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Nulleffektbeitrage in der Gammaspektrometrie

1 Einleitung

Der Nulleffekt einer Aktivitatsbestimmung ist derjenige Beitrag zum Impulshéhenspek-
trum, der nicht von der Aktivitat der Radionuklide im Messpraparat herrihrt. In Anlehn-
ung an den englischen Begriff ,background” wird anstelle des Begriffs Nulleffekt auch
der Begriff Untergrund verwendet. Er besteht aus einem sogenannten Detektornulleffekt,
d. h. einem Beitrag der Gammaspektrometriemesseinrichtung und der Umgebung, sowie
einem Beitrag aus dem Messpraparat, bestehend aus Messgefall und Messgut.

Flr Aktivitatsbestimmungen von radioaktiven Stoffen ist die Auswertung der Nettozahl-
raten von Gammalinien im Nulleffektspektrum unerlasslich. Diese miissen bei der Auswer-
tung des Impulshéhenspektrums der Probe berticksichtigt werden. Des Weiteren beein-
flussen sowohl die Nettozahlraten von Nulleffektlinien als auch das Kontinuum des Null-
effektspektrums die erreichbaren Nachweisgrenzen bei der Aktivitatsbestimmung. Im
Allgemeinen sollten die Impulshéhenspektren des Nulleffekts mindestens so lang wie die
Impulshéhenspektren der Probe gemessen und in zweckmaBigen Abstanden wiederholt
werden. Weitergehende Informationen sind dem Allgemeinen Kapitel y-SPEKT/GRUNDL
dieser Messanleitungen zu entnehmen [1].

Details zu den im Impulshéhenspektrum des Nulleffekts auftretenden Linien und zur
Abhangigkeit der Nulleffektspektren vom verwendeten Detektor- bzw. Spektrometertyp
werden im Folgenden beschrieben. Dagegen werden mogliche Interferenzen von Null-
effektbeitragen mit Gammalinien von zu bestimmenden Radionukliden im Allgemeinen
Kapitel y-SPEKT/INTERF dieser Messanleitungen behandelt [2].

Anmerkung:
Der Stand aller kernphysikalischen Daten dieses Allgemeinen Kapitels ist Juni 2019. Fiir aktuelle Daten wird
auf das Allgemeine Kapitel KERNDATEN dieser Messanleitungen verwiesen [3].

2 Ursprung von Nulleffektbeitragen

Nulleffektbeitrage lassen sich aufgrund ihrer Herkunft in vier Gruppen unterteilen:

— Radon-Folgeprodukte (Gruppe 1):
Diese Linien treten insbesondere dann auf, wenn sich innerhalb der Detektor-
abschirmung ein gréBeres Luftvolumen befindet. Ihre Intensitat schwankt ent-
sprechend der Radonkonzentration der Raumluft. Die im Innenraum der Abschir-
mung verbleibende Luft tragt daher zum Untergrund bei (Pb-214, Bi-214 als
Radonfolgeprodukte), wenn sie nicht z. B. durch Spilung mit dem aus dem Dewar-
behalter entweichenden Stickstoff verdrangt wird.
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— Radionuklide, die in Bauteilen des Detektors und seiner Abschirmung enthalten sind
(Gruppe 2):
Hierzu gehoren die primordialen Radionuklide K-40, U-238, U-235 und Th-232 mit
ihren kurzlebigen Folgeprodukten sowie Ra-226, Pb-210 mit Folgeprodukten, aber
auch Co-60, das eventuell als Kontamination in Baumaterialen auftreten kann.

— Aktivierungsprodukte (Gruppe 3):
Neutronen aus der kosmischen Strahlung erzeugen im Detektor selbst, seinen Bautei-
len und seiner Abschirmung kurzlebige Radionuklide. Hierzu gehdren unter anderem
Ge-71m, Ge-73m, Ge-75m, Cu-63, Cu-64, Cu-65.

— Inelastische Neutronenstreuung (Gruppe 4):
AuBerdem kénnen durch (n,n'y)-Reaktionen im Germanium sagezahnartig verbreiter-
te Linien entstehen, wenn sich die variable RickstoBenergie zur Energie des
Gammalulbergangs addiert.

