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ZUSAMMENFASSUNG

Verantwortlich filir eine zivilisatorisch bedingte Erhchung der internen
Strahlenexposition ist die Inhalation des Edelgases Radon und seiner
kurzlebigen Zerfallsprodukte. Ein billiges liber ldngere Zeit integrie-
rendes Dosimeter zur Messung sowohl der Konzentrationen der Edelgasiso—
tope als auch der Gleichgewichtsfaktoren wurde entwickelt. Das MeBver-
fahren basiert auf der Messung eines a-Energiespektrums mit Hilfe eines
Kernspurdetektors in einem Dosimetergehiduse und der Anwendung eines neu
erstellten mathematischen Modells mit dessen Hilfe aus dem gemessenen
Spektrum die gesuchten GroBen berechnet werden. Um das Dosimeter 2zu

testen, wurde eine kleine Mefreihe in Wohnhdusern durchgefiihrt.

DOSE ESTIMATION BY SIMULTANEOUS MEASUREMENT OF THE RADON/THORON
CONCENTRATION AND THE EQUILIBRIUM FACTORS 1IN AIR USING A PASSIVE
DOSEMETER

ABSTRACT

Responsible for an increased radiation exposure is the inhalation of
radon and its short 1lived daughters. A time integrating passive
dosemeter was developed to determine the concentrations of the radon
isotopes as well as their equilibrium factors. The alpha energy spectrum
inside a dosemeter is measured by means of a nuclear track detector. The
concentrations in air und the equilibrium factors are calculated by
using a new mathematical dosemeter model. A small pilot study in houses

was done to test the dosemeter.
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1 Natiirliche Strahlenbelastung des Menschen durch Radon, Thoron

und deren kurzlebigen Zerfallsprodukte

1.1 Radon und Thoron in der Umgebung des Menschen

Die natlirliche Strahlenexposition des Menschen ist durch zwei
Strahlungskomponenten bedingt, der Bestrahlung von auBen durch kosmische
Strahlung und durch Strahlung der natlirlichen Radionuklide der Umwelt
sowie der Bestrahlung von innen durch Inhalation natlirlicher
Radionuklide mit der Atemluft und durch Ingestion mit Nahrungsmitteln
und Trinkwasser. Zivilisatorische Einflliisse filhren oft =zu einer
Erhchung. Verantwortlich flir eine deutliche Erhochung der
Inhalationsdosis ist das Edelgas Radon. Es hat drei Isotope mit den
Massenzahlen 222, 220 und 219. Sie entstehen in den Zerfallsreihen von
23875, 232qp ynd 235U, Die Halbwertszeiten sind 3,8 d, 56 s und 4 s (vgl.
A 1). Da natlirliches Uran zu ca. 99 % aus 2%%U und nur zu ca. 0,7 % aus

235y pesteht, ist 2!°Rn von untergeordneter Bedeutung.

Die Konzentration von Radon (?22Rn), Thoron (*?°Rn) und deren kurzlebi-
gen Zerfallsprodukten in Luft ist starken r&umlichen und zeitlichen
Schwankungen unterworfen. In Hiusern hdngt sie ab vom Radiumgehalt der
Baumaterialien und von der Raumbeliiftung. Ein Teil der durch den Zerfall
von 22%Ra bzw. 22*Ra gebildeten Edelgase gelangt durch Diffusion in die
Luft. Dabei spielt die Durchl&ssigkeit der Baumaterialien eine wesent-
liche Rolle. Weitere Quellen konnen Wasser und Erdgas sowlie der geologi-
sche Untergrund sein. Im Freien besteht ein zusdtzlicher EinfluB durch

meteorologische Parameter.

Die Radon-Konzentration steigt sehr stark mit sinkender Luftaustausch-
rate an. Energiesparmafinahmen haben in letzter Zeit zu einer stindigen
Verringerung der Luftwechselraten in Hiusern beigetragen. Die Zerfalls-
produkte von Radon sind Schwermetalle und liegen als freie Atome, Uber-
wiegend aber an Aerosole angelagert, in Luft vor. Durch Deposition an
Oberflédchen kommt es zu einer Abreicherung der Zerfallsprodukte, so daB
nie radioaktives Gleichgewicht zwischen Radon und seinen Zerfallsproduk-—
ten in Wohnraumluft erreicht wird. Im Freien stellt sich nur in einiger

Hohe Uber dem Erdboden anndhernd Gleichgewicht ein.



1.2 Bestimmung der Strahlenbelastung durch Inhalation

1.2.1 Das ICRP-Konzept

Die International Commission on Radiological Protection (ICRP) geht in
ihren neuen Empfehlungen /IC 77/ von dem bisherigen Konzept des
kritischen Organs ab, bei dem nur das Organ betrachtet wurde, was am
héchsten  strahlungsgefahrdet ist, wdhrend die anderen  Organe
vernachlidssigt wurden. Das neue Konzept der effektiven Aquivalentdosis
berlicksichtigt auch die anderen Organe entsprechend deren Gefdhrdung.

Die effektive Aquivalentdosis wurde folgendermaBen definiert:

HE=EWTHT mit ZwT=l (L.1)
T T

Dabei wird ilber alle risikorelevanten Korperorgane summiert. Hy, ist da-
bei die mittlere Aquivalentdosis des Organs T, Wi der zugehdrige Wich~
tungsfaktor. Fiir 0-Strahlung wird von der ICRP ein Qualitatsfaktor wvon
20 empfohlen. Bei der Berechnung der Aktivitdtsverteilung im mensch-
lichen Korper infolge von Inhalation radioaktiver Stoffe wird im allge-
meinen das von einer ICRP-Arbeitsgruppe entwickelte "Compartment Modell"
/ICRP 66/ (Abb. 1) =zugrunde gelegt. Daraus geht hervor, daf der Atem—
trakt in drei Bereiche unterteilt wird, die sich hinsichtlich ihrer ana-
tomischen und funktionellen Eigenschaften unterscheiden, den nasalen Be-
reich (N), den tracheobronchialen Bereich (T-B) und den pulmondren
Bereich (P). Dabei werden unterschiedliche Retentions— und
Ausscheidungsprozesse flir die Edelgase sowie deren aerosolfdrmige,

kurzlebige Zerfallsprodukte beriicksichtigt.

1.2.2 Inhalation von Radon und Thoron

Aufgrund ihrer Edelgaseigenschaften werden Radon und Thoron im Gewebe
nicht chemisch gebunden. Die Aktivititsaufnahme ist durch die Ldslich-
keit im Kdrpergewebe begrenzt, die von der Radon- bzw. Thoronkonzentra-
tion der Umgebungsluft abhdngt /Ja 80/. Dabei spielen die Aufnahme aus
der Luft in das Blut, die Verteilung liber die Blutbahn, die Diffusion
vom Blut in die Zellfliissigkeit und der radioaktive Zerfall wahrend des



Transports eine Rolle. Die Aufnahme in das Blut geschieht liber die
Lunge. Da die mittlere Zirkulationszeit ca. 1 min betragt, ist auch fir
Thoron mit dem Erreichen der Sattigungsldslichkeit im Blut zu rechnen.
Die Aufnahme von Radon aus dem Blut ins KOrpergewebe geschieht mit
Halbwertszeiten von Minuten bis Stunden. Fir Radon wird die S&tti-
gungsloslichkeit erreicht, wahrend Thoron durch die kurze radioaktive
Halbwertszeit nur in der Lunge von Bedeutung ist. Die Inhalation von Ra-
don fiihrt zu einer gleichmidBigen Dosisverteilung im Kdrper mit Ausnahme
der Lunge und des Fettgewebes, bedingt durch die hohe Radonléslichkeit,
und im Falle von Thoron auch in den Nieren und an den Knochenoberfld-
chen, bedingt durch die Aufnahme von 212ph aus dem Blut in die Knochen
und von 2!2Bi in die Nieren. 2'*Pb und 2!"Bi zerfallen durch die kiirzere
radicaktive wie biologische Halbwertszeit lberwiegend im Atemtrakt. In
Tab. 1/1 sind die effektiven Aquivalentdosisraten fiir die Inhalation von
Radon bzw. Thoron angegeben.
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Abb. 1/1: Das Compartment-Modell des menschlichen Korpers fiir die Ver-
teilung inhalierter radiocaktiver Stoffe



Tab. 1/1: Effektive Aquivalentdosisraten flir die Inhalation von Radon
und Thoron nach Jacobi /Ja 80/

Organ effektive Aquivalentdosisrate
lO—lO Svh—l/Bq mf3
222Rn 220RRn

gesamter Korper 1,70 1,10
Lunge 0,90 0,70
Niere 0,06 0,14
Knochen 0,03 0,12
andere Organe 0,74 0,11
1.2.3 Inhalation der kurzlebigen Zerfallsprodukte

Die Aufnahme von kurzlebigen Zerfallsprodukten von Radon und Thoron in
den Rorper ist wegen der Schwermetalleigenschaften grundsdtzlich ver-
schieden von der Aufnahme der Edelgase. Die Zerfallsprodukte werden ab-
geschieden und dadurch angereichert. Da die Depositionswahrscheinlich-
keit im Atemtrakt u. a. abhdngt von der TeilchengrdBe, unterscheiden
sich die aerosolgebundenen Zerfallsprodukte von den freien Atomen oder

Ionen und werden daher getrennt betrachtet.

Nach ihrer Abscheidung werden die Zerfallsprodukte von den im Atemtrakt
ablaufenden Transportvorgdngen erfaft. Dabei kommt es entweder zu einer
Abreicherung lber das Blut oder zu einer Abreicherung in den Magen, her-
vorgerufen durch den durch die Ciliarbewegung in den Bronchien
verursachten Schleimtransport und anschlieBendem Verschlucken. Da die
biologische Halbwertszeit sehr viel grdper als die radioaktive
Halbwertszeit ist, zerfillt mit Ausnahme des 2!2Pb und 2!2Bi der grdfte
Teil der kurzlebigen Zerfallsprodukte im Atemtrakt. Tab. 1/2 gibt die
biologischen Halbwertszeiten flir die Abreicherung lber das Blut an. Das
Lungenkrebsrisiko wird nicht durch die Dosis flir die gesamte Lunge,
sondern durch die Dosisverteilung in der Lunge bestimmt. Deshalb ist
eine getrennte Analyse der Dosisanteile im bronchialen und im pulmoniren

Bereich der Lunge notwendig.



Tab. 1/2: Biologische Halbwertszeiten von Po, Pb, Bi, Abreicherung aus
der Lunge iber das Blut nach Jacobi /Ja 80/

Halbwertszeit
Element biologische radioaktive
Po 6 h 218po 3 min 21%po 160 us
216pp 0,1 s 212po 0,3 ps
Pb 6 h 21%ph 28 min
212pH 10 h
Bi 15 min 21%Bi 19 min

212Bj 60 min

1.2.4 Vergleich der Dosisanteile der Edelgase und deren kurzlebigen

Zerfallsprodukte

Die aerosolfdrmigen kurzlebigen Zerfallsprodukte sind in Luft aufgrund
von Deposition an Oberfldchen im allgemeinen nie im Gleichgewicht mit
Radon bzw. Thoron. Es ist deshalb sinnvoll, einen Gleichgewichtsfaktor F

zu definieren

F = EE@ ” (1.2).
PRn

Dabei bedeutet c
PFp

gen Zerfallsprcdukte von Radon und CpRn die potentielle g-Energiekonzen-—

die potentielle g-Energiekonzentration der kurzlebi-

tration von Radon im Gleichgewicht mit seinen kurzlebigen Zerfallspro-
dukten (vgl. A 1.3). Um die Dosisanteile der Edelgase mit den Zerfalls—
produkten vergleichen zu konnen, wird in Abb. 1/2 die effektive Aquiva-
lentdosis als Funktion des Gleichgewichtszustandes dargestellt. Es wird
dabei sowohl die effektive Aquivalentdosis als auch die Dosis in den

beiden kritischen Lungenbereichen, den Basalzellen im Bronchialbereich



und dem pulmondren Bereich angegeben. Beide Bereiche werden mit dem
Wichtungsfaktor 0,06 bei der Ermittlung der effektiven Aquvalentdosis
beriicksichtigt. Vergleicht man in Abb. 1/2 die effektive Aquivalentdosis
der 7Zerfallsprodukte mit der effektiven Aquivalentdosis des Edelgases
Radon, wird deutlich, daB der Anteil von Radon an der Dosis nur im
Bereich der Gleichgewichtsfaktoren < 0,1 eine Rolle spielt.
Kurzzeitmessungen der Gleichgewichtsfaktoren in Hausern ergaben Werte
zwischen 0,1 und 0,8 bei einem Medianwert von 0,3 /Wi 79, Fo 81/. Die
Dosiswerte sind Mittelwerte £ir Teilchendurchmesser im Bereich von 0,2
bis 0,3 uym /Ja 80/.
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Abb. 1/2: EinfluB des Gleichgewichtszustandes von Radon bzw. Thoron und
deren kurzlebigen Zerfallsprodukte in Hausern auf die effek-
tive Agquivalentdosis der Bewohner



Der EinfluB des Gleichgewichtszustandes von Thoron und dessen kurzlebi-
gen Zerfallsprodukten auf die Dosis ist ahnlich wie bei Radon bei der
Ermittlung der Dosis nur von untergeordneter Bedeutung. Fiir Thoron-Zer-
fallsprodukte liegen nur sehr wenige Messungen von Gleichgewichtsfakto-
ren in Hausern vor. Diese Messungen ergeben einen Streubereich von 0,01
bis 0,5 mit einem Haufigkeitsmaximum bei 0,05 /UN 82/. Wegen der kleinen
radioaktiven Halbwertszeit von 2!%po (0,15 s) besteht immer Gleichge-
wicht mit Thoron (55 s). Aus diesem Grund wird bei der Dosisermittlung
216po zusammen mit Thoron behandelt. Bei der Ermittlung der Dosis fiir
die Zerfallsprodukte {iberwiegt der Anteil von 2!'2Pb den von 2!2Bi um den
Faktor 10.

Bei gleicher inhalierter potentieller o-Energie betragt die Dosis flir
Thoron-Zerfallsprodukte nur ca. 1/3 der Dosis von Radon-Zerfallsproduk-
ten. Kurzzeitmessungen der potentiellen o-Energiekonzentration in ca.
100 Hausern ergaben £fir Radon-Zerfallsprodukte einen Medianwert von
3,5-1078 Jm—3, flir Thoron-Zerfallsprodukte einen Medianwert von 3,1-10—8
Jm 3
der Anteil der Thoron-Zerfallsprodukte den Anteil der Radon-Zerfallspro-

(Ur 81). Die Messungen haben auch ergeben, daB in einigen Hausern
dukte bis zum Faktor 2 lbersteigt. Aus diesem Grund muf3 fiir eine reali-

stische Dosisabschdtzung in Hausern auch der Anteil der Thoron-Zerfalls-

produkte berlicksichtigt werden.

1.3 Zu messende Grofien

In einem abgeschlossenen Raum werden iber mehrere Tage die Radon- und
die Radon-Zerfallsproduktkonzentrationen kontinuierlich gemessen. Durch
eine kiinstliche Quelle wird eine mittlere Konzentration von 3,3 kqu—3
Radon in Luft eingestellt. Mit Hilfe von SF
rotabsorptionsphotometers wird der Luftaustausch zwischen Raum und
AuBenluft kontrolliert. Die Austauschrate betrdgt 0,09 bis 0,11 h_l. In

Abb. 1/3 ist der zeitliche Verlauf der Radon- und der Zerfallsprodukt-

-Spurengas und eines Infra-

konzentration sowie der daraus resultierende Gleichgewichtsfaktor dar-
gestellt. Bei einer Temperatur im Bereich von 18 °C bis 27 °C und einer
relativen Luftfeuchte von 40 % bis 60 % stellt sich ein mittlerer
Gleichgewichtsfaktor von 0,24 ein. Am 12. Tag nach Beginn der Messungen



werden in diesem Raum mehrere Zigaretten in bestimmten Zeitabst&dnden ge-
raucht. Bedingt durch das mehrfache Offnen des Raumes fallt die Radon-
konzentration um 1/3 ab, wdhrend gleichzeitig die potentielle q-Energie-
konzentration leicht ansteigt. Dadurch erhdht sich der Gleichgewichts-
faktor um den Faktor 2,5 auf 0,6. Dies ist auf die Erhdhung der Aerosol-
konzentration durch den Zigarettenrauch zuriickzufithren. Wird in dem Raum
nicht mehr geraucht, so stellt sich der urspriingliche Zustand wieder
ein.

kqu‘3

5 | Radonkenzentration Zigareten
rauch”

LF

' potentielle o - Energiekonzentration

'y
=
¥

~

0 2 4 6 8 10 12 14

—— Zeit in d

Abb. 1/3: EinfluB von Zigarettenrauch auf den Gleichgewichtszustand zwi-
schen Radon und dessen kurzlebigen Zerfallsprodukten



Wird eine MeBreihe zur Ermittlung der Strahlenbelastung der Bevdlkerung
durch Inhalation von Radon und Thoron sowie deren Zerfallsprodukte
durchgefihrt, so ist es daher von entscheidender Bedeutung, die Zer-
failsprodukte und nicht die Edelgase selbst Uber einen bestimmten Zeit-
raum zu messen. Werden nur die meBtechnisch einfacher zu erfassenden
Edelgase gemessen und zur Dosisermittlung Annahmen Uber den Gleichge-
wichtszustand gemacht, so sind im Einzelfall Fehler bis zu einer Grofen-—

ordnung bei der Dosisberechnung moglich.

