabsorber zwischen den entsprechenden Einzellinienstrahlern und den Detektor zu stellen, um
etwaig storende Rontgenlinien zu eliminieren, da diese zufillige Koinzidenz mehrerer v-Quanten her-
vorrufen kénnen. Aus diesem Grund wurde ein Aluminiumabsorber mit Stdrke d = 45 um verwendet.
Allerdings ist, wie in Tabelle 8 gezeigt, kein signifikanter Unterschied in den Peak-to-Total-Verhéltnissen

zu der Variante ohne Absorber zu sehen.
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Tabelle 8: Peak-to-Total-Verhiltnisse mit und ohne Absorber bei '°°Cd und ''3Sn, beispielhaft gezeigt

an Position 2

ElkeV] | P/T mit | P/T ohne
88,03 0,695 0,696
122,06 | 0,693 0,693
391,77 | 0,389 0,391
661,76 0,270 0,270
834,95 0,230 0,230
1115,62 | 0,192 0,192

3.4.3 Ergebnis
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Abbildung 14: Peak-to-Total-Kalibrierung der Messposition 2 [25]

Abbildung 14 zeigt beispielhaft fiir Position 2, dass die Werte von °*Mn, %5Zn, 3Sn und '37Cs auf
einer fallenden e-Funktion liegen. Dies war bei den anderen Positionen auch der Fall. Jedoch gibt es in

Genie2000 [25] keine andere Moglichkeit, als einen Fit mit Fitfunktion der Form

In(e) =In(f(F)) = Zai In(EB)! (19)

durch die Datenpunkte zu legen. Dadurch ergibt sich fiir Energien mit £ > 1115,54keV ein physikalisch
nicht sinnvoller Fit. Die Energie von °"Co (122,06 keV) bietet sich als Kreuzpunkt fiir einen dualen Fit
an. Dies ist ein Fit, der auf unterschiedlichen Intervallen der Definitionsmenge (hier E) unterschiedliche
Funktionsgleichungen hat, die sich in einem Kreuzpunkt schneiden, wodurch moglichst keine Unstetig-
keitsstelle entsteht. Dies wird auch im Genie2000 Operations Manual vorgeschlagen, sodass Genie2000
fiir die hoheren Energien einen passenderen Fit finden kann [25]. Allerdings besteht der niederenergetische

Teil des dualen Fits nur aus den zwei Werten von °”Co und 199Cd.
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3.4.4 Schlussfolgerung

Fiir einen Fit n-ten Grades werden n— 1 Datenpunkte benétigt. Bei 2 Datenpunkten kann somit nur eine
Gerade durch den niederenergetischen Teil gefittet werden. Dies ist allerdings physikalisch nicht sinnvoll.
Um einen sinnvollen dualen Fit zu ermoglichen, konnte ein Nuklid als siebter Einzellinienstrahler gemessen

werden, das seinen Photopeak bei einer Energie F < 122,06 keV hat.

3.5 Peak-to-total-Kalibrierung der Energien E> 122,06 keV mit 2*' Am als sieb-

tem Einzellinienstrahler

3.5.1 Experimentelles

Um einen dualen Fit zu erméglichen, wurde als siebter Einzellinienstrahler 24* Am mit einer Energie von
59,54 keV, wie in Kapitel 3.2 beschrieben, auf Position 2 und 4 jeweils 10 min und auf Position 6 und 8
jeweils 20 min gemessen. Es wurde eine Peak-to-total-Kalibrierung von allen sieben Einzellinienstrahlern

fiir jede der vier Messpositionen erstellt.

3.5.2 Ergebnis

Wie in den Abbildungen 15 bis 18 zu sehen, beschreibt der Fit sowohl im niederenergetischen als auch
in hochenergetischen Bereich den in Kapitel 2.5.3 beschriebenen Verlauf relativ genau. Im niederenerge-

tischen Bereich sind unterschiedliche Steigungen bei den verschiedenen Positionen zu erkennen.