Messungen des Nulleffektes sollten wiederkehrend erfolgen, um die spezifische Aktivitat
bzw. Aktivitatskonzentration naturlicher Radionuklide in Umweltproben gerade bei
niedrigen Aktivitatsgehalten zuverlassig messen zu kénnen. Der Untergrund der Mess-
anordnungen muss daher durch geeignete MaBBnahmen, z. B. Befreiung der Abschirmung
von Staub mittels fusselfreier und mit destilliertem Wasser angefeuchteter Tiicher, so nie-
drig und vor allem so stabil wie mdglich gehalten werden. Zur Stabilisierung der Null-
effektbeitrage der Radon-Folgeprodukte kann eine Zwangsbeliiftung des Messraums
beitragen, wobei zu beachten ist, dass die angesaugte AuBenluft infolge der Boden-
erwarmung — vor allem beim Auftauen des Bodens im Frihjahr — viel Radon enthalten
kann. Zur Vertiefung des Themas und fur Information tGber weitere Moglichkeiten zur
Reduktion von Nulleffektbeitragen in Impulshéhenspektren, z. B. zum Betrieb von
Gammaspektrometriemesseinrichtungen in Untertagelaboratorien, wird auf die Literatur
verwiesen [4,5,6,7,8,9,10, 11, 12, 13, 14, 15, 16, 17, 18, 19, 20].

Die in den Abbildungen dieses Allgemeinen Kapitels eingesetzten Messeinrichtungen
sind in Tabelle 1 zusammengefasst.
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Tab. 1: Fur die Messung der in den Abbildungen gezeigten Impulshéhenspektren einge-
setzten Messanordnungen

Detektor- Detektorspezifikation Besonderheit
nummer
3 HPGe-Bohrlochdetektor 20 cm dicke Pb-210-arme Bleiabschir-
empfindliches Volumen: 190 cm? mung mit Innenabschirmung aus
) ) o ) 0,5 cm dickem Elektrolytkupfer
relative Nachweiswahrscheinlichkeit . . .
(Erep): 41 % Spulung mit gasformigem Stickstoff
Endkappe aus Aluminium Betrieb in einem Keller
5 HPGe-Detektor Jreversed electrode”
empfindliches Volumen: 50 cm? 10 cm dicke Pb-210-arme Bleiabschir-
Endkappe aus Aluminium mit mung mit Innenabschirmung aus
Beryllium-Fenster 10 mm dickem Elektrolytkupfer als
Absorber fiir Rntgenphotonen
Betrieb in begehbarer Messkammer
aus 10 cm dickem Pb-210-armen Blei
6 HPGe-Detektor 20 cm dicke Pb-210-arme Bleiabschir-
empfindliches Volumen: 202 cm3 mung mit Innenabschirmung aus
] ) o ) 0,5 cm dickem Elektrolytkupfer
relative Nachweiswahrscheinlichkeit
(Erep): 50 % Spulung mit gasformigem Stickstoff
Endkappe aus Aluminium
7 semiplanarer HPGe-Detektor besonders empfindlich im Energie-
empfindliches Volumen: 30 cm?3 bereich von 10 keV bis 100 keV,
(Flache: 2000 mm?, Dicke: 15 mm) 10 cm dicke Pb-210-arme Bleiabschir-
Endkappe aus Elektrolytkupfer mit mung mijc Innenabschirmung aus
uranarmen Beryllium-Fenster 10 mm dickem Elektrolytkupfer als
Absorber fiir R6ntgenphotonen
Betrieb in begehbarer Messkammer
aus 10 cm dickem Pb-210-armen Blei
10 Koaxialer HPGe-Detektor 20 cm dicke Pb-210-arme Bleiabschir-
empfindliches Volumen: 311 cm3 mung m'.t Innenabschirmung aus
] ] o ) 0,5 cm dickem Elektrolytkupfer
relative Nachweiswahrscheinlichkeit ) ) )
(€reD): 82 % Spllung mit gasformigem Stickstoff
Endkappe aus Aluminium
Anmerkung:

Fur den Aufbau einer Standardabschirmung wird auf die Literatur [4] verwiesen.

Abbildung 1 zeigt typische Nulleffektbeitrage im Energiebereich zwischen 35 keV und ca.

970 keV. Das Impulshéhenspektrum wurde mit der in Tabelle 1 beschriebenen Low-level-

Gammaspektrometriemesseinrichtung ,Detektor Nr. 6” aufgenommen.
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Abb. 1:  Ausschnitt eines Impulsh6henspektrums mit Beispielen fiir die vier Liniengruppen,
wobei die Nulleffektbeitrage der Gruppe 3 und der Gruppe 4 dominieren, wahrend
Linien der Gruppe 4 nur noch schwach erkennbar sind. (Messung mit Detektor Nr. 6
ohne MessgefaB, Messdauer 3,25-10° s).

3 Beitrage des Detektornulleffekts

Im Allgemeinen bezeichnet der Detektornulleffekt die Beitrage aus der Messeinrichtung
und der Umgebung.

Die Komponenten in der Nahe des Detektors sollten aus Materialien bestehen, die mog-
lichst frei von radioaktiven Verunreinigungen sind. Als systematisch nach Materialien mit
geringer Eigenaktivitat naturlicher Radionuklide fiir den Bau von Detektorkomponenten
gesucht wurde, wurden die in Abbildung 2 dargestellten historischen Impulshéhen-
spektren aufgenommen.
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Detektor Nr. 5 (oben) und Nr. 7 (unten)
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Abb. 2:  Impulshohenspektren des Detektornulleffektes im Energiebereich unter 100 keV,
gemessen mit zwei unterschiedlichen Detektoren (Detektor Nr. 5, und Detektor Nr. 7)
mit weitgehend baugleicher Abschirmung.