Es ist Ziel der Arbeit, ein einfaches, kostenginstiges und fur Breiten-
messungen geeignetes Dosimeter zu entwickeln, um die Konzentrationen von
Radon, Thoron und deren kurzlebigen Zerfallsprodukte in Luft integrie-

rend zu messen.
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2 MeBverfahren, Modell

2.1 Derzeitige MeBverfahren flir Radon, Thoron und deren Zerfalls-—
produkte in Luft

Derzeit gebrduchliche Mefverfahren lassen sich in zwei grofe Gruppen un-—
terteilen, aktive und passive Mefverfahren. Aktive Mefverfahren bendti-
gen zum Betrieb eine externe Energieversorgung, Sie arbeiten liberwiegend
mit Pumpen und Auswerteelektronik. Passive Mefiverfahren arbeiten ohne
Energieversorgung, haben keine beweglichen Teile oder Elektronik und be-
nutzen als Detektoren iberwiegend Thermolumineszenzdetektoren (CaSo4:
Dy, LiF) oder Kernspurdetektoren (Cellulosenitrat, Polycarbonat). De-
taillierte Gegeniiberstellungen der wichtigsten Eigenschaften, Vor- und
Nachteile der einzelnen Verfahren sind in der Literatur zu finden /Ur

81b, Wi 83/.

Ein Hauptnachteil der Thermoluminenszenzdetektoren (TLD) ist die ver-
gleichsweise geringe Empfindlichkeit £lir 0-Teilchen gegeniiber der Emp-
findlichkeit fiir B— und Y-Strahlen. Da zur Auswertung die Anzahl der re-
gistrierten a-Teilchen von Bedeutung ist, muf3 ein zweiter, abgeschirmter
TLD zur Differenzbildung verwendet werden. Kernspurdetektoren, die fiir
Radondosimeter verwendet werden, sind hauptsdchlich Cellulosenitratfo-
lien (LR 115, CN 80) sowie Polycarbonatfolien (MAKROFOL, LEXAN, CR 39).

Diese Detektoren sind unempfindlich fiir B- und Y-Strahlung.

Es werden prinzipiell zwei Arten von Radondosimetern unterschieden, Dif-
fusionskammern und sogenannte offene Detektoren. Diffusionskammern be-
stehen aus einem mit einem Filter abgeschlossenen Behdlter mit einem De-
tektor im Innern. Radon diffundiert durch das Filter in das Innere des
Behdlters, in der Luft befindliche Radonzerfallsprodukte werden durch
das Filter zurlickgehalten. Der Detektor registriert 0-Teilchen des Ra-
donzerfalls sowie der Zerfdlle der im Dosimeter entstandenen Zerfalls-
produkte. Dieses Verfahren wird seit einigen Jahren eingesetzt und
zeichnet sich durch gute Reproduzierbarkeit der MeBergebnisse aus. Hau-
fig werden offene Detektoren verwendet, um eine Aussage liber die Radon-
konzentration in Luft zu machen. Es wird ein Detektor ohne Gehduse ex-

poniert, der alle o-Teilchen aus einem bestimmten Volumenbereich und die
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a-Teilchen von auf seiner Oberfl&dche deponierten Radonzerfallsprodukten
registriert. Dabei ist i. a. nur eine Aussage liber die Brutto-a-Aktivi-
tat ohne nuklidspezifische Trennung moglich, wenn der Gleichgewichtszu-
stand zwischen Radon und seinen Zerfallsprodukten in Luft nicht bekannt
ist. Eine Aussage {lber die Anteile von Radon, Thoron oder deren Zer-

fallsprodukte ist nicht méglich.

2.2 Mathematisches Modell

Eine Trennung von Radon, Thoron und deren Zerfallsprodukte ist nur mog-
lich durch getrenntes Auswerten bestimmter q-Energiegruppen. Radon
allein kann durch eine Diffusionskammer einfach bestimmt werden. Ein
Diffusionswiderstand ermdglicht eine quantitative Trennung von Thoron
durch dessen kurze Halbwertszeit im Vergleich zu Radon. Thoron kann in
einer Diffusionskammer nur zusammen mit Radon gemessen werden. Eine Mes—
sung der Thoronkonzentration ist daher eine Differenzmessung. Schwierig
ist dabei, ein geeignetes Filtermaterial zu finden, welches Thoron zu
einem hohen Anteil durchdiffundieren 13B8t, gleichzeitig aber Zerfalls-
produktaerosole zurlickhdlt. Ein mathematisches Modell fiir eine derartige

Diffusionskammer (Abb. 2/1) muBR berlicksichtigen:

- den Diffusionsvorgang von Radon und Thoron durch das Filter in das

Kammer innere,
- die Trennung von Zerfallsprodukten und Aerosolen durch das Filter und

- den Diffusionsvorgang und die Oberflichendeposition der in der Dif-

fusionskammer enstandenen Zerfallsprodukte.

Ein Dosimeter fir Zerfallsprodukte (Abb. 2/2) darf kein Filter aufwei-
sen, um einen Aerosolaustausch mit dem Dosimeterinneren zu ermdglichen.
Durch das Dosimetergehduse muB der vom Detektor erfaBte Raumwinkelbe-
reich so eingeschrankt werden, daB eine Trennung der einzelnen Zerfalls-
produkte durch deren unterschiedliche a-Energien mbglich wird. Ein Dosi-
metermodell flir Zerfallsprodukte muB berlicksichtigen:
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- den Austausch wvon Radon, Thoron und deren Zerfallsprodukte zwischen

Umgebung und Dosimeter,

- die Anlagerung "freier" Zerfallsprodukte an Aerosole im Dosimeter und

- die Oberflachendeposition freier und aerosolgebundener Zerfallspro-

dukte im Dosimeter.

®

=]
-

®

a8

ofe)]

|

® @

Filter
a

Abb. 2/1: Schematische Darstellung einer Diffusionskammer
a: aerosolgebundene, f: freie Zerfallsprodukte
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Abb. 2/2: Schematische Darstellung eines offenen Dosimeters

Es wurden bisher verschiedene Versuche unternommen,

ein mathematisches

Modell zu erstellen und Empfindlichkeiten zu berechnen. Wegen mathema-

tischer Schwierigkeiten wurden nur einfache Geometrien wie Zylinder und

nur Diffusionskammern unter vereinfachenden Annahmen berechnet.

Flei-

scher /Fl 78/ machte einen Ansatz, um die Spurenproduktionsrate auf ei-

nem Kernspurdetektor als Funktion der Teilchendichten Ni in Luft fir ei-

ne zylindrische Diffusionskammer zu berechnen.

zwischen der Spurenproduktionsrate p‘.l’ aus dem Volumenbereich v

v
Py

N
= J; ——ZE“EE——' sSin @ C“J

Es wurde unterschieden

(2.1)

und der Spurenproduktionsrate pli' aus den Oberfldchenbereichen A

(Abb. 2/3).
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n.\ .

F 11 .
o = f————:——smcp da (2.2).

i A 4rr
Dabei bedeutet:
i: Nuklid

i =1: 222Rn i = 4: 220Rn i=7: 212p0

i = 2: 218po i = 5: 216po

i = 3: 214pp i = 6: 212B]
Ni: Anzahl Atome pro Luftvolumeneinheit
Aic Zer fallskonstante
re Radius

. Ortskoordinaten
o Winkel
av: Volumenelement
n, : Anzahl Atome pro Oberfldcheneinheit
da: Ober flachenelement
4
h ‘{//////Fﬂuﬂ
r————— ——— e
dv
dA O
r r
® &
- Z

Detektor 2 NL:

Abb. 2/3: Schnitt durch zylindrische Diffusionskammer nach Fleischer /F1 78/
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Dabel wird angenommen, Radon, Thoron und 216

Po liegen nur als Volumen-
quelle vor, die Zerfallsprodukte nur als Flachenquelle. Alle Zerfalls-

produkte sind an den Innenwanden des Dosimeters abgeschieden.

Um ein moglichst empfindliches Dosimeter zu bekommen, miften folgende

Funktionen optimiert werden:

3 .

Z pRn i"* max flir Radon (2.3)
i=1 '

g . an,i - f pRn,i_+ max fiir Thoron (2.4).
i= i=1

Dabei bedeutet:

~

LV F

Diese Bedingungen miBten fiir verschiedene Dosimetergeometrien wie Zylin-
der, Kegel und Kugel angewendet werden. Nicht ohne weiteres beriicksich-
tigt werden kann dabei die Bestimmung der Zerfallsproduktkonzentrationen
in Luft.

Ein weiterer Versuch, die Empfindlichkeit einer zylindrischen Diffu-
sionskammer zu berechnen und mit gemessenen Werten zu vergleichen, un—
ternahmen Sadig u. a. /Sa 81/. Die gemessenen Empfindlichkeiten weichen

zum Teil erheblich von den berechneten ab.

Eine mathematische Modellbildung fiir ein Dosimeter ist immer mdglich
mittels Bilanzgleichungen unter Berlicksichtigung phanomenologischer Be-

ziehungen. Nachteilig zu sein scheint bei dieser Vorgehensweise eine ge-
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wisse Unlbersichtlichkeit bei der Aufstellung der Differentialgleichun-
gen. Mehr Einblick in das strukturelle Verhalten gibt die Netzwerkme-
thode, bei der das zu beschreibende System in einzelne Systemelemente
zerlegt und deren Verkoppelung graphisch in Form eines Diagramms darge-
stellt wird. Die Netzwerkstruktur stellt eine begriffliche Trennung der
Energiespeicher und entropieerzeugender Elementarprozesse einerseits,
deren energetische Verkoppelung andererseits dar. Die Grundelemente sind
daher verallgemeinerte Speicher und Widerstdnde, andere gibt es nicht.
Diese Methode soll bei der folgenden Erstellung eines mathematischen Mo-

dells fir das Dosimeter angewandt werden.

In Abb. 2/4 ist das Modell schematisch dargestellt. Eine Diskussion ver-
schiedener denkbarer Dosimetergeometrien ist nur mit einem hohen mathe-
matischen Aufwand durch komplizierte, oft nur numerisch losbare Integra-
le moglich. Aus diesem Grund werden verschiedene Geometrien durch ein
stochastisches Modell erfaffit und durch Monte-Carlo-Simulation auf einem
Rechner simuliert.

ONZENTRATION (N LUF
TERFALLSPRODUKTE
-AEROSOLGEBUHDE

DOSIMETER-
GEOMETRIE

MONTE CARLO
SIMULATION

AEROSOLDATEN
TEILCHENDICHTE
MMAD

oy

.- ANSPRECHWAHRSCHEINLICHKEIT
— AUS VOLUMENBEREICH
— VON_DBERFLACHEN

TEILCHEWBEWEGUNG

UMGEBUNG ~ DOSIMETER
ZERFALLSPRODUKT-AERDSOL
AEROSOL— WAND

0~ ENERGIESPEKTRUM
:I\V AUF DETEKTOR

TEILCHENVERTEILUNG IM

DOSIMETER
~ YOLUMENKORZENTRAT |0
- OBERFLACHENKONZENYRATION

Abb. 2/4: Schematische Darstellung des Dosimetermodells
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Das Dosimeter wird zunidchst in zwei Teilsysteme aufgespalten, die Diffu-
sionskammer flir die Edelgase und das offene Dosimeter flir die Edelgase

und deren kurzlebigen Zerfallsprodukte.

Abb. 2/5 zeigt das verallgemeinerte Netzwerk flir Radon oder Thoron und
ein Zerfallsprodukt in einer Diffusionskammer. Da das Dosimetervolumen
sehr viel kleiner als das Umgebungsvolumen, z. B. ein Wohnraum, ist,
kann die Umgebungsluft im verallgemeinerten Netzwerk als ideale Span-
nungsquelle cg aufgefapt werden. Die Spannung ist dabei die Raumluft-
konzentration von Radon bzw. Thoron. Die Edelgase diffundieren durch das
Filter in das Dosimeterinnere. Das Filter stellt einen endlichen Diffu-
sionswiderstand Roif dar. Die ebenfalls in der Raumluft vorhandenen Ra-
don- und Thoron-Zerfallsprodukte sowie andere nicht radioaktive Aerosole
werden durch das Filter quantitativ zurlickgehalten. Der zugehdrige Dif-
fusionswiderstand ware deshalb . Aus diesem Grund werden im Diffusions-
kammermodell Aerosole nicht beriicksichtigt. Das Dosimeter selbst wird
durch einen verlustbehafteten Kondensator C,, beschrieben. Der Zerfall
von Radon bzw. Thoron im Dosimeter ist dabei durch den Verlustwiderstand
RZ verwirklicht. Flir die im Dosimeter durch den Edelgaszerfall entstan-
denen Zerfallsprodukte sind zwei Bereiche zu unterscheiden, der Volumen-
bereich und der Oberfldchenbereich. Im Volumenbereich wird die Wandab-
scheidung der als freie Atome oder Ionen vorliegenden Zerfallsprodukte
durch den Depositionswiderstand Rgep beschrieben., Vereinfachend wird die
Aerosolkonzentration in der Diffusionskammer als Null angenommen, so daB
eine Anlagerung freier Zerfallsprodukte an Aerosole vernachlidssigt wer-—
den kann. Der Vorgidngerzerfall wird durch die ideale Stromguelle I, be-
riicksichtigt. Flir den Oberfldchenbereich wird angenommen, daB einmal de-
ponierte Zerfallsprodukte sich nicht wieder von der Oberfliche trennen
konnen bzw. einmal getrennte Teilchen, z. B. durch a-Riicksto, sofort
wieder deponiert werden, Der Desorptionswiderstand Roos ist folglich
sehr hoch und wird vernachldssigt. Flr den Volumenbereich ist aus diesem
Grund die gesteuerte Stromquelle IDes zu vernachldssigen. Der Anteil der
Zerfallsprodukte, die sich an Oberfldchen abscheiden, wird durch die
Stromguelle IDep berlicksichtigt. Diese Beschreibung wiederholt sich fiir
alle Zerfallsprodukte, was zu einem System gekoppelter Netze fiihrt.
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Radon / Thoron (VYolumenbereich )

SO Cl " []

Radon / Thoron-Zerfallsprodukte an Oberfldchen

Inep| L

e

o U

4

I:\)d es -

.freie” Radon / Thoron -Zerfalisprodukte (Volumenbereich )

a
f Ides Iz

Roep

T (]

Abb. 2/5: Verallgemeinertes Netzwerk flir Radon und ein Zerfallsprodukt
in einer Diffusionskammer
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Im Gegensatz zur Diffusionskammer zur Bestimmung der Konzentration von
Radon und Thoron ist das offene Dosimeter nicht durch ein Filter abge-
schlossen, um einen Austausch von Zerfallsprodukten und anderen Aeroso—
len zwischen Umgebungsluft und Dosimeterinnerem zu ermdglichen. Das Do-
simeter registriert also Radon, Thoron sowie deren aerosolgebundenen und
freien Zerfallsprodukte. In Abb. 2/6 ist das verallgemeinerte Netzwerk
fir ein Zerfallsprodukt in einem offenen Dosimeter dargestellt. Die Be-
schreibung duch ein verallgemeinertes Netzwerk mufB flir jedes einzelne
Zerfallsprodukt durchgefiihrt werden, jeweils flir an Aerosole gebundene
Zerfallsprodukte und freie Zerfallsprodukte. Dies flihrt zu einem System
gekoppelter Netze. Auch hier kdnnen wie beim Radon—- bzw. Thorondosimeter
aus den gleichen Griinden die Konzentrationen der Zerfallsprodukte in der
Umgebungsluft als ideale Quellen Cfo’ C?o dargestellt werden. Der
Austausch zwischen Umgebungsluft und Dosimeter erfolgt durch Diffusion,
berlicksichtigt durch einen Diffusionswiderstand Rgif,i’ Rgif,i' Das
Dosimeter selbst wird wiederum durch einen verlustbehafteten Kondensator
Cv' der radiocaktive Zerfall im Dosimeter durch einen Verlustwiderstand
RZ realisiert. Das Dosimeter registriert g-Teilchen ohne Unterschied, ob
die Zerfille an der Dosimeterinnenwand oder im Volumenbereich des
Dosimeters  stattfinden. Der Austausch von Aerosolen mit der
Umgebungsluft wird entscheidend durch den Konzentrationsgradienten
Dosimeter-Umgebungsluft beeinfluBt. Die im Dosimeter standig
stattfindende Abreicherung der Aerosolkonzentration durch
Oberflachendep051tlon wird durch einen weiteren Verlustwiderstand RDe
RDep berlicksichtigt. Im Netzwerk €£lir freie Zerfallsprodukte muf ferner
die stdndig stattfindende Aerosolanlagerung von freien Zerfallsprodukten
in Form eines weiteren Verlustwiderstandes Rges berlicksichtigt werden.
Die durch Desorption beim g-Zerfall von angelagerten oder an Oberfldchen
deponierten Zerfallsprodukten entstehenden freien Folgeprodukte werden

durch eine zus&dtzlich gesteuerte Stromquelle I berlicksichtigt. Die

Des
Anlagerung freier Zerfallsprodukte an Aerosole wird durch den
Verlustwiderstand Rgd bzw. die gesteuerte Stromquelle Iad beschrieben,
der Vorgangerzerfall durch die Widerstande RZ bzw. die gesteuerten