Nied. Energe @  Gemessen Hohe Energie

—t

P/T-Verhaltnis

7
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Energie [(ke¥)
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Abbildung 15: Auftragung des Peak-to-total-Verhaltnisses gegen die Energie fiir Messposition 2 mit 10 min

gemessenem 2 Am, in Genie2000 erstellt [25]
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Abbildung 16: Auftragung des Peak-to-total-Verhéaltnisses gegen die Energie fiir Messposition 4 mit 10 min

gemessenem 2! Am, in Genie2000 erstellt [25]
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Abbildung 17: Auftragung des Peak-to-total-Verhéaltnisses gegen die Energie fiir Messposition 6 mit 20 min

gemessenem 2! Am, in Genie2000 erstellt [25]
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Abbildung 18: Auftragung des Peak-to-total-Verhaltnisses gegen die Energie fiir Messposition 8 mit 20 min

gemessenem 2 Am, in Genie2000 erstellt [25]

3.5.3 Schlussfolgerung

Die Peak-to-total-Kalibrierung war erfolgreich, es kann mit der Kaskadensummationskorrektur fortge-
fahren werden. Jedoch féllt auf, dass der niederenergetische Teil des dualen Fits mit grofler werden-
dem Abstand immer flacher wird. Das kann daran liegen, dass Genie2000 bei drei Datenpunkten einen
relativ grofien Spielraum beim Finden eines Fits hat [25]. Da die Summationseffekte im Multiisoto-
penstandard allerdings vor allem im hoherenergetischen Bereich auftreten, wurde mit den gefundenen

Peak-to-total-Kalibrierungen fortgefahren.

3.6 Kaskadensummationskorrektur

3.6.1 Grundlagen: Genie2000-Geometrieeditor [25]

Um eine Kaskadensummationskorrektur durchzufithren, muss im Genie2000-Geometrieeditor [25] eine
Beschreibung der Messgeometrie erstellt werden. Dazu muss zunéchst eine Vorlage ausgewahlt werden.
Unter den Moglichkeiten befinden sich verschiedene Becher, verschiedene Marinellischalen, ein Zylinder
von der Seite, eine Kugel, eine Punktquelle und eine Scheibe. Die Vorlage ist so zu wahlen, dass die
zum Messen verwendete Geometrie moglichst genau modelliert wird. Nach Angabe des Durchmessers des
Detektorkristalls werden die Dimensionen und Materialien des Behélters und der Probe und der Abstand
der Probe zur Aluminiumkappe des Detektors eingegeben. Die Dimensionen kénnen in der Zeichnung der
ausgewahlten Vorlage eingesehen werden. Zusétzlich werden die Temperatur, der Umgebungsdruck und
die relative Feuchte wahrend der Messung angegeben. Im Anschluss wird die Geometriebeschreibung auf
Plausibilitdt gepriift und abgespeichert.

Auf diese Weise wurden die ab Kapitel 3.6 verwendeten Geometriebeschreibungen der *2Eu-Probe und
des Multiisotopenstandards jeweils fiir alle vier Messpositionen erstellt. Aulerdem wurde eine Geome-
triebeschreibung fiir eine Messung in der in Kapitel 1 beschriebenen Marinellischale erstellt, die der
Strahlenschutz am TRIGA Mainz in Zukunft nutzen kann.
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3.6.2 Experimentelles

Fiir jede Messposition wurde aus der Peak-to-total-Kalibrierung, der Geometriedatei und dem jeweiligen
positionsabhéngigen Spektrum des Multiisotopenstandards mit Genie2000 [25] eine Effizienzkalibrierung

mit Kaskadensummationskorrektur fiir die verschiedenen Messpositionen erstellt.

3.6.3 Ergebnis

Die Abbildungen 19 bis 26 beschreiben den Verlauf der dualen Fitkurve fiir den Multiisotopenstandard
auf jeder der vier Messpositionen. Es ist zu erkennen, dass die Effizienzen von °Co und ®¥Y mit den
Effizienzen der anderen hochenergetischen Nuklide auf einer fallenden e-Funktion liegen und nicht dar-
unter, wie in Kapitel 3.3 zu sehen. Die zuvor durch den Summationseffekt von 9Co und 88Y fehlerhaften

Effizienzkalibrierungen wurden nun durch die Kaskadensummationskorrektur korrigiert.