Stromquellen IZ'
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Aerosolgebundene Radon / Thoron-Zerfallsprodukte (Volumenbereich )
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Abb. 2/6: Verallgemeinertes Netzwerk flr ein Zerfallsprodukt in einem
offenen Dosimeter
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Fiir die gesteuerten Stromquellen gelten folgende Beziehungen:

S )
f a,t
Ry, i-1
1
_ £
Iad,i_ ¢ i (2.5)
R
ad,i
1
I = = c$
Des, i+l R
Des, i
Dabei bedeutet:
C;: Teilchenkonzentration des Nuklides 1 innerhalb des Dosimeters
a: an Aerosol angelagert
f: frei, nicht an Aerosol angelagert

Rgig . Diffusionswiderstand

it
Rg’fz Verlustwiderstand durch Zerfall des Nuklids i
Rgég: ’ Verlustwiderstand durch Oberflachendeposition

Rges i Verlustwiderstand durch Desorption bei a-Zerfall
4

RZ. .: Verlustwiderstand durch Aerosolanlagerung freier Zerfallspro-
dukte
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Damit erhdlt man im Frequenzbereich flir die Teilchenkonzentration des
Nuklids i, angelagertes Zerfallsprodukt im Dosimeter

a R ! a 1 £
cA(s) = ( « CT . (8) + ———C,(s) ) +
i RC_+14R/ a r2 i-1 Rf i
SRCHF IR/ Rpie Ry ad, i
a
R/R2,
. “Dif c? () (2.6)

a
SRCV +1l4 R/RDif

mit R = Rz,i /7 Rgep // Rges

und entsprechend fir die Teilchenkonzentration des Nuklids i, freies
Zerfallsprodukt im Dosimeter

£ R 1 £ o
C;(s) = — ( © Ci_q () + ci(s) ) +
SRCv+l+R/RDif Rz,i—l RDes,i
£
R/R_.
+ i £ (s (2.7)

. _ £ f
mit R = Rz,i // RDep // R_. ..
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Nach Losung des Differentialgleichungssystems im Frequenzbereich und an-
schlieflender Riicktransformation in den Zeitbereich erhidlt man das Glei-

chungssystem fir die Teilchendichte c, im Dosimeter:

c=5 "¢ (2.8)

als AusgangsgroBe des Modells.

2.3 Dosimeter mit Kernspurdetektor, Geometrie des Dosimeters

Das Ansprechverhalten eines Detektorquellensystems ist direkt propor-
tional dem vom Detektor erfaften Raumwinkelbereich der Anordnung. Aus
diesem Grund sollen verschiedene Dosimetergeometrien bezliglich des maxi-
mal mdglichen Raumwinkels untersucht werden. Es werden kegelfdrmige Do-
simeter mit beliebigem Offnungswinkel und beliebiger Hohe sowie Halbku-
geln betrachtet. Der maximal mogliche Raumwinkelbereich flir eine derar-

tige Detektorquellenanordnung betragt 2.

| oy

R

Abb. 2/7: Kegelstumpffdrmiges Dosimeter
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Der maximal mégliche Raumwinkelbereich flir die kegelstumpffdrmige Anord-
nung (s. Abb. 2/7) ist /Wi 66/

Nmax = 0,5(L-coS ¢ max)

mit (2.9)

R

=( (2 EB + tanx)? + 1) -1/2

Cos ¢ max

Dabel bedeutet:

maximal moglicher Raumwinkelbereich

N max”

Ry Radius am Detektor

Ro: Radius an der gegenuberliegenden Seite
he Hohe

X $ Neigungswinkel der Seitenwand

In Abb. 2/8 ist der erfaBte Raumwinkelbereich fiir ein kegelstumpffor-
miges Dosimeter als Funktion der Hohe des Dosimeters und des Neigungs-
winkels der Seitenwand dargestellt. Dabei ist die Hohe mit dem Radius Ry
normiert, so daB die Abbildung fiir alle méglichen Radien R, und einer
bis zu dem fiinffachen Radius entsprechenden Hohe gliltig ist. In Abb. 2/8
ist der Radius R,y = 1. Der Neigungswinkel x variiert von -60° bis +60°.
Der Winkel x = 0 entspricht einer zylindrischen Form. Positiver Nei-
gungswinkel bedeutet, der Detektor befindet sich auf der Seite mit dem

groReren Radius.

Der flir diese Form glinstigste Raumwinkelbereich wird fiir eine Anordnung

mit geringer Hohe und positivem Neigungswinkel erreicht.

Ein halbkugelformiges Dosimeter erreicht als einzige Geometrie neben ei-
nem offenen, nicht durch einen Volumenbereich begrenzten Detektor an-
ndhernd den maximalen Raumwinkelbereich von Zr bzw. 0,5. Aus diesem

Grund last ein halbkugel formiges Dosimeter gegeniiber allen
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vergleichbaren kegelstumpfférmigen Dosimetern die grdéfte zu erreichende
Empfindlichkeit erwarten, Fiir das zu entwerfende Dosimeter wird daher

eine halbkugelfdrmige Geametrie gewdhlt.

0,5
¢ HALBKUGELFORMIGES DOSIMETER
04t
[ KEGELSTUMPFFORMIGES DOSIMETER
o3 _60° PARAMETER : NEIGUNGSWINKEL

- — DETEKTORRADIUS = 1

-

o
T

-

ERFASSTER RAUMWINKELBEREICH
o
N

—

NORMIERTE HOHE

Abb. 2/8: ErfaBter Raumwinkelbereich fiir kegelstumpffdrmige Dosimeter
als Funktion der normierten Hohe und des Neigungswinkels der

Seitenwand
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2.4 Verallgemeinerte Widerstidnde und Speicher

2.4.1 Teilchenaustausch zwischen Umgebungsluft und Dosimeter,

Diffusionswiderstand

Radon, Thoron und die Zerfallsproduktaerosole gelangen durch Diffusion

in das Dosimeter. Der Diffusionsvorgang kann durch das erste Fick'sche-

Gesetz beschrieben werden. Der Diffusionsstrom pro Flicheneinheit i

D ist

proportional dem Konzentrationsgradienten von der Umgebungsluft zum Do-—

simeterinneren:

iy= - D grad c
Dabei bedeutet:
D: Diffusionskonstante des Teilchens
C: Konzentration in Luft.

Der Konzentrationsgradient ist

Dabei bedeutet:

c?: Konzentration des Teilchens i in der Umgebungsluft
c;s Konzentration des Teilchens i im Dosimeter
d: Lénge der Diffusionsstrecke zwischen Umgebung und

innerem.

(2.10).

(2.11)

Dosimeter-
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Durch Multiplikation der Fl&chenstromdichte mit der Eintrittsfliche A

und durch einen Vergleich mit dem Ohm'schen Gesetz erhidlt man den Dif-
f
14

fusionswiderstand Rgif i
14

R_D. .='—af—— i=0, ...,4 (2.12)

Das Eingangsfilter der Diffusionskammer scheidet Zerfallsprodukte quan-
titativ ab. Nur Radon und Thoron kénnen durch das Filter diffundieren.
In diesem Fall ist der Diffusionswiderstand RDif,i gleich « fiir alle
i # 0. Die Diffusionskonstante bei RDif,O ist die Diffusionskonstante

fiir die Edelgase im Filtermaterial.

Das offene Dosimeter ermdglicht einen Austausch von Zerfallsprodukten
und inaktiven Aerosolen zwischen dem Dosimeterinneren und der Umgebungs-—
luft. Die Diffusionswiderstdnde unterscheiden sich fiir Edelgase, aero-
solgebundene und freie Zerfallsprodukte. Fiir die Diffusionskonstanten
sind in der Literatur zum Teil sehr unterschiedliche Werte zu finden. In
Tab. 2/1 sind einige Literaturwerte zusammengefaft. Im folgenden werden
die von Jacobi /Ja 62/ angegebenen Werte flir Diffusionskonstanten ver-

wendet.



28

Tab. 2/1: Diffusionskonstanten wvon Radon und dessen kurzlebigen Zer-—
fallsprodukten in Luft

Nuklid Diffusionskonstante Bemerkung Quelle
Mittelwert Streubereich
cm?s™1 cm?s™1

EDELGASE

222 py 0,054 Ja 62
220 gy 0,1 Bu 81
NICHT AEROSOLGEBUNDENE ZERFALLSPRODUKTE
218pg, 2% po 0,054 unangelagerte Ja 62
21%pj, %216pg zerfallsprodukte
218 pg 0,1 nach kinet. Bu 81
Gastheorie
0,045 We 14
0,054 Ch 56
0,047 15 % . F. Ra 68
0,035 35 $r. F.
0,085 > 20 % r. F. Th 70
0,053 sehr trocken
freie Ionen 0,05 Bi 71

AEROSCLGEBUNDENE ZERFALLSPRODUKTE

6

2'2pb, *1*Bi 6,7-10_; _g ‘theoretisch Ja 62
6 -10 2 ... 10-10 gemessen
21hpp, 214pj 13-10'2 . theoretisch

12-10° 4 ... 25-10 ° gemessen
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2.4.2 Anlagerung freier Zerfallsprodukte an Aerosole

Die Anlagerungsrate von freien Zerfallsprodukten an Aerosole in Luft
hiangt im wesentlichen ab vom Teilchengrdfenspektrum der Aerosole, deren
Zusammensetzung, der Teilchendichte, der relativen Luftfeuchte, der Tem-—
peratur und der Radonkonzentration. Die Anlagerung an Aerosole wird
durch drei verschiedene Theorien beschrieben abhdngig von der Aerosol-
teilchengrdfe /Fu 64, Ho 80/. Fir den Bereich der Teilchendurchmesser
kleiner als 0,05 pm erfolgt die Beschreibung durch die kinetische Gas-
theorie, fiir den Bereich gréper als 0,5 pum durch Diffusion und flir den

Bereich dazwischen durch eine Kombination wvon beiden.

Bei der Anwendung der kinetischen Gastheorie werden folgende Annahmen

gemacht:
-~ Aerosole und Zerfallsproduktatome sind Kugeln,
-~ Aerosole und Zerfallsproduktatome flihren unabhidngig voneinander Stdfe

mit Luftmolekiilen aus.

Der Anlagerungskoeffizient B(r) ist

- 2 5 p (2.13).
B(xr) T (er+r) v Fp + v
Dabei bedeutet:
GFp: die mittlere thermische Geschwindigkeit des Zerfallsprodukt-
atoms
er: dessen Radius
ot die mittlere Geschwindigkeit des Aerosols
r: dessen Radius.

Nimmt man an, daB der Rerosolradius erheblich grdper ist als der Radius

Fp und daB die mittlere Geschwindigkeit
des Zerfallsproduktatoms sehr viel groBer ist als die des Aerosols

des Zerfallsproduktatoms r ss r

Vip >> Vs kann man den Anlagerungskoeffizienten 3(r) vereinfachen zu
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B(r) =T 2 GFP (2.14) .

Die mittlere, thermische Geschwindigkeit des Zerfallsproduktatoms ist

(2.15) .

Bei 20 °C hat ein 2'®pPo-Atom die Geschwindigkeit v = 1,83-104 cn/s, ein
214 4 218

Pb-Atom die Geschwindigkeit v = 1,85-10° cm/s. Die Masse eines Pb-
Atams ist die 218fache Masse eines 'H-Atoms  (1,660-102/ kg), d. h.
=25
Mis = 3,62:10 < kg.
Dabei bedeutet:
T: absolute Temperatur
k: Boltzmannkonstante
me: Masse des Zerfallsprodukts.

Der Anlagerungskoeffizient R(r) ist im Bereich 2r < 0,05 pm proportional
der mittleren thermischen Geschwindigkeit des Zerfallsproduktatoms und
proportional dem Quadrat des Aerosolradius.

Flir Aerosoldurchmesser 2r > 0,5 pm werden folgende Annahmen gemacht:

- es besteht ein Konzentrationsgradient von Zerfallsproduktatomen wvon

einem Gebiet entfernt vom Aerosol zur Aerosoloberfliche,

- der Aerosolradius muB groB sein gegen die mittlere freie Wegldnge A g
der Zerfallsproduktatome.

In diesem Fall ist der Anlagerungskoeffizient R(r)

_ f
B(r) = 4T ¢ DFp (2.16).
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Der Anlagerungskoeffizient B(r) ist in diesem AerosolgrdBenbereich pro-

portional dem Radius des Aerosols,

Fiir Aerosoldurchmesser im Bereich von 0,05 pm < 2r < 0,5 pm werden fol-

gende Annahmen gemacht:

- die Diffusionskonstante beschreibt den Bereich auBerhalb einer ima-
gindren Fliche im Abstand einer mittleren freien Wegldnge )\g von der

Aerosolcoberflache,

— die kinetische Gastheorie beschreibt den Bereich innerhalb dieser
imagindren Fliche unter der Annahme, daf innerhalb dieses Bereiches
die Zerfallsproduktkonzentration konstant und gleich der Konzentra-

tion auf der Fl&che am Ort r+)g ist.

Der Anlagerungskoeffizient B(r) wird beschrieben durch

- £
B(r) = 4 ep T (A9 Dy (2.17)
4 D§p (r+rg) + rz\'sz

Ist die mittlere freie Weglange )\g << r, so kann die Gleichung 2.17 ver-

einfacht werden zu

B(r) = — TP (2.18).
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Der Radius des athmosphdrischen Aerosols ist anndhernd logarithmisch
normal verteilt mit einem Medianwert rp und einem Streufaktor g. Mit der

Anzahl der Aerosole pro Volumen mit einem Radius im Bereich r...r + dr

- 2
(Inr rm)

11
ok (2.19)

n(r)dr = — e
Voo ¢

kann die Anlagerungsrate X von Zerfallsproduktatomen an Aerosole be-

stimmt werden:

0,025 um _ 0,25 pm 7 r?
X =N T or? va n (r) dr + f -————j:;EE— n (r) dr +
0,025 pm v
0 l + ._E:E_.
apt
Fp
e 0] f _
+ 4T Dt n (r) dar} =N+ B (2.20).
0,25 pum p

Es ist N die Anzahl an Aerosolen pro Luftvolumen. Das Haufigkeitsmaximum
der Teilchendurchmesser des natlirlichen Aerosols 1liegt im Bereich
0,05 um bis 0,5 pm /UN 77/. In Tab. 2/2 werden einige mittlere
Anlagerungskoeffizienten aus der [Literatur angegeben. Feuchtig-
keitsschwankungen im Bereich 30 - 80 % relative Feuchte verursachen

Schwankungen der Anlagerungsrate von ca. 100 % /Po 79/.
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Der Verlustwiderstand Rgd beriicksichtigt die Abnahme der Konzentration
nicht-aerosolgebundener Zerfallsprodukte durch Anlagerung an Aerosole.