Niedr. Energe 8 Gemessen Hohe Energie

e e e e i

0.1

0.01

10 100 1000 10000
Energie [ke¥)

Abbildung 19: Kaskadensummationskorrektur des Multiisotopenstandards in Position 2, in Genie2000
erstellt [25]
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WiSe2122
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3,1
3,3
3,5
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39
41
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y = -0,8075x + 1,9032

6
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7
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—@— Hg-203,5n-113, Sr-85,
Cs-137, Y-88 & Co-60

--------- Linear (Hg-203,5n-113,
Sr-85, Cs-137,Y-88 &
Co-60)

Abbildung 20: VergréBerung des hochenergetischen Bereichs der Kaskadensummationskorrektur des Mul-

tiisotopenstandards in Position 2, in Ezcel erstellt

Die Fitgleichungen fiir den dualen Fit an Messposition 2 lauten fiir den niederenergetischen Abschnitt:

und fiir den hochenergetischen Abschnitt:

In(e) = —4,234-10" +1,726 - 10" - in(E) — 1,850 - 10" - In(E)? (20)

In(e) = —5,196 - 10" + 3,311 - 10" - In(E) — 7,973 - 10° - In(E)® + 8,287 - 10" - In(E)® — 3,213 - 102 - In(E)*

25
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Niedr. Energie @  Gemessen Hohe Energie
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Abbildung 21: Kaskadensummationskorrektur des Multiisotopenstandards in Position 4, in Genie2000
erstellt [25]
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c
-4,2
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46 Sr-85, Cs-137, Y-88 &
' Co-60)
-4,8 y=-0,8307x+1,4288
-5
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Abbildung 22: Vergréflerung des hochenergetischen Bereichs der Kaskadensummationskorrektur des Mul-

tiisotopenstandards in Position 4, in Ezcel erstellt

Die Fitgleichungen fiir den dualen Fit an Messposition 4 lauten fiir den niederenergetischen Abschnitt:

In(e) = —3,985 - 101 + 1,597 - 10 - In(E) — 1,714 - 10° - In(E)? (22)
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und fiir den hochenergetischen Abschnitt:

In(e) = —2,991-107* — 3,121 - 10" - In(E) — 3,865 - 1072 - In(E)? (23)

Miedi. Energe @  Gemessen Hohe Energie
c 0.1 e
0.01 :
0,001 4 T
10 100 1000 10000

Energie (keV)

Abbildung 23: Kaskadensummationskorrektur des Multiisotopenstandards in Position 6, in Genie2000
erstellt [25]
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Abbildung 24: VergroBerung des hochenergetischen Bereichs der Kaskadensummationskorrektur des Mul-

tiisotopenstandards in Position 6, in Ezcel erstellt
Die Fitgleichungen fiir den dualen Fit an Messposition 6 lauten fiir den niederenergetischen Abschnitt:
In(e) = —4,038 - 10" + 1,601 - 10" - In(E) — 1,721 - 10° - In(E)? (24)
und fiir den hochenergetischen Abschnitt:

In(e) = —8,799 107" —2,794- 107" - In(FE) — 4,092 - 10~2 - In(F)? (25)

28



Systematische Untersuchung von Summationseffekten in der ~-Spektroskopie Magalie Heinrich
fiir strahlenschutztechnische Messungen am TRIGA Mainz WiSe2122

Niedr. Energe @  Gemessen . Hohe Energie

0.01

0.001

10 100 1000 10000
Energie (ke¥]

Abbildung 25: Kaskadensummationskorrektur des Multiisotopenstandards in Position 8, in Genie2000
erstellt [25]
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Abbildung 26: Vergroflerung des hochenergetischen Bereichs der Kaskadensummationskorrektur des Mul-

tiisotopenstandards in Position 8, in Ezxcel erstellt
Die Fitgleichungen fiir den dualen Fit an Messposition 8 lauten fiir den niederenergetischen Abschnitt:

In(e) = —4,400 - 10" + 1,741 - 10" - In(E) — 1,878 - 10° - In(E)? (26)
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und fiir den hochenergetischen Abschnitt:

In(e) = —6,207- 10" + 3,824 - 10" - In(E) — 9,119 - 10° - In(E)?9,423 - 10~ " - In(E)® — 3,637 - 10 % - In(E)*
(27)

3.7 Zusammenfassung der Ergebnisse

Die Kalibrierung der Spektren des Multiisotopenstandards in Genie2000 [25] mithilfe der zugehorigen
Zertifikatsdatei zeigt vor allem in Position 2 einen deutlichen Summationseffekt der Isotope %°Co und ®®Y,
siehe Abbildung 9. Dieser nimmt mit gréfer werdendem Abstand ab und scheint in Position 8 bereits nicht
mehr aufzutreten. Eine Peak-to-total-Korrektur legt die Spektren der sechs Einzellinienstrahler iibereinan-
der und erzeugt so ein definitiv summationseffektfreies Spektrum. Mit diesem werden die Effizienzkurven
der Kalibrierung korrigiert. Bei Verwendung der sechs Standards (°*Mn, °"Co, %°Zn, 19°Cd, '3Sn und
137Cs) ergibt sich eine verfilschte Peak-to-total-Korrektur, da kein sinnvoller dualer Fit durch die Daten-
punkte moglich ist. Erst durch die Hinzunahme von 2*'Am erhilt man eine Peak-to-total-Kalibrierung,

mit der der Summationseffekt aus jeder beliebigen Probe korrigiert werden kann.

4 Uberpriifung der Giite der Kaskadensummationskorrektur

4.1 Effizienzkorrektur einer ?°"Bi-Probe mit und ohne kaskadensummations-

korrigierter Effizienz

4.1.1 Experimentelles

207Bi hat seine Photopeaks bei 569,70 keV und 1063,66 keV. Dies ist der Bereich, in dem die Effizienzkurve
vom Summationseffekt beeinflusst wird. Deshalb wurde 2°“Bi fiir die Uberpriifung der Effizienzkorrektur
mit kaskadensummationskorrigierter Effizienz genutzt. Die vier Spektren der in 3.2 beschriebenen Mes-
sungen der 207Bi-Probe wurden einmal mit der aus den Spektren des Multiisotopenstandard erstellten
Effizienzkalibrierung (Kapitel 3.4) und einmal mit der kaskadensummationskorrigierten Effizienzkalibrie-
rung (Kapitel 3.6) in Genie2000 [25] analysiert. Die Aktivitdten aus der Analyse mit der kaskadensum-
mationskorrigierten Effizienzkalibrierung wurden durch den gewichteten Mittelwert der Aktivitaten fir

die einzelnen Linien von Genie2000[25] berechnet.

4.1.2 Ergebnis

Die so berechneten Aktivitdten unterscheiden sich deutlich von den Aktivitdten aus der Analyse mit
der aus dem Multiisotopenstandard erstellten Effizienzkalibrierung. Die unkorrigierten Aktivitdten sind
deutlich hoher als die korrigierten, wie Tabelle 9 zeigt. Hierbei sind Werte und Fehler dem Analysebericht,

der mithilfe von Genie2000 [25] erstellt wurde, entnommen.

Tabelle 9: Aktivititen von 2°7Bi mit und ohne kaskadensummationskorrigierter Effizienzkalibrierung. Die

prozentuale Abweichung gibt die Abweichung von Am]t zZUu Aghne an.

Messposition Aohne[Bd] Amit[Bq] Prozentuale Abweichung [%]
2 (2,54 40,02) - 10* | (2,35+0,02) - 10* 75
4 (2,7940,02) - 10* | (2,65+0,02) - 10 5,0
6 (2,85 +0,02) - 10% | (2,74 £ 0,02) - 10* 3,9
8 (2,93 +0,02) - 10% | (2,90 £ 0,03) - 10* 1,0
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Abbildung 27: Aktivititen von 2°7Bi mit und ohne kaskadensummationskorrigierter Effizienzkalibrierung,
in Origin [26] erstellt