Er hangt ab von der Aerosoldichte und deren GroRenverteilung

(2.21).

e
]
>l
]

ad

D1 -

Tab. 2/2: Aerosolkonzentration, GroBenverteilung, Anlagerungskoeffizient
von freien Zerfallsprodukten an Aerosole

Teilchendichte  Teilchendurch- Streufaktor  Anlagerungs— Autor

messer rate
Medianwert o
Log. Normal- E
verteilung
cm—3 1070 m cm®/s

WOHNRAUM - NICHTRAUCHER

~ 10 Ja 72
1,25-107° Po 78
0,5-2-10% 1,4 -10°° Wi 79
3.10% 0,05 2 8,3 -10~/ Kn 79
WOHNRAUM - RAUCHER
6-15-10"4 : 1,3-107° Wi 79
IM FREIEN
4
3+10 Mo 63
7

6,010 Po 78
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2.4.3 Ober fldchendeposition von Zerfallsprodukten im Dosimeter

Die Deposition von freien und aerosolgebundenen Zerfallsprodukten an den
Innenoberflidchen des Dosimeters hdngt ab von der Temperatur, der relati-
ven Feuchte, dem Verhdltnis von Oberfliche zu Volumen und der Aerosol-
gropenverteilung. Fuchs /Fu 64/ beschreibt die Abnahme der Aerosolkon-

zentration n(t) in einer Hohlkugel mit dem Radius Iy wie folgt:

2D [4 y2
® Fp
ntey =n 87 L ot (2.22).
oT 1% k
y=1
Dabei 1ist n, die Aerosolkonzentration zur Zeit t = 0. Da die Summe

schnell konvergiert, kann Gleichung 2.22 in erster Ndherung durch

B
-zt (2.23)

ersetzt werden. Die Zeitkonstante T der Abnahme ist

S - N L k
T = RDep Vv = ;:ijg (2.24).
Fp

Dabei ist V das Dosimetervolumen. Der Verlustwiderstand fiir die Wandab-

scheidung von freien bzw. aerosolgebundenen Zerfallsprodukten ist damit

RD = (2.25).
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Die Aerosolkonzentration in einer Diffusionskammer ist durch das Ein-
gangsfilter sehr klein. Aus diesem Grund liegen die im Dosimeter neu
entstandenen Zerfallsprodukte Uberwiegend als freie, nicht aerosolgebun-
dene Teilchen vor. Abb. 2/9 1laft erkennen, daB der grofite Teil der Zer-
fallsprodukte in einer kleinen Diffusionskammer an den Oberflachen abge-
schieden ist. Bedingt durch die weit kleinere Diffusionskonstante fir
aerosolgebundene Zerfallsprodukte sind diese Uberwiegend im Volumenbe-

reich zu erwarten.

1.0

DIFFUSIONSKONSTANTE 0,05cm?2 s™!
PARAMETER : KUGELRADIUS mm

08

REL. Rn/Tn ~-ZERFALLSPRODUKTKONZ ENTRATION

[

1l
0 10 20 30 40 50 60

zaT/mm

Abb. 2/9: Abnahme der Konzentration nicht-aerosolgebundener Radon- bzw.
Thoron-Zerfallsprodukte in kugelformigen Dosimetern durch
Wandabscheidung
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2.4.4 Desorption von Zerfallsprodukten von Aerosolen durch Riickstof~

energie

Beim ,-Zerfall des 218Po-Atoms betrdgt die Riickstofenergie des Nachfol-
gers 214 Pb 112 keV entsprechend einer Reichweite von 120 pm in Luft bzw.
0,14 um innerhalb eines natiirlichen Aerosols (Wasser) /Me 76/. Mercer
beschreibt die Wahrscheinlichkeit fir die Trennung des 21l% Pb-Atoms durch

o —Ricksto unter Annahme kugelfdrmiger Aerosolteilchen durch

PDes =0,5 (1 + %) (2.26) .

Dabei ist r der Aerosolradius und , die RiickstoBreichweite des 21%Pb-
Atoms im Aerosol. Fir natlirliche, logarithmisch normal verteilte

Aerosole ist die Trennungswahrscheinlichkeit /Me 76/

PDes = £ 1+ %f) n (r) dr (2.27).

Mercer und Stowe /Me 71/ ermittelten experimentell eine Trennungswahr-
scheinlichkeit P = 0,83. Aus Gleichung (2.19) erhdlt man fiir Aerosole
mit einem Medianwert der GroBenverteilung rp = 0,2 um und einem
Streufaktor ; = 3 flir die Desorptionswahrscheinlichkeit P = 0,81 + 0,07

/Me 76/.

Der B-Zerfall von 21%Pb hat eine maximale Energie von 0,65 MeV. Das ent-
stehende 214Bi-Atom erhdlt dabei eine RickstoBenergie von 2,7 €V, was

kaum eine Trennung vom Aerosol ermdglicht.
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Die Desorption ist nur bei 2!8po von Bedeutung. Der Desorptionsstrom

Ipes ist:
= ﬂ‘2
IDes v PDes,l Al “1 (2.28)
PDeS,i = 0 flir alle i # 1.
Fiir alle anderen Zerfalle ist Ines = 0. Daraus erhalt man den Desorp-
tionswiderstand RDes
1
- (2.29)
Rpes, 1 Proos, 101V
Rone 1 7 @ fiir alle 1 # 1.
es, 1
2.5 Bestimmung des Ansprechverhaltens fiir verschiedene g-Energien

im Dosimeter

Die Ansprechwahrscheinlichkeit P ist definiert als Anzahl der g-Teilchen
ny, die den Detektor erreichen und registriert werden, pro Anzahl der a-

Zerfalle nypa, im gesamten Raumwinkelbereich 4w.

n

P = & (2.30) .
oIax

Die Ansprechwahrscheinlichkelt muB fiir alle auftretenden g-Energien er-
mittelt werden. Dabel muf unterschieden werden, ob der Zerfall im volu-
menbereich des Dosimeters oder an einer Oberflache stattfindet. Um das
mathematische Modell allgemein gliltig fiir alle denkbaren Dosimetergecme-

trien zu halten und komplizierte Integrationen zu vermeiden, wird die
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Monte-Carlo-Methode verwendet. Ein stochastisches Modell ermdglicht die
Bestimmung des Ansprechverhaltens auf einem Rechner auf einfache Art.
Dabei werden innerhalb einer vorgegebenen Geometrie o -Zerfdlle simu—
liert. Ein Zufallszahlengenerator ermittelt Ort und Richtung des o -Zer-—
falls im Dosimeter. Uber die Reichweite von der simulierten o -Energie in
Luft wird ermittelt, ob und mit welcher Restenergie das o -Teilchen auf
den Detektor auftrifft. Das Verhdltnis der den Detektor erreichenden o -
Teilchen zu der Anzahl der simulierten o -Zerfdlle ist somit die gesuchte
Ansprechwahrscheinlichkeit. Eine genaue Beschreibung des stochastischen

Modells und der Simulation ist im Anhang A 2 zu finden.

Die ermittelten Ansprechwahrscheinlichkeiten werden in Form der Matrix A
im Modell beriicksichtigt. Das Matrizenelement Aj j beschreibt die Wahr-
scheinlichkeit, mit der ein a-Teilchen mit der Anfangsenergie Ey mit ei-
ner Restenergie E; auf den Detektor auftrifft. Dabei stehen im oberen
Teil der Matrix A die Wahrscheinlichkeiten flir einen Zerfall im Volumen-

bereich, im unteren Teil flir einen Zerfall an Oberfl&chen.

Das a-Energiespektrum J fiir den Detektor erhdlt man mit Gl. 2.8

je

i
(=
To]

it
-
1%
Eg

(2.31).

In Abb. 2/10 sind die ermittelte- Ansprechwahrscheinlichkeiten flir 50
Energieklassen auf neun konzentrischen Kreisringen mit je 1 mm Breite
flir eine halbkugelfdrmige Diffusionskammer mit 15 mm Kugelradius angege-
ben. Flir Radon sind die beiden Grenzspektren keine Oberfldchendeposition
der Zerfallsprodukte und 100 % Oberflachendeposition der Zerfallspro-
dukte sowie ein typischer Bereich dazwischen dargestellt. Bei Thoron ist
wegen der kurzen Halbwertszeit von 2!'®Po dessen Oberflichendeposition
unwahrscheinlich, wihrend 2'2Pb und 2'2Bi durch die relativ lange Halb-
wertszeit zu 100 % an Oberflichen deponiert vorliegen. Das untere Bild

zeigt die entsprechenden Ansprechwahrscheinlichkeiten fiir Thoron.
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222

Rn
OBERFLACHENDEPOSITION
218pg . 21kpy
0:0
el i
%
0,5:1
11
216p, . 212py,
220,
e 0:1
|l 9
b 75\
0 4\{7\
&
Q&

ENERGIE

Abb. 2/10: Radondiffusionskammer: Halbkugel 30 mm Durchmesser. Ener-
giespektren als Funktion des Anteils an Oberfldchen depo-

nierter Zerfallsprodukte im Dosimeter
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2.6 Vergleich berechneter und gemessener O-Energiespektren am Ort

der Detektorfolie im Dosimeter

Zur Uberpriifung des mathematischen Modells wurde das Energiespektrum im
Dosimeter mit einem Oberflachensperrschichtdetektor gemessen. Parallel
dazu wurden mit aktiven Mepverfahren die Radonkonzentration und der
Gleichgewichtsfaktor bestimmt. In Abb. 2/11 ist die Dosimeter-Detektor-
anordnung dargestellt. Um die gleiche Geometrie wie bei einem Kernspur-
detektor =zu erhalten, wurde der Halbleiterdetektor mit einer diinnen,
leitenden Folie idberzogen. Durch den Zwischenraum zwischen Detektorober-
flache und Folie wird zusdtzlich eine Diffusionskammer gebildet, so daB
das gemessene Spektrum eine Uberlagerung des Dosimeterspektrums und des
Diffusionskammerspektrums darstellt. Dabei ist das Dosimeterspektrum
durch die Luftschicht zwischen Halbleiteroberfldche und Folie und durch
die Folie um 2,2 MeV gegeniiber dem Diffusionskammerspektrum verschoben.
In Abb. 2/11 sind die einzelnen berechneten Spektren, deren Summenspek-
trum sowie das gemessene Spektrum dargestellt.
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Abb. 2/11: Vergleich zwischen berechnetem und gemessenem Spektrum
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2.7 Getrennte Messung von Radon und Thoron in Diffusionskammern

mit Hilfe verschiedener Diffusionsmembrane

Eine MOglichkeit zur Trennung von Radon und Thoron im Dosimeter besteht
in der Verwendung unterschiedlicher Diffusionsmembrane als Diffusionswi-
derstande. Durch die unterschiedlichen Halbwertszeiten von 55,6 s flr
Thoron und 3,8 h flir Radon ist es moglich, eine Membran auszuwdhlen, daf
nahezu 100 % des Radons, aber nur 1 % des Thorons in das Dosimeter ge-
langen konnen. Zur Ermittlung des Thoronanteils in der Umgebungsluft muf3

dann eine Differenzmessung durchgefliihrt werden.

Aus der  Sprungantwort (Gl. (2.32)) laft sich  direkt das
Konzentrationsgefdlle zwischen  Dosimeter und Umgebungsluft im
stationaren Zustand (Gl. (2.33)) ermitteln. Ist cg(t) der zeitliche
Verlauf der Radonkonzentrationen der Umgebungsluft und ist 0 (t) der Ein-
heitssprung =zur Zeit t erhdlt man flir den zeitlichen Verlauf der

Radonkonzentration im Dosimeter ¢ (t):

co(t) = CO(J (t)

AD
. 1 I -l
c(t) = cg VA (1-¢ a0 B (2.32).

1+ D

U~d flir den stationdren Zustand t » o:

clt+ @) = o —— gz (2.33).
1+ ——
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In Abb. 2/12 ist die relative Radon~ bzw. Thoronkonzentration Dosimeter
zu Umgebungsluft im stationdren Zustand als Funktion der Diffusionskon-
stante in der Membran und der Membrandicke angegeben.

S
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\ :
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1]
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u.ﬂm i1 afiiigs Lt bl R R L Lliid
0,000 0,001 0,01 01 1

DIFFUSIONSPARAMETER D/d IN cm/s

Abb. 2/12: Relative Radon- bzw. Thoronkonzentration im stationdren Zu-
stand als Funktion der Diffusionskonstante D in der Membran
und der Membrandicke d
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In Tab. 2/3 sind einige Diffusionskonstanten flir verschiedene Membranma-

terialien aus der Literatur angegeben,

Tab. 2/3: Diffusionskonstanten flir Radon in Kunststoffen
Filtermaterial Handelsname Dicke Diffusions~ Quelle
konstante
cm cm’/s
.. -10
Polyathylen - 0,010 330-10
Polycarbonat POKALON 0,014 3.10710
Celluloseacetat TRIAFOL 0,007 7-10‘11
Cellulosetriacetat TRIAFOL 0,006 11-10" eigene
Messung
Polymethacrylester PLEXIGLAS 0,098 5.107 10
Polytetrafluordthylen TEFLON 0,050 20-10710
Naturgurmi - 0,005 61070
Mylar 0,002 8-10
Polyvinylchlorid PVC 0,053 5.1070 Gi 82
Cellulosenitrat - 0,002 1-1077
Polyester - 0,002 2.1077

Zur getrennten Bestimmung der Konzentrationen von Radon und Thoron in
Luft ist die gleichzeitige Exposition von zwei Dosimetern ndtig. Ein Do-
simeter erhdlt eine Membran, die den Thoronanteil im Dosimeter auf klei-
ne Werte reduziert, das andere Dosimeter erhdlt eine Membran, die einen
miglichst hohen Thoronanteil im Dosimeter erlaubt. Mit der Annahme, daB
das erste Dosimeter nur fiir Radon empfindlich ist, 1&4B8t sich durch Dif-
ferenzbildung der beiden Dosimeterergebnisse der Thoronanteil bestimmen.
Ein derartiges MeBverfahren eignet sich jedoch nur bedingt zur Messung
von Thoron. Bei Verwendung der meisten gdngigen Membrane kann wegen des
grofien Konzentrationsgefdlles zwischen Umgebungsluft und Dosimeter-
innerem nur eine hohe Thoronkonzentration liber lange Expositionszeit in-

tegriert bestimmt werden. Das Trennungsvermdgen ist gleichzeitig abhin-

gig von der Hohe der Radonkonzentration.



3. Nachweis von ¢ -Teilchen mit Kernspurdetektoren durch elektro—

chemisches Atzverfahren

3.1 Detektormaterialien

Ein schweres geladenes Teilchen verursacht entlang seiner Bahn in einem
elektrisch nicht-leitenden Festkorper eine feine Spur von beschadigtem
Material. Diese Storungen im Geflige des Isolators werden als Kernspuren
bezeichnet. Der Durchmesser dieser Kernspuren betrdgt ca. 5 - 10-10"9 m
/F1 69/. Diese Storungen reagieren schneller als ungeschadigte Bereiche
des Isclators mit bestimmten Losungsmitteln, was dazu benutzt wird, in
einem Atzvorgang die Kernspuren als konische oder zylindrische Ldcher
auf 1 - 30-107°
verschiedenen Zeiten dargestellt. Ein Isolator ist dann als Kernspurde-

m zu vergrdBern. In Abb. 3/1 ist dieser Vorgang =zu

tektor geeignet, wenn die Oberfldchendtzgeschwindigkeit Vg erheblich

kleiner ist als die Kernspuratzgeschwindigkeit Vipe Die Atzgeschwindig-
keiten sind abhdngig vom Material des Detektors sowie der Zusammenset-

zung des Losungsmittels und der Temperatur.

LOSUNGSMITTEL

%/_ e
/ NI
2

t=1, t=ty>t

Abb. 3/1: Form gedtzter Kernspuren nach verschiedenen Atzzeiten

Verschiedene schwere, stark ionisierende Teilchen verursachen unter-
schiedliche Schadigungen im Isolator. Dadurch wird es mdglich, anhand
der Kernspur das verursachende Teilchen zu identifizieren. Gleichzeitig
werden leichte, nur schwach ionisierende Teilchen, wie B-Strahlen, nicht
registriert. Je nach Art der Auswertung des Kernspurdetektors konnen
z. B. mit Hilfe eines Elektronenmikroskopes 1011 Spuren/cm® ausgewertet

werden.
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Ein als Kernspurdetektor geeignetes Material sollte folgende Eigenschaf-
ten haben:

Hohe Empfindlichkeit flir das zu untersuchende Teilchen

Unempfindlichkeit fir leichte Teilchen, Photonen

Optische Transparenz

Hohe Stabilitat fiir Kernspuren, kein Fading

Zur Zeit sind ca. 150 verschiedene Kernspurdetektormaterialien bekannt
/F1 75/. Die am hdaufigsten verwendeten Detektormaterialien sind Zellulo-
senitrat- und Polykarbonatfolien. Das derzeit bekannte empfindlichste
Detektormaterial ist Alyldiglykolkarbonat (CR 39). Sehr haufig verwendet
wird ebenfalls das Polymerisat von Dioxidiphenylpropan und Carbonylchlo-
rid (MAKROFOL). Im Gegensatz zu CR 39 zeichnet sich MAKROFOL durch
gleichmafBige Qualitadt verschiedener Produktionschargen und durch einen
sehr kleinen Nulleffekt aus. MAKROFOL wird als Industriefolie in groflen
Mengen produziert. CR 39 kann derzeit noch nicht in ausreichender Quali--
tat in groBen Mengen hergestellt weren, einzelne Detektoren weisen
Dickenschwankungen bis zum Faktor 2 auf. Die Nulleffektspurendichte ist
um mehr als den Faktor 10 hoher als bei MAKROFOL. Damit wird der Vorteil
der hoheren Empfindlichkeit von CR 39 gegeniiber MAKROFOL aufgehoben. Das
Signal-Rauschverhdltnis ist trotz der geringeren Empfindlichkeit bei
MAKROFOL besser. Nicht zuletzt wegen der hohen Sprddigkeit von CR 39 und
damit wegen der schwierigen Handhabung in grofen Serien wird flir das Do-
simeter MAKROFOL als Detektormaterial verwendet. Eine Verbesserung der
Empfindlichkeit des Dosimeters konnte CR 39 als Detektormaterial erge-

ben, wenn dessen Qualitdt verbessert wird.