Die unkorrigierten Aktivitdten ndhern sich den korrigierten Aktivitdten mit steigendem Abstand an.
Allerdings ist ebenfalls zu sehen, dass die Aktivitdten von Position zu Position unterschiedlich sind. Wie
in Abbildung 28 zu sehen, iiberlappen die Werte innerhalb ihrer Standardabweichungen. Dies zeigt, dass

hier die verschiedene Geometrie ausschlaggebend fiir die Abweichung ist.
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Abbildung 28: Aktivititen von 2°7Bi mit und ohne kaskadensummationskorrigierter Effizienzkalibrierung

mit Standardabweichungen, in Origin [26] erstellt

4.1.3 Schlussfolgerung

Die unkorrigierten Aktivitdten sind grofler als die korrigierten. Durch Summation im Kalibrierstandard
wird der Fit im hochenergetischen Bereich zu steil. Daher sind die unkorrigierten Effizienzen zu niedrig.
Dies fiihrt zu einer zu hoch bestimmten Aktivitdt. Die unkorrigierte Aktivitat ndhert sich mit wachsendem
Abstand vom Detektor der korrigierten Aktivitit an, was darauf schlielen ldsst, dass hier tatsichlich der
Summationseffekt in der Effizienzkalibrierung korrigiert wurde. Fiir die korrigierten Aktivitdten wurde
nicht an allen Messpositionen die gleiche Aktivitdat bestimmt. Grund dafiir konnte die unterschiedliche
Geometrie der 2°"Bi-Probe und des Multiisotopenstandards sein. Jedoch ist ein deutlicher Unterschied
zwischen den korrigierten und den unkorrigierten Aktivitdten zu sehen, was darauf schliefen ldsst, dass
die Kaskadensummationskorrektur erfolgreich war. Um die Giite der Korrektur einschétzen zu koénnen,
wurde zundchst tiberlegt, den Multiisotopenstandard in einer dhnlichen Geometrie zu messen, indem
dieser auf ein rundes Filterpapier aufgebracht wird. Im Radiographiebild (Abbildung 29) der 2°7Bi-Probe

ist zu sehen, dass die Aktivitdt vor allem am Rand und an einem bestimmten Fleck im Inneren vorlag.
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Abbildung 29: Radiographiebild der 2°"Bi-Probe

Da diese Geometrie nur sehr fehlerhaft hiatte reproduziert werden kénnen, wurde davon abgesehen, sie
nachzubilden. Es ist davon auszugehen, dass dies zur positionsabhingigen Abweichung in den korrigierten
Aktivitdten fiihrt.

4.2 Effizienzen einer '"?Eu-Probe mit und ohne Kaskadensummationskorrek-

tur

Um den Einfluss von Summationseffekten in einer Probe und der Kaskadensummationskorrektur auf diese
Probe zu untersuchen, wurde 1°2Eu als fiir den Summationseffekt bekanntes Nuklid mit vielen -Linien

benutzt.
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4.2.1 Auswertung der Mittelwerte
4.2.1.1 Experimentelles

In Genie2000 [25] wurde die kaskadensummationskorrigierte Effizienzkalibrierung zu den vier positions-
abhingigen '?Eu-Spektren aus Kapitel 3.6 geladen. AnschlieBend wurden alle Spektren analysiert, jeweils
einmal mit Kaskadensummationskorrektur unter Auswahl der positionsabhéingigen Geometriedatei von

152Fy und einmal ohne.

4.2.1.2 Ergebnis

Auch hier ergibt sich ein deutlicher Unterschied zwischen den von Genie2000 [25] durch gewichtetes
Mitteln der Aktivitaten fiir die einzelnen Linien berechneten Aktivitdten aus der Analyse mit der Kaska-
densummationskorrektur und den Aktivitdten aus der Analyse ohne Kaskadensummationskorrektur. Die
korrigierten Aktivitdten sind hier hoher als die nicht korrigierten, wie Tabelle 10 zeigt. Die Werte und

Fehler sind ebenfalls dem Analysebericht, der mithilfe von Genie2000 [25] erstellt wurde, entnommen.

Tabelle 10: Aktivitdten von '52Eu mit und ohne Kaskadensummationskorrektur. Die prozentuale Abwei-

chung gibt die Abweichung von Agpne zu Ay an.

Messposition Amit[Bq] Aonne[Bd] Prozentuale Abweichung [%]
2 (5,94 +0,06) - 102 | (5,17 £ 0,05) - 102 13,0
4 (6,33+0,06) - 102 (5,88 +£0,05) - 102 7,1
6 (6,51 +0,06) - 102 | (6,23 £ 0,06) - 102 43
8 (6,59 +0,07) - 102 | (6,46 £ 0,06) - 102 2.0
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Abbildung 30: Aktivititen von 52Eu mit und ohne Kaskadensummationskorrektur, in Origin [26] erstellt
Auch hier ist zu sehen, dass die Aktivitdten von Position zu Position unterschiedlich sind und dass sich

auch hier die unkorrigierten Aktivitdten den korrigierten Aktivitdten mit steigendem Abstand anndhern.

Wie in Abbildung 31 zu sehen, iiberlappen die Werte innerhalb ihrer Standardabweichungen.
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Abbildung 31: Aktivititen von °?Eu mit und ohne Kaskadensummationskorrektur mit Standardabwei-
chungen, in Origin [26] erstellt
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4.2.1.3 Schlussfolgerung

Die korrigierten Aktivitditen sind groBer als die unkorrigierten, da durch Summationseffekte in °2Eu
Counts aus den Photopeaks verloren gehen und die Aktivitdt dadurch zu niedrig bestimmt wird. Da die
gleiche Effizienzkalibrierung genutzt wurde, liegt das vermutlich am Summationseffekt in der gemessenen
152Fy-Probe. Wie in den Abbildungen 32 und 33 zu sehen, hat 52Eu ein komplexes Zerfallsschema mit

vielen starken ~-Linien.
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4.2.2 Auswertung der drei stirksten y-Linien
4.2.2.1 Grundlagen

Die Probe und der Multiisotopenstandard hatten bei ihren Messungen die gleiche Geometrie. Daher
ware fiir die korrigierten Aktivitdten eine konstante Aktivitdt an jeder Messposition zu erwarten. Durch
Auswerten der drei starksten y-Linien anstatt des Mittelwerts soll dies ndher untersucht werden.

4.2.2.2 Ergebnis

Die drei stérksten y-Linien sind mit ihrer Energie und Emissionswahrscheinlichkeit in Tabelle 11 zu sehen.

Tabelle 11: Energie und Emissionswahrscheinlichkeit der drei stérksten -Linien von %2Eu [25]
E [keV] ‘ Emissionswahrscheinlichkeit [%)]

121,78 28,58
344,28 26,50
1408,01 21,00

Die Aktivitdten der drei y-Linien wurden gegen die jeweilige Messposition aufgetragen. Die Abbil-
dungen 34 und 35 zeigen die unkorrigierten und korrigierten Aktivitdten der drei starksten y-Linien von
152Ey. Die unkorrigierten Aktivitéten sind sowohl an verschiedenen Messpositionen als auch fiir die drei
~-Linien unterschiedlich. Dies féllt besonders in Position 2 sehr deutlich auf. Die korrigierten Aktivitdten
der 122,78 keV-Linie und der 344,28 keV-Linie tiberschneiden sich im Bereich ihrer Fehler, wihrend die
1408,01 keV-Linie stark davon abweicht. Die Werte zu den Abbildungen sind im Anhang in Kapitel 7 zu
finden.
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Abbildung 34: Unkorrigierte Aktivitdten der drei stirksten y-Linien von %2Eu, in Origin [26] erstellt
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Abbildung 35: Korrigierte Aktivititen der drei stiirksten y-Linien von %2Eu, in Origin [26] erstellt

4.2.2.3 Schlussfolgerung

Die Kaskadensummationskorrektur scheint im niederenergetischen Bereich erfolgreich gewesen zu sein,
da sich die Aktivitdten sowohl positionsweise als auch bei den errechneten Aktivitdten der 122,78 keV und
344,28 keV-Linien iiberschneiden. Es ist zu sehen, dass die «-Linie bei 1408,01 keV nicht gut korrigiert wur-
de. Die Kaskadensummationskorrektur wurde mithilfe der Peak-to-total-Kalibrierung erstellt, dessen Ein-
zellinienstrahler %Zn mit 1115,54 keV ist. Die Peak-to-total-Kalibrierung ist im Bereich E > 1115,54keV
extrapoliert. Daher ist davon auszugehen, dass in diesem Energiebereich die Kaskadensummationskor-
rektur fehlerhaft ist und sich eine fehlerbehaftete Effizienz ergibt.