3.2 Elektrochemisches Atzverfahren

Durch Anlegen eines elektrischen Wechselfeldes wihrend des Atzvorgangs
wird es moglich, die Kernspuren weiter so zu vergrofiern, daf diese ohne
optische Hilfsmittel mit dem Auge zu sehen sind /To 70/. Ein derartiges
elektrochemisches Atzverfahren ist von Vorteil, wenn eine begrenzte An-
zahl von Kernspuren auf einer grdBeren Flache auszuwerten ist. Bei che-
misch ge&tzten Kernspuren ist es notig, mehrere Teilfldchen im Mikroskop

bei VergroBerungen bis zu 500fach und mehr auszuwerten. Ein elektroche-—
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misches Atzverfahren ist jedoch im Gegensatz zum chemischen Atzverfahren
auf Spurendichten bis 3 000 Kernspuren pro cm’ begrenzt. Bei hoher be-
strahlten Detektoren kammt es durch Uberlappungen von Kernspuren zu ei-

nem Sattigungseffekt.

Elektrochemische Atzverfahren werden derzeit Uberwiegend zum Nachweis
von g -Teilchen und neutroneninduzierten RickstoBlkernen eingesetzt. Da
bei der Verwendung eines Kernspurdetektors zur Messung der Radon- bzw.
Thoronkonzentration in Hausern und im Freien bei Expositionszeiten bis
zu einem Jahr nur einige Hundert Kernspuren pro cm® zu erwarten sind,

wird ein elektrochemisches Atzverfahren angewendet.

Der elektrochemische Atzvorgang wird von einer Reihe von Parametern be-
einfluBt, wie elektrische Feldstdrke, Frequenz, LOsungsmittelzusammen-—
setzung, Temperatur, Art des Detektormaterials, Atzzeit usw. Tommasino
gibt eine Ubersicht Uber die bei einem elektrochemischen Atzverfahren
stattfindenden Vorgange /To 81/. Durch Eindringen von leitendem LOsungs--
mittel entlang der Kernspur in das isolierende Detektormaterial verhal-
ten sich die Kernspuren wie elektrisch leitende Nadeln. Die elektrische
Feldstdrke an der Spitze dieser Nadeln erreicht einige MV/cm im Gegen-—
satz zu kV/cm im lbrigen Detektor. Durch molekulare Relaxaktionsprozesse
werden mechanische Spannungen im Bereich einer Kernspur erzeugt. Diese
'Spannungen verursachen feine Risse, sogenannte 'trees', im Detektor—
material /To 81/. Das Phdnomen des "Electrochemical Treeing" ist bislang
noch nicht genau gekldart /He 83/. Das Eindringen des LOsungsmittels in
diese feinen Risse bewirkt einen verstirkten Atzvorgang und somit eine
VergroBerung der Kernspuren bis zu 200 pm Durchmesser. Eine weitere Ver-
groferung der Kernspur durch ‘lingere Atzzeit ist begrenzt durch die Tie—
fe der Kernspur bzw. die Dicke des Detektors. Es besteht die Gefahr ei-

nes Kurzschlusses durch Durchatzen einer Kernspur.

3.3 Atzapparatur zur Auswertung groBer Serien

Das zur Auswertung der Kernspurdetektoren bendtigte Atzsystem besteht
aus zwei Komponenten, einem Niederfrequenzgenerator flir sinusfdrmige
Wechselspannungen bis 2 000 Vgee und 10 kHz sowie einer Atzzelle. In der

Literatur sind mehrere Losungsvorschlidge flir Atzzellen =zu finden
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/To 81/. Diese sind alle flr gleichzeitiges Auswerten von wenigen
Detektorfolien, meist nur zwei, entwickelt und damit nicht geeignet fiir
die Auswertung von Grofiserien. Ein Vorteil des Dosimeters ist die
Einsatzmbglichkeit in groBen Serien. Aus diesem Grund wird ein Atzsystem
benotigt, das bei einfacher Handhabung einen hohen Durchsatz von

Detektorfolien erlaubt.

Die entwickelte Atzzelle besteht aus zwei Teilen, dem Atzpaket und dem
Rahmen. Zwischen jeweils zwei Platten mit Dichtungen (Abb. 3/2) werden
zwei Detektoren eingelegt. E1f Atzplatten flir insgesamt 20 Detektorfo-
lien werden mit einer Spindel zwischen zwei Druckplatten zu einem Atzpa-
ket zusammengepreft (Abb. 3/3). Zum Anlegen der Wechselspannung wird das
Atzpaket in einen Rahmen gehdngt (Abb. 3/4). Mit Hilfe von Federkontak-
ten sind die einzelnen Elektroden Uber Schmelzsicherungen mit dem Gene-
rator verbunden. Die Sicherungen verhindern im Falle eines Kurzschlusses
zwischen zwei Kammern durch Abschalten einer Elektrode den Ausfall des
Atzsystems und damit den Verlust der gesamten 20 Detektoren. In diesem
Fall sind nur zwei der Elektrode benachbarte Detektoren verloren. Kurz-
schliisse konnen durch Undichtigkeit, Zerbrechen des Detektors oder
Durchdtzen einer Kernspur auftreten. Die beobachtete Ausfallrate ist
< 1 %. Als Material flir die Atzzellen wird PVC verwendet, die Dichtungen
sind aus weichem PVC, die Elektroden und Ubrigen Metallteile aus
Edelstahl.

Schnitt C-D

Abb. 3/2: Schnitt durch Atzplatte
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Schpitt A-
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abb. 3/3: Schnitt durch Atzpaket

Abb. 3/4: Atzpaket im Rahmen
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Um einen korrekten Verlauf des Atzvorgangs zu gewdhrleisten, werden bei
der Routineauswertung die wichtigsten Parameter Spannung, Strom,
Frequenz sowie die Temperaturen im Losungsmittel und im Elektrolyt kon-
tinuierlich gemessen (Abb. 3/5). Zur Messung der Temperaturen werden
Zweil Pt-100-MeBfihler verwendet. Wahrend die Temperaturen und die Fre-
quenz Konstant bleiben, nehmen Strom und Spannung leicht zu. Dies wird
verursacht durch eine Anderung der Kapazitdt der Atzzelle wihrend des
Atzvorgangs durch die standig wachsende Kernspuren. Die Ausgangsspannung

des Atzgenerators ist leider nicht stabilisiert.
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Abb. 3/5: Zeitlicher Verlauf der bei der elektrochemischen Atzung wigh—
tigen Parameter Spannung, Strom, Frequenz und Temperatur wah-
rend eines Atzvorgangs
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3.4 Atzen verschiedener a-Energiebereiche

Wird vor dem elektrochemischen Atzvorgang ein chemischer Atzschritt aus-
gefiihrt, erreicht man eine betrachtliche Reduzierung der Untergrundspu-
ren /Ha 78/. Dieser Voratzgang entfernt eine bestimmte Schichtdicke
gleichmaBig von der Oberflache des Detektors. Dadurch wird verhindert,
daB kleine Oberfl&chenbeschiadigungen beim elektrochemischen Atzvorgang
Spuren ergeben, die nicht von Kernspuren zu unterscheiden sind. Gegen-
iber einem reinen elektrochemischen Atzschritt wird so das Signal-

Rausch-Verhaltnis erheblich verbessert.

Gleichzeitig kann durch diesen Voratzschritt der ausgewertete o-Energie-
bereich zu hoheren Energien verschoben werden /Ha 79/. Die abgeatzte
Schichtdicke und damit der erfaBte Energiebereich hangen ab von der Zu-
sammensetzung des Losungsmittel, der Temperatur und der Voratzzeit. In
Tab. 3/1 werden die gemessenen Oberflachengeschwindigkeiten vg fiir ver-—
schiedene Losungsmittelzusammensetzungen und verschiedene Temperaturen

angegeben.

Tab. 3/1: Gemessene Oberflachenatzgeschwindigkeit vg von MAKROFOL bei
verschiedenen Temperaturen und Ldsungsmittelmischungsverhalt—

nissen

Temperatur Mischungsverhdltnis des Losungsmittels
[+
¢ 6 N KOH : CoHsOH in Vol. %

80 : 20 50 : 50 20 : 80
20 1 um/h 2 pm/h 3 um/h
35 2,5 um/h 5 um/h 9 um/h
50 7 um/h 9 um/h 14 pm/h

Das Mischungsverhadltnis KOH:C2H50H = 80:20 weist die kleinste Ober-
flichenitzgeschwindigkeit vp auf, so daB im untersuchten Bereich fur
Voritzzeiten von 15 bis 90 Minuten die abgedtzte Schichtdicke an der

Oberfldche nur geringfligig im Vergleich zur Reichweite der a-Teilchen
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zunimmt. In Tab. 3/2 werden flir die einzelnen LOsungsmittel und Tempera-
turen die erfafBten Energiebereiche angegeben. Eine deutliche Verschie-
bung des Energiebereichs erfolgt bei hohen Atzgeschwindigkeiten vg,
d. h. bei 50 % oder 80 % Alkoholanteil am LOsungsmittel und bei hohen
Temperaturen. Die Energiebereiche wurden ermittelt durch Bestrahlung von
Detektorfolien mit a-Teilchen der Energien 1.0 MeV bis 5.0 MeV in 0,5-
MeV-Schritten. Mit Hilfe zweier Blenden und verschiedenen Abstanden

241

zwischen Quelle und Detektor wurden die a-Teilchen Am auf eine

maximale Abweichung von der mittleren Energie von 0,1 MeV kollimiert.

Die Vergrdfierung einer Kernspur durch elektrochemisches Atzverfahren
hangt entscheidend ab von der elektrischen Feldstdrke entlang der Kern-—
spur. Der glinstigste Verlauf der Feldstidrke flir eine VergroBerung wird
bei senkrechtem Auftreffwinkel des a-Teilchens, 4. h. bei einer Kernspur
parallel zur Richtung des elektrischen Feldes im Detektor erreicht. Da-
raus ergibt sich eine Richtungsabhdngigkeit des Ansprechvermdgens. In
Abb. 3/6 ist eine typische Abhdngigkeit flir die Empfindlichkeit vom Ein-

fallswinkel angegeben.
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Abb. 3/6: Relative ®-Empfindlichkeit von MAKROFOL bei verschiedenen
Einfallswinkeln
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Tab. 3/2: Einflul von Temperatur, Vordtzzeit und Zusammensetzung des
Losungsmittels auf den erfaB3ten a-Energiebereich

o.-Energiebereich in MeV
Tempe- Voratz- Losungsmittelgemisch KOH : CyH5OH * “ol. %
ratur zeit
80 : 20 50 : 50 20 : 80
Emin Emax Emin Emax Emin Emax
°C min MeV MeV MeV MeV MeV MeV
20 15 <1,0 2,5 <1,0 3,0 1,5 3,0
30 <1,0 2,5 1,5 3,0 1,5 3,0
45 <1,0 2,5 1,5 3,0 2,0 4,0
60 1,5 3,0 2,0 3,5 2,5 4,0
75 1,5 3,0 2,0 3,5 2,5 4,0
90 1,5 3,0 2,0 3,5 2,5 4,0
35 15 <1,0 3,0 <1,0 3,0 1,5 3,0
30 1,5 3,0 1,5 3,0 1,5 3,5
45 1,5 3,0 1,5 3,0 1,5 3,5
60 1,5 3,0 2,0 3,5 1,5 3,5
75 1,5 3,0 2,0 3,5 2,0 4,0
90 2,0 3,5 2,0 4,0 2,5 4,5
50 15 1,5 3,0 1,5 4,0 2,5 4,0
30 1,5 3,0 2,0 4,0 2,5 4,0
45 2,0 3,5 2,5 4,5 3,0 4,5
60 2,0 3,5 3,0 4,5 3,5 >5,0
75 2,5 4,0 3,0 >5.0 4.0 >5.0
90 3,0 4,5 3,5 >5,0 4,5 >5,0

Bei einer Atztemperatur von 20 °C und einem Alkocholanteil von 20 % am
Losungsmittel verschiebt sich der erfaBte Energiebereich von <1 bis 2
MeV auch mit zunehmender Vordtzzeit nur unwesentlich. Der flir die Dosi-
meterauswertung glinstige Energiebereich reicht von 2 bis 4 Mev (vgl.
Kap. 2.5 und Kap. 3.6).
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3.5 Kernspurdurchmesser als MaB flr die O-Energie

Durch geeignete Wahl der abgedtzten Schichtdicke wahrend des Vordtzgangs
werden verschiedene O-Energiebereiche erfaBt. Innerhalb dieser Energie-
bereiche ist der Kernspurdurchmesser ein Maf flir die Energie des a-Teil~
chens /So 79/.

3.5.1 Energieverlust von ®-Teilchen als Funktion des Ortes im De-

tektor

Die Reichweite von G-Teilchen in Luft ist /Na 70/:

R

& B
cm’ Luft

)3/2
MeV

= 0,32 ( (3.1).

Mit Luft als Referenzmaterial erhdlt man fiir die Reichweite in anderen

Stoffen:

- A R
(Eﬁ) TP (cm)Luft (3.2).

Dabei ist A das Atomgewicht und @ die Dichte in g/cm® des neuen Stoffes
/Si 66/. Fir den Kernspurdetektor MAKROFOL aus Polycarbonat erhdlt man
mit einem mittleren Atomgewicht von 11,5 und einer Dichte von 1,16 g/cm’

flir die Reichweite:

R

R B . -4 E 3/2
(cm)MAKROFOL_B’Z 10 (3.3).

(MEG)
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Die a-Reichweite in MAKROFOL ist ca. 1 °/eo der Reichweite in Luft. In
Abb. 3/7 ist die Reichweite von o-Teilchen als Funktion der Energie an-
gegeben, in cm fiir Luft und in 1073 cm fiir MAKROFOL.

Der Energieverlust geladener Teilchen, die sich durch ein Wechselwir-
kungsmaterial bewegen, erfolgt vorwiegend durch Ionisation. Die dabei
abgegebene Energie ist umgekehrt proportional dem Quadrat der Geschwin-
digkeit des Teilchens. Da nur a-Teilchen mit Energien kleiner 10 MeV
auftreten, ist eine nichtrelativistische Betrachtungsweise moglich. Der
Energieverlust dE eines oa-Teilchens ldngs des Weges ds durch Ionisation
oder Anrequng des Wechselwirkungsmaterials ist /Si 66/:

drzie ? 2
dE _ [e) 2mv
ab e o Nchn(I ) (3.4).

Dabei bedeutet:
zZeot Ladung des a-Teilchens (He, z = 2)
eot Elementarladung
m: Elektronenmasse
v: Geschwindigkeit des a-Teilchens
I: Ionisationsenergie
Ne: Anzahl der Atome pro Volumen Wechselwirkungsmaterial

Z: Ordnungszahl.
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Abb. 3/7: Mittlere Reichweite fiir &Teilchen in MAKROFOL

Ist EO die Anfangsenergie, M die Masse des y-Teilchens und AE(x) die bis
zum Ort x abgegebene Energie, erhdlt man flr die Geschwindigkeit des

Teilchens:

v (x) = & (B - pE()) (3.5).