5 Diskussion

Die Giite der Kaskadensummationskorrektur wurde einerseits anhand der Effizienzkorrektur von 2°7Bi,

andererseits anhand der Effizienzen von '2Eu als fiir den Summationseffekt bekanntes Nuklid iiberpriift.

Fiir 207Bi war aufgrund der Summation im Kalibrierstandard zu erwarten, dass der Fit der Effizienz-
kurve im hochenergetischen Bereich ohne Korrektur zu steil ist und damit die unkorrigierten Effizienzen
zu niedrig sind. Dies fiihrt zu einer zu hoch bestimmten Aktivitdt. Es konnte gezeigt werden, dass die
Aktivitdaten durch die Korrektur kleiner werden.

Wegen des Abstandsquadratgesetzes nimmt der Summationseffekt mit steigendem Abstand vom Detek-
tor ab. Daher war zu erwarten, dass sich die unkorrigierten Aktivitdten mit wachsendem Abstand vom
Detektor den korrigierten Aktivitdten anndhern. Dies konnte gezeigt werden und lisst darauf schlieflen,
dass hier tatsdchlich der Summationseffekt in der Effizienzkalibrierung korrigiert wurde.

Es war auflerdem zu erwarten, dass die korrigierten Aktivitdten auf allen Messpositionen gleich sind.
Diese unterscheiden sich jedoch von Messposition zu Messposition. Das liegt vermutlich an den unter-

schiedlichen Geometrien der 2°"Bi-Probe und des Multiisotopenstandards. Mit einer Messung, bei der
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die beiden Geometrien gleich sind, sollten alle korrigierten Aktivitdten fiir alle Messpositionen in ihren
Fehlerintervallen tibereinstimmen. Aber auch mit den verwendeten Geometrien konnte gezeigt werden,

dass die Korrektur erfolgreich war und weiterhin verwendet werden kann.

152Fy ist ein Nuklid mit vielen starken ~-Linien und bekannt fiir deutliche Summationseffekte. Daher war
zu erwarten, dass die Aktivitdten zu niedrig sind. Dies konnte gezeigt werden. Durch die Anwendung der
Kaskadensummationskorrektur auf die '°?Eu-Probe sollten die Aktivititen grofer werden. Das konnte
nachgewiesen werden.

Auflerdem sollten die korrigierten Aktivitdten fiir alle Messpositionen in ihren Fehlerintervallen iiberein-
stimmen. Dies war zunéchst nicht der Fall.

Weil die hier berechnete Aktivitét ein gewichteter Mittelwert der Aktivititen aller y-Linien des ?Eu ist,
wurden die fiir die drei starksten «y-Linien berechneten Aktivitdten auf allen Messpositionen ausgewertet.
Hierbei war zu erwarten, dass die korrigierten Aktivitdaten in allen Messpositionen im Bereich ihrer Fehler
iibereinstimmen. Fiir die y-Linien bei 344,28 keV und 122,78 keV konnte dies gezeigt werden.

Die Aktivitaten der 7-Linie bei 1408,01 keV weichen sowohl von den Aktivitdten auf den anderen Posi-
tionen als auch von den Aktivitdten der anderen «-Linien ab.

Da %5Zn mit E = 1115,54keV der Einzellinienstraher mit der héchsten Energie ist und die Peak-to-total-
Kalibrierung der Einzellinienstrahler in die Kaskadensummationskorrektur einflie8t, ist der Fit fiir Ener-
gien E > 1115,54keV extrapoliert. Es ist davon auszugehen, dass dieser Bereich fehlerbehaftet ist. Das
gilt ebenfalls fiir den extrapolierten Bereich unterhalb der Energie von 2! Am, E < 59,54keV.
Insgesamt kann festgestellt werden, dass die Korrektur im mittleren energetischen Bereich erfolgreich
war und fiir weitere Messungen verwendet werden kann, auch wenn die extrapolierten Bereiche der
Peak-to-total-Kalibrierung fehlerbehaftet sind.

6 Zusammenfassung und Ausblick

Es wurde gezeigt, dass die Kaskadensummationskorrektur in Genie2000 [25] im Intervall 59,54 keV >
E > 1115,54 keV zur Korrektur eines fiir den Summationseffekt bekannten Nuklids funktioniert.