Normiert man die differentielle Anderung der Energie (Gl. (3.4)) mit
deren Maximalwert und ersetzt man die Geschwindigkeit in Gleichung (3.4)

durch die Beziehung (3.5) erhdlt man

AE(X ) .
1-—g = In (i @ - 255
-E. ° ° (3.6)
dx AE(X ) . °
AE (%) 4m max
1 - 5 1 (i\-’I—I— (1 5 ))
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Dabei ist xpax der Ort der maximalen differentiellen Energieabgabe. Die

maximale Energieabgabe erfolgt kurz vor Bahnende.
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Abb. 3/8: Relativer Energieverlust dE/dx langs eines Wegelementes £flir

verschiedene a-Energien Ej, Ej

Der nach der Atzung zu erwartende Kernspurdurchmesser d hingt ab von dem
Durchmesser der Storung im Geflige des Detektormaterials in dem durch die
Atzung erfaBten Abstand von der Detektoroberfldche und damit von der
Energieabgabe in diesem Bereich. In Abb. 3/8 sind die relativen Energie-
verluste langs eines Wegelementes filir zwei verschiedene Anfangsenergien
nach Gleichung (3.6) dargestellt. Je qgroBer die Anfangsenergie des a-
Teilchens, um so grofBer ist der Abstand zwischen der Detektoroberflache
und dem Ort des maximalen Energieverlustes. Damit ist im Abstand s von
der Detektoroberflache der differentielle Energieverlust:

& (E,;s)  mitE < E, (3.7)

dE
(El,S) > a—é-
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und der Kernspurdurchmesser nach Beendigung des Atzvorgangs:

d(E1) > d(Ep) (3.8).

Durch den Zusammenhang zwischen Kernspurdurchmesser und o -Energie wird
es moglich, mit Kernspurdetektorena —-Spektren zu messen.

In Abb. 3/9 werden die mit einem Halbleiterdetektor aufgenommenen o -

Energiespektren den Kernspurgrofenspektren gegenibergestellt.

20 MeV 2,5MeV 3,0 MeV
| . t .8 _*4‘_‘__
B T
054 MeV — [054 MeV|
4] - | (2 | 1 10,36 MeV
g -
— ]
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T T T
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| e —t> fe—— —
[ |

GROSSENSPEKTREN (Kernspurdetektor )

Abb. 3/9: Vergleich des o -Energiespektrums kollimierter a -Teilchen
mit dem Spektrum der Kernspurdurchmesser bei verschiedenen
a -Energien (50 °C, 80 % 6 N KOH + 20 % CpHgOH, PE: 1 h,
ECE: 1 h, 800 Vgfgg, 2 KkHz)
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3.5.2 Bestimmung der a ~Energie aus Kernspurdurchmessern

Zur Ermittlung einer Energiegrofienkalibrierkurve werden mehrere Detekto-
ren mit kollimierten o -Teilchen verschiedener Energien bestrahlt und pa-
rallel mit den Detektorfolien gedtzt. Aus den bekannten o -Energiespek-
tren wird zusammen mit den gemessenen Kernspurgrofienspektren eine Ener-
giekalibrierkurve berechnet. Bei der Bestrahlung der Detektoren mit kol-
limierten o -Teilchen sollten aus zdhlstatistischen Griinden geniigend
Kernspuren erzielt werden. Bei grofler Spurendichte treten jedoch ver-
stdarkt Spureniberlappungen auf, die bei der Auswertung als eine grofie
Kernspur gewertet werden. Zusatzlich treten Nulleffektspuren als Storung

auf.

3.5.2.1 Trennung von Mehrfachkernspuren

Um eine eindeutige Aussage iber den Zusammenhang zwischen Kernspurgrofie
und a -Energie machen zu konnen, missen sich liberlappende Kernspuren als
solche erkannt und berlicksichtigt werden. Das GroBenspektrum von Kern-
spuren von kollimierten a-Teilchen 1laBt sich in erster Ndherung durch
eine GauBverteilung beschreiben, wenn nur einfache Kernspuren vorliegen.
Mit zunehmender Spurendichte treten immer wmehr sich {berlappende
Kernspuren auf. Ein solches GroBenspektrum 138t sich durch Uberlappung
mehrerer GauBverteilungen anndhern. Zusadtzlich sind dem GroBenspektrum
nicht strahlungsinduzierte Kernspuren, sogenannte Nulleffektspuren,

Uberlagert. Die Anzahl der Kernspuren in der Grofienklasse i ist:

ZP A.f. . (3.9).

=1 J l] i
Dabei bedeutet:
Yi: Anzahl der Kernspuren in der Grofenklasse 1
p: Anzahl der Mehrfachiiberlappungen
LSE Anzahl der j-fach lberlappenden Kernspuren
fij: Funktionswert der GauBdichtefunktion flir j-Uberlappung der

Groflenklasse i

€i: Nulleffektspurenzahl in der Grofenklasse i (Rauschen)
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Die Identifizierung der einzelnen GauBverteilungen im gemessenen Grofen—
spektrum geschieht durch Korrelation des gemessenen Spektrums mit einem
gauBverteilten Einheitsspektrum /Bl 69/. Fir die Klasse 1 des Korrela-

tionsspektrums erhalt man:

N-1-T
9. = 1 £ Y. (3.10) .

t=o0

Dabei bedeutet:

Gr: Anzahl der Kernspuren in der Klasse 1t des Korrelationsspek-
trums

£ Anzahl der Kernspuren in der Klasse t des gauBiverteilen
Einheitsspektrums

yt+T: Anzahl der Kernspuren in der Klasse (t+r) des gemessenen
GroBenspektrums

N: Anzahl der Klassen des gemessenen Spektrums

Subtrahiert man vom Kanal t+r des gemessenen GroBRenspektrums in Glei-
chung (3.10) den Uber die Breite der GauBlverteilung des Ein-
heitsspektrums von m Kandlen gemittelten Kanalinhalt A. der benachbarten
Kanale des GroBenspek trums, erhalt man eine bessere
Identifizierungsméglicheit. Die Lage der einzelnen GauBverteilungen ist
durch die Bereiche mit Kanalinhalten > 0 im Korrelationsspektrum
gegeben. Da die Kanalinhalte im gemessenen Spektrum statistische GroBen
sind, ergibt die 2zusdtzliche Subtraktion der einfachen Streubreite des
gemittelten Kanalinhalts A. eine weitere Verbesserung /Bl 69/. Das
Korrelationsspektrum wird damit:
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M
g = t2=l £, (Yo, — A - ]/AT) (3.11)
1 +M
mitA =< ) Y
T M n
n=t

In Abb. 3/10 sind die einzelnen Spektren gemessenes GroBenspektrum,
gauBBverteiltes Einheitsspektrum, sowie der die Lage der einzelnen lber-
lagerten GauBverteilungen beschreibende positive Teil des Korrelations-

spektrums dargestellt.

Das Maximum des Korrelationsspektrums sind in dem Kanal des Maximums des
Einheitspeaks verschoben gegeniber der Lage der Maxima der einzelnen
GauBverteilungen des Ausgangsspektrums. Die Integrale Aj und die Breiten
Oj der einzelnen GauBverteilungen werden mit Hilfe des Modells in
Gleichung (3.9) bestimmt. Zur einfacheren Berechnung wird die Gleichung
(3.9) durch lineare Taylorpolynome um die Punkte Ajo' ojo ersetzt. Dabei
ist Ao das auf den Kanalinhalt des j-ten Maximums normierte Integral

des Einheitsspektrums und Ojo dessen Streubreite:
Y (3.12).
Die Gleichung des linearisierten Modells ist:

§Y. 5Y
- 1 B het )
Yl N :|=l SAJ (AjO' Ujo) (Aj A]O) + Sa (Ajor Ujo) (Oj OjO) (3.13) .

Aus dem gemessenen Grofienspektrum werden mit dem Minimum-Varianzschitz-
verfahren (vgl. Kap. 4.1) die gesuchten Integrale A4 und die Halbwerts—
breiten Gj berechnet. In Abb. 3/11 ist das gemessene Spektrum dem mit
Hilfe des Modells (Gl. (3.13)) berechneten Spektrum gegeniibergestellt.
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Abb. 3/10: Auffinden der KernspurgrdBenverteilungen von Einfach- und
Mehrfachkernspuren durch Korrelation des gemessenen Spek-
trums mit einem gauBverteilten Einheitsspektrum
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Abb. 3/11: Vergleich des gemessenen Spektrums mit dem mit Hilfe des
Modells (Gl. (3.9)) berechneten Spektrum

3.5.2.2 EinfluB} des Einfallswinkels auf den Kernspurdurchmesser

Wie das Ansprechvermogen ist auch der Kernspurdurchmesser abhangig vom
Einfallswinkel des oa-Teilchens. In Abb. 3/12 ist der auf senkrechtem
Einfall normierte Kernspurdurchmesser fiir eine a-Energie von 2 MeV als
Funktion des Einfallswinkels flir die beiden moglichen Losungsmittelzu-

sammensetzungen mit 50 % bzw. 80 % Alkoholanteil angegeben.
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Abb. 3/12: EinfluB des Einfallswinkels £ auf den Kernspurdurchmesser

Bei der Transformation der Kernspurdurchmesser in g-Energie mufBl daher
der Einfallswinkel bericksichtigt werden. Dabei wird angenommen, daf die
einzelnen Nuklide homogen im Volumenbereich oder an Oberflachen verteilt
sind. Um dies sicherzustellen und um den EinfluB nicht kontrollierbarer
Oberflachenladungen des Kernspurdetektors auf das Abscheideverhalten der
teilweise elektrisch geladenen Zzerfallsprodukte auszuschlieBen, wird der
Detektor mit einer leitenden aluminisierten Folie Uberzogen. Damit hat
der gesamte Innenbereich des Dosimeters das gleiche elektrische Poten-
tial. Mit der weiteren Annahme, dafB der Emissionswinkel des o-~Teilchens
gleichverteilt ist, wird die Wahrscheinlichkeit flir einen bestimmten
Einfallswinkel im Monte-Carlo-Modell zusammen mit der Ansprechwahr-—
scheinlichkeit unter Berlcksichtigung des kritischen Einfallswinkels er-
fat. Aufgrund des besseren Ansprechvermogens und des geringeren Ein-
flusses des Einfallswinkels auf den Kernspurdurchmesser wird zur Atzung

der Dosimeter ein Mischungsverhdltnis von KOH:CpHsOH = 50:50 verwendet.
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3.5.2.3 Transformation Grofienklasse in Energieklasse

Zur Transformation der einzelnen Klassen des gemessenen GroBenspektrums
in die zur Auswertung benotigten Energieklassen werden die Maxima der
GroBenverteilung der nicht Uberlappenden Kernspuren der energiekali-
brierten Detektorfolien verwendet. Die Lage der Maxima als Funktion der
Energie der g-Teilchen wird durch ein Polynom angendhert wund in

Abb. 3/13 zusammen mit den Gleichungsfehlern dargestellt.
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Abb. 3/13: o~Energie als Funktion des Kernspurdurchmessers f£lir senk-
rechten Einfallswinkel angendhert aus den Mefiwerten durch
ein Polynom zweiten Grades und die 2zugehdrigen Gleichungs-
fehler

Unter der Annahme eines linearen Zusammenhanges zwischen Kernspurdurch-
messer und Einfallswinkel bei gleichen y-Energien (vgl. Abb. 3/12) wird
der zur GroBenklasse j gehdrende Einfallswinkel flir die Energieklasse i

ermittelt. Mit Berlcksichtigung der Wahrscheinlichkeit pE(E) fir den
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Einfallswinkel £ und dem relativen Ansprechvermdgen ng (E) erhdlt man fir
das Matrizenelement

(E)n (E) fir& <&, ..

=]
i
P

(3.14).

i )
o fir & > gkrit

Dabei ist £yyit der kritische Einfallswinkel.

3.5.2.4 Detektorwirkungsgrad flir verschiedene 0-Energien

Mit Hilfe der parallel zu den auszuwertenden Dosimeterfolien gedtzten,
energiekalibrierten Detektorfolien werden die Detektorwirkungsgrade fir
verschiedene a-Energien bei jeder Auswertung neu ermittelt. Dadurch wer-
den die Einfllisse durch einen nicht exakt reproduzierbar gedtzten Ener-'
giebereich auf die Auswertung vermieden. Die Matrix H enthalt in der
Hauptdiagonalen die einzelnen Wirkungsgrade der a-Energieklassen des
Spektrums. Diese werden aus den experimentell bestimmten Wirkungsgraden

mit Hilfe eines Lagrange'schen Interpolationspolynoms /Br 73/ berechnet.

(3.15).

Das Matrizenelement Hjj wird mit der Energieklassenbreite AE:

Hij = n(i.Ag) 65 (3.16).
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4 Dosimeterauswertung

Die Dosimeter werden in einer beliebigen Atmosphdre Radon, Thoron und
kurzlebige Zerfallsprodukte flir eine bestimmte Zeit exponiert. Die Aus-
wertung der Kernspurdetektoren geschieht nach dem in Abb. 4/1 darge-
stellten Schema. Zusammen mit den im Dosimeter bestrahlten Detektorfo—
lien werden Detektorfolien, die mit verschiedenen Energien kolliminier-
ter q~Teilchen bestrahlt wurden, als Referenzdetektoren gedtzt. Die
Kernspurgrofenspektren beider Bestrahlungsarten werden gemessen und ver-
glichen. Daraus wird das o-Energiespektrum auf den Detektoren aus den
Dosimetern ermittelt. Mit Hilfe des Dosimetermodells werden daraus die

gesuchten Grdfen in der Umgebungsluft berechnet.

4.1 Berechnung der Konzentration von Radon, Thoron und der Gleich-

gewichtsfaktoren

Zur Berechnung des Ergebnisvektors u der Konzentration von Radon und
Thoron sowie der Gleichgewichtsfaktoren der kurzlebigen Zerfallsprodukte
aus dem gemessenen Kernspurgrofienvektor d wird das Minimum-Varianz-Para-

meterschatzverfahren verwendet. Die Ausgangsgleichurg ist

d=Xu+e (4.1)
Dabei bedeutet:
X: Beobachtungsmatrix
e: Gleichungsfehlervektor.

Die Beobachtungsmatrix X (Gl. 4.2) setzt sich aus den in Abb. 4/2 ange-

gebenen Einzelkomponenten zusammen

X=THAS G (4.2)
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Abb. 4/1: Schematischer Verlauf der Dosimeterauswertung
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Dabei bedeutet:

T: Transformationsmatrix Kernspurdurchmesser - g-Energie
H: Korrekturmatrix flir unterschiedliche Detektorwirkungsgrade
einzelner a-Energien
A: Matrix der Ansprechwahrscheinlichkeiten fiir die einzelnen Nuk-
lide im Dosimeter
S: Matrix der Teilchentransportvorgange (vgl. Kap. 2.2.1)
: Konversionsmatrixs Nuklidkonzentration-Gleichgewichtsfaktor

bzw. Aktivitdtskonzentration (Gl. (A 1.8))

Die Beobachtungsmatrix X enthalt in der i-ten Zeile die Koeffizienten
aller gesuchten Parameter fiir die KernspurgrdBenklasse i, in der j-ten
Spalte die Koeffizienten des gesuchten Parameters j flir alle Kernspur-
groBenklassen. Aus Gleichung (4.1) erhdlt man fiir den Schitzwert des Er-

gebnisvektors {1 :

d (4.3).

Dabei ist Vg die Gleichungsfehlerkovarianzmatrix.
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‘ d Groflenspektrum
Grofen - Energie
Transformation dy = f(Ex Vg, tPE)
(Kap.3.5)
‘ _Ef Energiespektrum
Detektorwirkungs -
grundkorrektur E?:ni E;
(Kap.3.4)
‘ E Korrigiertes Energiespektrum
Ansprechvermogen 0
(Kap.2.5) Ei=I Ajcj
j=1
‘ c Nuklidkonzentration
Teilchentransport , R Im Dosimeter
Dosimetermodell ci= L Sjj coj
(Kap.2.) :
' Co Nuklidkonzentration
: in Umgebungsluft
Ergebnisumformung 8 n J gst
(Kap.A1.4) uj =j§1 Gjj coj
’ L Edelgaskonzentrationen

Gleichgewichtsfaktoren
in Umgebungsluft

Abb. 4/2: Blockschaltbild der Auswertung
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4.1.1 Die Gleichungsfehlerkovarianzmatrix

Der statistische zadhlfehler beim Zdhlen von N Kernspuren ist:

02 =Nbzw. 0 = /N (4.4).
Die auf a-Teilchen zurlickzufiihrende Spurendichte ist

(4.5).

Dabei sind N die in der Flache A des Detektors gezdhlten Spuren und Ny
die in der Flache Ap gezdhlten Nulleffektspuren. Flir die Varianz der
Spurendichte n erhdlt man mit dem Fehlerfortpflanzungsgesetz:

/1 .1 5
on-]/;ﬁ +K;oo (4.6).

Da die einzelnen Elemente des Kernspurgrofenklassenvektors di unter-
schiedliche Spurendichten aufweisen, erhd3lt man eine unterschiedliche
Varianz fiir jedes Vektorelement. Sind die beiden Gleichungsfehler e; und
ex statistisch unabhdngig, erhdalt man fir das i, k-te Element der

Gleichungsfehlerkovarianzmatrix:

Dabei ist E {ei ey} der Erwartungswert, oj gegeben durch die Gleichung
4.6 und das § jx das Kroneckersymbol mit §ik = 1, wenn 1 = k und §ix = O,
wenn 1 # k. Die Kovarianzmatrix ist eine Diagonalmatrix mit den Varian-

zen der einzelnen Grofenmessungen in der Hauptdiagonalen.
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4.1.2 Die Parameterkovarianzmatrix Vy; Schdtzfehler

Als GltemaB flir das angewandte Schatzverfahren wird die Parametervarianz

angesehen. Die Parameterkovarianzmatrix Vy ist:

vy = E{(d-u) (b-u) T} (4.8).

va = Xy 1yt (4.9).

Die Hauptdiagonale dieser Matrix enthdlt die Varianzen der gesuchten
Konzentrationen bzw. Gleichgewichtsfaktoren, die Nebendiagonalen die Ko-

varianzen. Als Gesamtfehler der Messung fuj wird

Au, =20 =2vVa 8. (4.10)

angenommen.
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4.2 Bestimmung der Konzentration von Radon und Thoron bei Verwen—

dung einer Diffusionskammer

Soll das Dosimeter als Personendosimeter zur Uberwachung von Bergarbei-
tern eingesetzt werden, kOnnen durch hohe Staubbelastung Probleme bei
der Anwendung offener Dosimeter auftreten. Um dennoch eine Abschatzung
der Strahlenbelastung durchfiihren zu kdnnen, kann es sinnvoll sein, Dif-
fusionskammern, d. h. geschlossene Dosimeter, zur Bestimmung der Edel-
gaskonzentrationen zu verwenden. Nachteilig bei der Anwendung des in
Kap. 2.6 beschriebenen mdglichen Verfahrens waren Unempfindlichkeit fiir

Thoron sowie die Notwendigkeit von zwei getrennten Diffusionskammern.

Analog zu der in Kap. 4.1 beschriebenen Auswertung filir Edelgase und Zer-
fallsprodukte kann eine Auswertung nur fir Edelgase durchgefiihrt werden.
Die Konversionsmatrix G in Gleichung (4.2) reduziert sich dabei von
einer 7 x 4 auf eine 7 x 2 Matrix, dabei werden die Zeilen 2 und 4
geldscht. Der Ergebnisvektor u in Gleichung (4.3) enthdlt noch zwei
Elemente, die gesuchten Edelgaskonzentrationen. Im mathematischen
Dosimetermodell wird der Diffusionswiderstand zwischen Umgebungsluft und
Dosimeterinnerem (vgl. Kap. 2.3.1) durch den Diffusionswiderstand der
Filtermembran ersetzt. Filir Zerfallsprodukte wird der Widerstand in

diesem Fall unendlich grof.

4.3 Automatische Auswertung gedtzter Kernspurdetektoren

Zur Auswertung der gedtzten Kernspurdetektoren steht ein Bildauswertege-
rat, MICROVIDEOMAT II, der Fa. Carl Zeiss, Oberkochen, zur Verfligung.
Eine Videokamera an einem Stativ flir Makroaufnahmen tastet das Bild des
Kernspurdetektors ab. Die rauhen Oberfl&chen der elektrochemisch gedtz-
ten Kernspuren reflektieren unregelmdBig einen Teil des Lichtes und las-
sen deshalb im Durchlicht die Kernspuren dunkel auf hellem Untergrund
erscheinen. Das Auswertegerat besitzt u. a. eine interne Z3hlroutine Elir
Partikel. Eine einzustellende Grauwertschwelle bestimmt, ab welcher
Graustufe Teilfl&dchen des Bildes als Partikel zu zihlen sind bzw. zum

Untergrund gehdren.
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Die Steuerung des Auswertevorgangs und die Dateniibernahme geschieht
durch einen HP 9835 Tischrechner. Die optimale Grauwertschwelle zur
Trennung Kernspur-Untergrund wird zu Beginn jeder Auswertung automatisch
ermittelt. In Abb. 4/3 ist das BAblaufschema dargestellt. Als
Glitekriterium wird der Quotient =zwischen Standardabweichung der
Kernspuranzahl aus mehreren Finzelmessungen und der mittleren
Kernspuranzahl verwendet. Das Minimum bei einer Mindestanzahl erkannter
Kernspuren ergibt die beste Grauwertschwelle. Zusammen mit der Erhdhung
der Grauwertschwelle wird von dem Auswer tegerat eine
Kontrastverbesserung durchgefiihnrt. Dies kann bei Einstellung eines zu
hohen Grauwertes dazu fihren, daB zwei benachbarte Kernspuren zu einer
Flache im Bild verschmelzen. Die Streuung der Einzelmessungen bei einer
bestimmten Grauwerteinstellung ist ein Maf3 flir das dem Bild lberlagerte
Rauschen. Durch Anheben der Schwelle wird das Rauschen unterdriickt und
die Reproduzierbarkeit der Einzelmessung erhoht. Der Quotient als
Glitekriterium  berlicksichtigt beide gegenlaufige Effekte. burch
schrittweise Verkleiherung der Kernspuren und Zdhlen wird die’
Summenhdufigkeit in den einzelnen Grofienklassen gemessen und das
Kernspurgrofienspektrum berechnet.

Die gemessenen GroBRenverteilungen der einzelnen, auszuwertenden Kern-
spurdetektoren, sowohl energiekalibrierte als auch im Dosimeter be-
strahlte, werden gespeichert und nach Ende der Auswertung nach dem in
Kap. 3.5 und Kap. 4.1 beschriebenen Verfahren abgearbeitet.
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Grauwert = Grauwert 1

{

Grauwertopt = Grauwert 1

'

Gutekritertum = 1000

@ nein Grauindex < Max >
ja

Zdhlindex = Zdhlindex + 1

!
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¢
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utekriterium < Mittelwert ia

Lnein
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!
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[
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Abb. 4/3: Ablaufdiagramm zur Einstellung des optimalen Grauwerts bei der
automatischen Kernspurauswertung
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4.4 Reproduzierbarkeit der MeBergebnisse

Durch das Messen der Kernspurdichte in verschiedenen Groflenintervallen
ist die Bestimmung der Konzentration von Radon, Thoron und den Zerfalls-
produkten mit einem statistischen MeRfehler behaftet. Entsprechend dem
Zahlfehler ist zu erwarten, daB mit zunehmender Exposition, d. h. Anzahl
von Kernspuren pro GroBenintervall, der Fehler bis zu einer bestimmten
Grenze abnimmt. Flr jeweils vier Dosimeter, die zusammen unter gleichen
Bedingungen in Wohnrdumen exponiert werden, wurde flir die einzelnen zu
messenden GroBen die Standardabweichung als MaB flr den statistischen
Fehler bestimmt. Die relative Standardabweichung flir die beiden Edelgas—
isotope (Abb. 4/4) zeigt das erwartete Verhalten, erreicht jedoch einen
Sattigungswert bei ca. 10 %, was auf systematische Fehler z. B. bei der

Atzung zuriickzufiihren ist.

Keine systematische Abnahme mit zunehmender Exposition ist flir die Zer-
fallsprodukte (Abb. 4/4.) bei den wenigen durchgefilhrten Messungen zu
erkennen. Eine mogliche Ursache dafiir konnte das unterschiedliche Ver-
halten von Edelgasen und Aerosolen in Luft sein. Da die Dosimeter in
einem Raum verteilt exponiert werden, ist ein Einfluf des Expositions-—
ortes im Raum auf die Zerfallsproduktkonzentration in der Luft und damit
auf das MeBergebnis nicht auszuschlieBen. Dies kann von Raum zu Raum
verschieden sein, was eine Streuung von 50 % oder 10 % bei annadhernd
gleicher Exposition bewirken kann.
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5 MeRergebnisse aus Wohnhiusern

5.1 Radon- bzw. Thoronkonzentration

Um das Dosimeter zu testen, wurde eine kleine MeBreihe in insgesamt 12
Wohnraumen durchgefiihrt. Die Summenhadufigkeitsverteilung der ermittelten
Radon- und Thoronkonzentration ist in Abb. 5/1 dargestellt. Der 50 %
Wert flir beide Isotope 1liegt bei 50 Bgm~3. Die Streubreite der

Thoronkonzentration ist grdBer als die der Radonkonzentration.

99,98

i RADON/THORON KONZENTRATION
99,8+

i 222
9o N =12 Rn

10F el

SUMMENHAUFIGKEIT IN %

0’02 1 I i I PR B T W | i
10 20 30 40 S0 100 200 300

KONZENTRATION IN Bqm 3

Abb. 5/1: Summenhiufigkeit der Radon- und Thoronkonzentration in Wohn-
raumen

Zusammen mit den Dosimetern wurde Jje eine Radondiffusionskammer
exponiert, wie sie bei bundesweiten Erhebungsmessungen verwendet wird
/Ur 8la,b/. Die Expositionszeiten variierten im Bereich von 3 bis 6
Monaten. Die ermittelten Radonkonzentrationen beider MeRverfahren sind
in Abb. 5/2 gegenilibergestellt. Dabei waren die Radonkonzentrationen

gemessen mit der Diffusionskammer ohne Diskriminierung des Thoronanteils
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bis zu ca. 30 2 verschieden von denen des Thoron und Zerfallsprodukte
messenden Dosimeters. Eine Ursache daflir kénnte ein filschlicherweise

als Radon interpretierter Thoronanteil in der Diffusionskammer sein.
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10 i 1 I L X PR A |
10 20 50 100 200
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Abb. 5/2: Vergleich der Radonkonzentration des Dosimeters mit der der
Diffusionskammer /Ur 81b/

5.2 Mittlerer Gleichgewichtsfaktor

Zusammen mit der Radon~ und Thoronkonzentration wurde der integrierte,
mittlere Gleichgewichtsfaktor zwischen den Edelgasisotopen und deren
kurzlebigen Zerfallsprodukten bestimmt. Der Gleichgewichtsfaktor fiir
Thoronzerfallsprodukte konnte in keiner der 15 Messungen ermittelt wer-
den. Eine mogliche Ursache hierfiir kdnnte der hohe Abreicherungsgrad fir
Thoronzerfallsprodukte in der Raumluft sein. Literaturwerte £fir den
Gleichgewichtsfaktor liegen im Bereich 0,01 bis 0,4 mit einem Mittelwert

von 0,05 /UN 82/.
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Die Verteilung der Gleichgewichtsfaktoren flir Radon und dessen Zerfalls-
produkte ist in Abb. 5/3 dargestellt. Mittelt man Uber alle 12 Messun-
gen, erhdlt man einen Gleichgewichtsfaktor von 0,3. Dieser stimmt Uber-
ein mit dem in ca. 200 Kurzzeitmessungen ermittelten Gleichgewichtsfak-
tor /Wi 79, Fo 81/. DaB dennoch eine generelle Annahme eines mittleren
Gleichgewichtsfaktors von F = 0,3 2zu erheblichen Fehlern bei der
Dosisabschatzung im Einzelfall fiihren kann, deutet eine zweite Spitze
der Verteilung bei F = 0,7 an. Ein Grund daflir kdnnte im Falle von Rau-
cherwohnungen eine erhdhte Aerosolkonzentration im Raum sein (vgl.
Abb. 1/3).
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GLEICHGEWICHTSFAKTOR

Abb. 5/3: Haufigkeitsverteilung der ermittelten integrierten Gleichge-
wichtsfaktoren

5.3 Unterschiede bei der Bestimmung der Dosis aus alleiniger Ra-

donmessung im Vergleich zur Beriicksichtigung von Thoron und
den Zerfallsprodukten

Die Unsicherheit bei der Annahme eines mittleren Gleichgewichtsfaktor
bei der Dosisermittlung wurde durch Abb. 1/2 aufgezeigt. Aus diesem
Grund ist in Abb. 5/4 die effektive Aquivalentdosis fiir die Einzelmes-
sungen fiir alleinige Radonmessung und die Annahme eines mittleren
Gleichgewichtsfaktors der Dosis bei Messung der Radon-, Thoron— und Zer-—
fallsproduktkonzentration gegeniibergestellt. Dabei zeigt sich, daB ein
Gleichgewichtsfaktor von F = 0.3 eine Unsicherheit bis zum Faktor 2,5

bei den wenigen Einzelmessungen ergeben kann. Dies ist besonders dann im
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Einzelfall von Bedeutung, wenn eine hthere Radonkonzentration durch eine
geringe Luftaustauschrate verursacht wird. In diesem Fall ist zusatzlich
eine hoherer Gleichgewichtsfaktor /MWi 79/ und damit eine Unterschdtzung

der Dosis moglich.
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Abb. 5/4: Vergleich der Dosiswerte ermittelt aus Radon-, Thoron- und
Zerfallsproduktkonzentration mit den Werten aus Radonkonzen-
tration und angenommenem Gleichgewichtsfaktor
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6 Zusammenfassung

Die natiirliche Strahlenexposition des Menschen ist durch externe und in-
terne Strahlungskomponenten bestimmt. Verantwortlich filir eine =zivilisa-
torisch bedingte Erhdhung der internen Strahlenexposition ist die Inha-
lation des Edelgases Radon und dessen kurzlebigen Zerfallsprodukten. Der
iberwiegende Anteil der Dosis ist auf die Zerfallsprodukte zurlickzufiih—
ren. Wird eine MeRreihe zur Abschdtzung der Strahlenexposition durch Ra-
don durchgefiihrt, ist es von entscheidender Bedeutung, die Zerfallspro-
dukte und nicht nur das Edelgas selbst zu messen. Wegen ihrer unter-
schiedlichen Dosis bei gleicher Ausgangskonzentration in Luft ist auBer-

dem eine getrennte Erfassung der Isotope 222Rn und 22°Rn wiinschenswert.

Zur Bestimmung der momentanen Konzentration der gewlinschten GrofBen in
Luft steht eine Vielzahl mehr oder weniger aufwendiger, teurer MeBver-—
fahren zu Verfligung. Ein billiges, lber langere Zeit integrierendes Mef3-
verfahren ist nur fiir die Edelgasisotope, nicht flir deren Zerfallspro—-
dukte bekannt. Mit dem entwickelten Dosimeter ist es nun auch miglich,

die Zerfallsprodukte integrierend zu messen.

Die zur Messung der 222Rn- und 22°Rn-Konzentrationen bisher gebrduch-
lichen Dosimeter sind alle Diffusionskammern, d. h. durch eine Diffu-
sionsmembran flir Aerosole aus der Umgebungsluft abgeschlossene, mit ei-
nem Kernspurdetektor versehene Volumina. Das entwickelte Dosimeter ent-
hdlt keine solche Diffusionsmembran und ist damit auch filir Zerfallspro—

duktaerosole offen.

Es wurde ein fiir alle mdglichen Dosimetergeometrien anwendbares, mathe-
matisches Modell erstellt. Eingangsgrofen fiir das Modell sind die Radon-
und Thoronkonzentrationen, die Konzentration der an Aerosole angelager-
ten und der freien Zerfallsprodukte sowie die Aerosol-Daten der Umge-
bungsluft. Der erste Teil des Modells berlicksichtigt die Teilchentrans-
portvorgange aus der Umgebungsluft in das Dosimeter und im Dosimeter.
Das Ergebnis ist die Nuklidkonzentration im Volumenbereich und die Fla-
chendichte der an Oberfliachen deponierten Nuklide im Dosimeter. Der
zweite Teil des Modells ermittelt durch Monte-Carlo-Simulation die An-

sprechwahrscheinlichkeit in einzelnen Energieklassen am Ort des Detek-
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tors flir die a-Energien der Nuklide fiir beide Bereiche. Durch die Kombi-
nation beider Teile erhdlt man als Ausgangsgrdfie des Modells das a~Ener-

giespektrum des Kernspurdetektors.

Um ein mdglichst empfindliches Dosimeter zu erhalten, wurde der maxi-
male, vom Detektor erfaBte Raumwinkelbereich fiir verschiedene 2Zylinder
und kegelstumpfformige Geometrien untersucht. Wie zu erwarten, erreicht
nur ein halbkugelfdrmiges Dosimeter anndhernd den maximalen Raumwinkel
von 2 1 und laBt damit die groBte Empfindlichkeit erwarten. Aus diesem
Grund wurde diese Geometrie fir das Dosimeter gewahlt.

Durch ein elektrochemisches Atzverfahren werden die durch o-Teilchen
verursachten Spuren im Detektor vergrofert. Beim Entwurf des Atzsystems
wurde auf rationelle Handhabung und seine Tauglichkeit zur Auswertung
groBer Serien besonderer Wert gelegt.