Um den bisher nur extrapolierten Fit fiir die Peak-to-total-Kalibrierung im hochenergetischen Bereich
E > 1115,54keV und niederenergetischen Bereich F > 59,54keV zu verbessern, kénnen weitere Einzelli-
nienstrahler fiir diese Energiebereiche gefunden und mit in die Korrektur einbezogen werden. Hier ergibt
sich das Problem, dass viele Nuklide, die «-Linien in diesem Energiebereich haben, keine Einzellinien-
strahler sind und somit nicht in Frage kommen.

Ein signifikanter Unterschied zeigt sich zwischen den korrigierten und den unkorrigierten Aktivititen von
sowohl 2°7Bi als auch '®2Eu. Die korrigierten Aktivitdten unterscheiden sich bei 2°7Bi von Position zu

Position. Trotzdem war die Korrektur erfolgreich.

Grundsétzlich bietet sich die Kaskadensummationskorrektur in Genie2000 [25] mithilfe einer Peak-to-
total-Kalibrierung von Einzellinienstrahlern auch fiir strahlenschutztechnische Messungen an. Gerade
wenn es darum geht, die Aktivitdt in den Abluftfiltern des TRIGA oder von aktivem Abfall zur sachge-
rechten Entsorgung zu bestimmen, kénnen mithilfe dieser Methode nun auch auf detektornahen Positionen
Messungen gemacht werden. Dies gilt insbesondere fiir Messungen, die in der Marinellischale stattfinden,
die direkt auf dem Detektorkopf sitzt. Der Strahlenschutz am TRIGA Mainz hat mit allen Nukliden
zu tun, die am Institut gehandhabt werden, darunter fiir den Summationseffekt bekannte Nuklide, wie
HomAg 1405 69Co, 192[r, 166mHo sowie auch das in dieser Arbeit untersuchte %?Eu [23] und kann

somit die Kaskadensummationskorrektur in Zukunft nutzen.
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7 Anhang: Daten der Auswertung der stirksten drei v-Linien

von 2Eu

Tabelle 12: Aktivititen der 121,78 keV-Linie (I = 28,58 %) von '*2Eu. Die prozentuale Abweichung gibt

die Abweichung von Agppe zu Ay an.

Messposition | Amit[Ba] | Admit[Bd] | Aohne[Ba] | AAonne[Bq] | Prozentuale Abweichung [%)]
2 5,57 -10% | +£1,48-10' | 6,92-10% | +1,85-10! 1,95-1071
4 6,28 -10% | +£1,62-10' | 7,12-10% | +1,81- 10! 1,18 -107!
6 6,64 -10% | +£1,71-10' | 7,06-10% | +1,83-10" 5,95- 1072
8 6,84 -10% | +£1,70-10' | 7,06-10% | £1,76 - 10* 3,12-1072

Tabelle 13: Aktivititen der 244,28 keV-Linie (I = 26,50 %) von '?Eu. Die prozentuale Abweichung gibt

die Abweichung von Agnne zu Apis an.

Messposition | Amis[Ba] | AAmit[Ba] | Aohne[Ba] | AAonne|Ba] | Prozentuale Abweichung [%]
2 5.96-102 | £1,75-10' | 6,79 - 102 1216 1,22-101
4 6,40 - 102 | +1,78 - 10 | 6,84 - 102 +19.9 6,43 . 102
6 6,46-102 | +1,82-10 | 6,73 - 102 +195 4,01-10-2
8 6,54-10% | +1,92-10' | 6,68- 102 4198 210102

Tabelle 14: Aktivititen der 1408,01 keV-Linie (I = 21,00 %) von %2Eu. Die prozentuale Abweichung gibt

die Abweichung von Aghne zu Apip an.

Messposition | Amit[Ba] | AAmit[Ba] | Aohne[Ba] | AAonne[Ba] | Prozentuale Abweichung [%]
2 495-10% | £1,98-10! 528 +21,9 6,25 - 1072
4 5,98 -10% | +£2,31- 10! 619 +24 4 3,39-1072
6 6,07-10% | £2,39-10! 622 +24.8 2,41-1072
8 6,24 - 102 | £2,49 - 10! 631 +25.3 1,11-1072
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