Der Kernspurdurchmesser ist ein MaB flir die Energie des o-Teilchens. Die’
Auswertung der Detektoren, d. h. die Messung des Kernspurgrofenspek-
trums, wurde mit Hilfe des Bildauswertegerdtes Mikrovideomat II der Fir-
ma Zeiss, Oberkochen, und einem HP 9835 Tischrechner automatisiert. Die
Groflen-Energie-Zuordnung geschieht durch zusammen mit den Dosimeterfo-
lien ausgewerteten mit kollimierten o-Teilchen verschiedener Energien
bestrahlten Kernspurdetektoren. Bei der Messung der Grofenspektren die-—
ser kalibrierten Detektoren wird eine Trennung von Mehrfachkernspuren
durch ein Korrelationsverfahren durchgefiihrt, um eine Verfalschung von
GroBen-Energie-Relation zu verhindern. Zur Berechnung der Konzentratio-
nen von Radon, Thoron und deren kurzlebigen Zerfallsprodukten wird das
Minimum-Varianz-Schitzverfahren angewendet. Die Beobachtungsmatrix setzt
sich zusammen aus der Transformationsmatrix Kernspurgrofie-Energie, der
Korrekturmatrix flir unterschiedliche Detektorwirkungsgrade einzelner o~

Energien sowie der Systemmatrix des mathematischen Modells.

Um das Dosimeter zu testen, wurde eine kleine MeBRreihe in insgesamt 12
Wohnrdumen durchgefilhrt. Der 50-%-Wert der Verteilung liegt filir beide
Edelgasisotope bei 50 Bg/m®. Der l{iber alle 12 Messungen gemittelte
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Gleichgewichtsfaktor betrdgt 0,3. Die Expositionszeiten waren im Bereich
von 3 - 6 Monaten. Daf dennoch eine generelle Annahme eines mittleren
Gleichgewichtsfaktors von 0,3 zu erheblichen Fehlern bei der Dosisab-
schdtzung im Einzelfall filhren kann, deutet eine zweite Spitze der Ver-
teilung bei 0,7 an, die sich in R3umen mit erhdhter Aerosoclkonzentration
("Rauchern") findet.

Das Dosimeter bietet erstmals die Modglichkeit, alle dosisrelevanten
GroBen, d. h. sowohl die Konzentrationen der Edelgasisotope als auch die
Konzentrationen der Zerfallsprodukte in Luft zu messen. Damit ist der
Hauptunsicherheitsfaktor bei der Dosisermittlung, die geeignete Annahme
eines mittleren Gleichgewichtsfaktors zwischen den Edelgasisotopen und
deren Zerfallsprodukte, eliminiert.
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Anhang A 1
Al Zerfallsreihen, Begriffe, Definitionen
Al.l Die natirlichen Zerfallsreihen

Die drei natlrlich auftretenden Radonisotope 222Rn, 22°Rn und 2!°Rn ent-
stehen in den Zerfallsreihen des 238U, 232Th und 235U (Abb. A 1/1). Die
Tab. A 1/1 enthdlt die Halbwertszeiten, Zerfallskonstanten sowie die
Hauptenergien und deren Auftrittswahrscheinlichkeiten fir die Radoniso-
tope und deren kurzlebigen Zerfallsprodukte /Se 81/.
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Tab. A 1/1:

A3

Zerfallsdaten der einzelnen Nuklide

Nuklid Halb- Zerfalls- Energie (MeV) / Auftrittswahrscheinlichkeit
werts- konstante
zelit h-1 o 3 Y
2220 3,8 4 7,55-107° 5,49 (100 3) - -
218p5 3,05 min 13,63 6,00 ( 100 3) - -
214pp 26,8 min 1,55 - 0,65 (50 2) 0,295 (19 %)
0,71 (40 3) 0,352 (36 %)
0,98 (6 %)
214pi 19,7 min 2,11 - 1,0 (23 3) 0,609 (47 %)
1,51 (40 2) 1,12 (17 %)
3,26 (19 %) 1,76 (17 %)
218po 164 ps  1,5-10 7,69 (100 ) - -
220gy 55 g 45,36 6,29 (100 3) - 0,55 (7 %)
216p5 0,15 s 1,7-10% 6,78 (100 %) - -
212p 10,6 h  6,51-10 % - 0,346 (81 %) 0,239 (47 %)
0,586 (14 %) 0,300 (3,2 %)
21281 60,6 min 0,686 6,05 (25 %) 1,55 (53) 0,040 (2 %)
6,09 (10 %) 2,26 (55 8) 0,727 (7 %)
1,620 (1,8 %)
212p5 304 ns  8,2-10° 8,78 (100 3) - -
2190 3,9 s 640 6,82 (99 %) - 0,271 (11,5 %)
6,55 0,402 (7,5 %)
6,43
215p5 1,8 ms  1,4-10° 7,39 (99 %) - 0,439 (0,03 %)
211pp 36,1 min 1,15 - 1,356 (92 %) 0,405 (3,4 %)
0,525 (6 %) 0,427 (1,8 %)
0,832 (3,4 %)
2118 2,2 min 18,9 6,62 (84 %) 0,351 (13 %)
6,28 (16 %)
20701 4,8 min 8,66 - 1,4 (100 ) 0,898 (0,3 %)
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Al.2 Potentielle a-Energiekonzentration

Die potentielle g~Energie Epot eines A'~ms ist die gesamte a~Energie
aller Zerfille dieses Atoms bis zu 2!%Pb bzw. 2°%Pb. Die potentielle o-
Energie eines Bg an Aktivitdt entspricht Epot /A, wobei )\ die radioak-
tive Zerfallskonstante in s~1 ist. Tab. A 1/2 gibt fiir 22%Rn und 22%Rn
sowie deren kurzlebigen Zerfallsprodukte die potentielle o-Energie an.
Wegen ihrer geringen Bedeutung werden 2!°Rn und dessen Zerfallsprodukte
kiinftig nicht mehr beriicksichtigt.

Tab. A 1/2: Potentielle g-Energie

Nuklid potentielle g-Energie

pro Atom (Epgt) pro B (Epot/A)

in Mev in 10732 5 in MeV in 10710 g5
222g, 19,18 3,073 9,14-10° 14 650
218pg 13,69 2,193 3 616 5,792
2l%pp 7,69 1,232 17 860 28,6
214p 7,69 1,232 13 120 21,02
214pg, 7,69 1,232 1,82-1073 2,91.107°
220%n 20,81 3,334 1 650 2,646
216pg 14,52 2,326 3,15 5,32:1073
212py, 7,74 1,240 4,280-10° 684
2125 7,74 1,240 4,060-10" 65,0
212pg 8,78 1,407 3,85-107° 6,16-107°
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Die potentielle g-Energiekonzentration einer beliebigen Mischung von
kurzlebigen 222Rn- oder 229Rn-Zerfallsprodukten ist die Summe der poten-
tiellen g-Energie aller Zerfallsproduktatome pro Volumen Luft. Ist ¢y
die Aktivitdtskonzentration eines Zerfallsproduktes i in Luft, erhalt

man die potentielle g-Energiekonzentration cpot durch

E
pot
c = C = C (A 1.1)
or = por, 7] 5
214 212

summiert Uber. alle Nuklide bis Po bzw. Po einschlieBlich. Die SI-

Einheit ist

1 Jm3 = 6,242-10%2 Mev m3 (A 1.2)

hdufig wird die Einheit 1 Wl verwendet ("Working level).

5 -3

1WL=1,3 « 10° MeV 1% = 2,08 «10™° Jm (A 1.3).

Ein W1 entspricht der potentiellen g-Energiekonzentration von kurzlebi-
gen Zerfallsprodukten im radioaktiven Gleichgewicht mit 100 pCi/1 =
3 700 Bgm~3 222Rn bzw. 7,5 pCi/l = 280 Bgqm™3 22°Rn. Tab. A 1/3 gibt die

potentielle g~Energiekonzentration der einzelnen Nuklide an.
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Tab. A 1/3: Potentielle g-Energiekonzentration pro Bam~3

Nuklid Mev/1 10710 g /m3 107 w1
218pg 3,616 5,792 27,8
214ph 17,86 28,60 137,5
214p4 13,12 21,02 101,1
214pg 1,82-107° 2,91-107° 1,40-107°
216pg 3,15-1073 5,32-1072 0,0256
212pp, 428 684 3290
2124 40,6 65,0 312,5

-9 = 2,96-107°
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A1l.3 Gleichgewichtsiquivalente Radon-/Thoronkonzentration,

Gleichgewichtsfaktoren

Die gleichgewichts-dquivalente Radonkonzentration cg) prp einer Mischung
von kurzlebigen Zerfallsprodukten, die nicht im radiocaktiven Gleichge-
wicht mit Radon sind, ist die Radonkonzentration im Gleichgewicht mit
den kurzlebigen Zerfallsprodukten, die die gleiche potentielle g-Ener-
giekonzentration hat wie die Mischung der kurzlebigen Zerfallsprodukte.

Flr 222Rn erhidlt man

i

-2
cl.Rn (Bg/m?) 2,85+10 “ cpot (MeV/1)
= 1,78-108 Cpot (I/m*) (A 1.4)

= 3700 cpor (Wl)

und flir 220Rn

]

-3
SGl.Rn (Bg/m*) 2,15+10 ° cpot (MeV/1)
= 1,35-107 cpot (I/m) @ 1.5).
= 280 cpop (Wl)

Der Gleichgewichtsfaktor F ist das Verhdltnis von gleichgewicht-adquiva-

lenter Radonkonzentration zu der tatsichlichen Radonkonzentration.

F=——— (A 1-6).
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Al.4 Konversionsmatrix: Nuklidkonzentration in Gleichgewichts~

faktor bzw. Aktivitatskonzentration

Mit den in A 1.2 und A 1.3 angegebenen Daten konnen aus den Nuklidkon-
zentrationen c;i die Aktivitatskonzentrationen der Edelgase uj, u3z sowie
die Gleichgewichtsfaktoren up, u4 ermittelt werden. Dabei ist G* die
Transformationsmatrix Nuklidkonzentration in Aktivitatskonzentration/

Gleichgewichtsfaktor

u=¢gxC (A 1.7).

Zur Auswertung der Dosimeter wird aber die umgekehrte Transformation be-

notigt. Dazu wird die pseudoinverse Matrix zu G* wie folgt gebildet

G* A 1.8).



A2 Bestimmung des Energiespektrums f£ir

einen kreisformigen

Detektor bei Volumen- oder Flachenquellen unter Verwendung

der Monte-Carlo-Methode

Die Kenntnis des Ansprechvermdgens eines Detektors flir Strahlung aus

einer Quelle bestimmter Geometrie ist von groBer Bedeutung bei der Be-

stimmung der Starke der Quelle. Das Ansprechvermogen ist direkt propor-
tional dem vom Detektor erfaBten Raumwinkelbereich. Williams /Wi 66/

gibt den vom Detektor erfafiten Raumwinkelbereich  fur ein aus konzen-

trischen Kreisscheiben bestehendes Quelle-Detektor-System

wie folgt an:

U o
e s
s S

o e
s e
D i o o s s A 0

Abb. A 2/1: Konzentrisches Detektor-Quelle-System

(Abb. A 2/1)

(a 2.1).
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Die Integration von Gleichung (A 2.1) ist nur flr einfache Geometrien
wie punktformige Quelle einfach durchzuflhren. Der erfaite
Raumwinkelbreich flir komplizierte Geometrien kann nur durch numerische
Integration oder durch ein stochastisches Modell und Simulation
ermittelt werden. In diesem Fall =soll das 2zu erwartende o-
Energiespektrum des Detektors bei Volumen-oder Flachenquelle flr ein
bestimmtes Nuklid durch Verwendung der Monte-Carlo-Methode ermittelt

werden.

In Abb. A 2/2 ist der Ablauf der Simulation flUr eine g-Energie darge-
stellt. Der Durchlaufindex enthalt die Anzahl der simulierten Zzerfadlle.
Ist die vordegebene maximale Anzahl erreicht, oder ist das Abbruchkrite-
rium erfillt (vgl. A 2.2), wird die Simulation beendet, der Vektor E
enthdlt das a-Energiespektrum. Ist das Abbruchkriterium nicht erfillt,
wird Uber einen Zufallszahlengenerator der Zufallsvektor Z ermittelt und
daraus die Raumkoordinaten des Ortes des Zerfalls sowie die Bahndaten
des o-Teilchens berechnet. Schneidet die Bahn des a~Teilchens nicht die
Flache des Detektors, wird ein neuer Zerfall simuliert. Ansonsten wird
ber die Bahnlange die Auftreffenergie berechnet und, wenn diese > o
ist, der Zzahler des zugehOrigen Energiekanals um 1 erhoht. Es folgt die
Simulation des nachsten Zerfalls. Es werden so die Energiespektren aller
moglichen g-Energien ermittelt unter der Annahme einer Volumendguelle und
fir die Zerfallsproduktenergien =zusatzlich unter der Annahme wvon
Oberflachendeposition also Flachenquellen sowohl flir die Dosimeter—
oberfldche als auch fiir die Detektoroberfléche.
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Abb. A 2/2: FluRdiagramm zur Ermittlung des Energiespektrums auf dem
Detektor flir eine a-Energie
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A 2.1 Ort des Zerfalls, Richtung und Restenergie des ag~Teilchens

Innerhalb einer vorgegebenen Geometrie, hier Zylindergeometrie (Abb.
A 2/3), werden g-Zerfdlle simuliert. Dabei werden durch die Zufallszah-
len Z; mit 0 < Z{ < 1 der Ort des Zerfalls sowie die Bahndaten des a-

Teilchens ermittelt. Den Ort des Zerfalls erhdlt man aus

_ _ o2
x = R cos Rg R = (1 Zl)RD
y = R sin RE mit RE = 21TZ2 (A 2.2)
z = Z3 * D

und die Bahndaten des a-Teilchens aus

w=cos £ + 24(l—cos £)
(A 2.3).
T= (2 Z5—l)ﬂ
Den Auftreffort des o-Teilchens auf den Detektor erhdlt man aus
- 2 :
xg = x * Dcos £ Vl-w" sin T
Xg =Y + D cos ¢ '/l—w2 coS T (A 2.4)
Zp = 0
Die Bahnldnge ist gegeben durch den Abstand beider Punkte im Raum
s = [/x—x) vy (zap)? 3 2.5)
R R R e
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Abb. A 2/3: Simulation in Zylindergeometrie
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Mit der Reichweite von g-Teilchen, gegeben durch Gleichurg (3.1), erhdlt

man fir die verbleibende Fnergie beim Erreichen des Detektors

E - F R -s

AE abs 2/3

Mo T e = (3125 )2/ (A 2.6).
Dabei bedeutet:
Ry: Reichweite des gq-Teilchens in Luft
2 Emissionsenergie des ag~Teilchens
Eqabs: in Luft absorbierte Energie
AE: Auftreffenergie auf den Detektor

= Weg vom Ort des Zerfalls bis Auftreffort auf den Detektor
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A 2.2 Ansprechwahrscheinlichkeit, Abbruchkriterium

Die Ansprechwahrscheinlichkeit P wird definiert als die Anzahl ny der a-
Teilchen, die den Detektor erreichen und registriert werden, pro Anzahl
Nymax der a-Zerfalle im Raumwinkel 4 7 (vgl. Gl. (2.31)). Bei der durch-
geflihrten Rechnersimulation wird jedoch der Raumwinkelbereich von 4 7
auf  nedn eingeschrankt (vgl. GI1. (2.9Y). Die so ermittelte

Ansprechwahrscheinlichkeit ist P Daraus erhdlt man die tatsdchliche

nl
Ansprechwahrscheinlichkeit

P=P - q (A 2.8).

Als Gltekriterium bei der Durchfiihrung der Simulation wird eine Fehler-

abschidtzung durchgefihrt /Wi 66/

P (A-P)

omax

(A 2.9)

und eine Mindestgenauigkeit flir gp als Abbruchkriterium verwendet.
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A 2.3 Die Matrix A: Ansprechwahrscheinlichkeit

Die Matrix A enthdlt die Ansprechwahrscheinlichkeiten in verschiedenen
Energiebereichen unter Berilicksichtigung des Ortes des Zerfalls (Volumen-—
Ober flachenbereich) sowie der Energie. Der mdgliche Energiebereich 0 - 9
MeV ist in 180 gleiche Bereiche mit je 0,05 MeV eingeteilt. Das Matrix-
element Aj4 beschreibt die Ansprechwahrscheinlichkeit im i-ten Energie-

intervall flir die Zerfallsbedingung 7j mit

: 5,4 MeV Volumenzerfall

¢ 6,0 MeV

: 6,3 MeV

T 6,7 MeV

: 7,7 MeV

: 8,8 MeV

: 6,0 MeV Oberflachenzerfall
6,7 MeV

7,7 MeV

: 8,8 MeV,

6

WO =1 v U e L) D) e
®

se

et
<

Mit Hilfe der Matrix A wird aus der Nuklidkonzentration an Oberfldchen

bzw. im Volumenbereich ¢ das Energiespektrum E berechnet.