Die Unterschiede in den beiden Spektren ergeben sich aus den unterschiedlichen Detek-
tormaterialien. Im Energiebereich von 40 keV bis 100 keV dominiert der Einfluss von Verun-
reinigungen mit naturlichen Radionukliden in der Endkappe des Detektors Nr. 5. Die
Gammalinien unterhalb von 40 keV gehen im Wesentlichen auf Aktivierungsprodukte
(Gruppe 3) zurtick. Im Gegensatz dazu wird aufgrund der Materialien seiner Endkappe mit
dem Detektor Nr. 7 hauptsachlich die Rontgenlinie bei der Energie von 10,4 keV nachge-
wiesen. Diese entsteht als Summenlinie aller Rontgen-K-, L- und -M-Fluoreszenzphotonen
des stabilen Gallium-71.

Der Effekt einer Bleiabschirmung auf den Detektornulleffekt wird in Abbildung 3
verdeutlicht.
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Abb. 3:  Impulshéhenspektren des Detektornulleffektes (Detektor Nr. 3) im Energiebereich
von ca. 5 keV bis ca. 3000 keV, gemessen zum einen ohne Abschirmung (blau) und
zum anderen mit einer Abschirmung gemaB Tabelle 1 (griin) bei nahezu gleicher
Messdauer. Die Spektren sind auf die Messdauer normiert dargestellt.

Im Impulshéhenspektrum ohne Abschirmung sind 77 Linien deutlich erkennbar, wahrend
es im Impulshéhenspektrum mit Abschirmung nur noch 26 Linien sind. Eine Auswahl
dieser Linien ist in Tabelle 2 zusammengestellt. Die Intensitaten der Linien sind mit
Abschirmung deutlich geringer; Linien der Gruppe 4 werden durch die Abschirmung
Uberhaupt erst sichtbar.

Tab. 2: Vergleich der Zahlraten ausgewahlter Nulleffektlinien, gemessen mit Detektor Nr. 3
(siehe Tabelle 1; Kerndaten Stand Juni 2019)
(a) ohne Abschirmung
(b) mit Abschirmung

Energie der Linie Radionuklid Zahlrate
in keV ins’
(a) (b)
186,03* Cu-65, Ra-226, U-235 1,02E-00 2,49E-03
197,89 Ge-7Tm n. n. 6,77E-03
209,16 Ac-228 6,63E-01 -
238,63 Pb-212 1,31E+00 -
242,00 Pb-214 7,53E-01 -
270,25 Ac-228 6,33E-01 -
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Energie der Linie Radionuklid Zihlrate
in keV ins’
(a) (b)
295,22 Pb-214 8,52E-01 -
300,09 Pb-212 4,61E-01 -
328,00 Ac-228 3,96E-01 -
338,32 Ac-228 6,40E-01 -
351,93 Pb-214 8,43E-01 -
463,00 Ac-228 2,58E-01 -
511,00 Annihilation 6,72E-01 -
583,19 TI-208 5,31E-01 -
609,26* Ge-73, Bi-214 6,57E-01 1,75E-03
669,70 Cu-63 n. n. 1,38E-03
727,33 Bi-212 2,01E-01 -
768,36 Bi-214 1,99E-01 -
794,94 Ac-228 1,62E-01 -
860,53 TI-208 1,60E-01 -
911,20 Ac-228 3,81E-01 -
934,06 Bi-214 1,15E-01 -
964,79 Ac-228 1,46E-01 -
962,68 Cu-63 n. n. 1,50E-03
968,96 Ac-228 2,46E-01 -
1115,48 Cu-65 n. n. 7,20E-04
1120,29 Bi-214 2,50E-01 -
1238,11 Bi-214 1,59E-01 -
1377,67 Bi-214 8,16E-02 -
1407,98 Bi-214 6,77E-02 -
1417,70 Cu-63 n. n. 5,29E-04
1460,82 Ka-40 2,17E+00 5,26E-04
1509,23 Bi-214 3,76E-02 -
1588,20 Ac-228 1,20E-01 4,00E-04
1592,51 Th (Double Escape**) 4,12E-02 -
1729,60 Bi-214 3,94E-02 -
1764,49 Bi-214 1,55E-01 -
1847,42 Bi-214 2,87E-02 -
2103,51 Th (Single Escape**) 5,42E-02 -
2204,21 Bi-214 541E-02 -
2614,51 TI-208 3,17E-01 4,86E-04
* Lage der Linie, die sich auch einzelnen Gammalinien zusammensetzt, die nicht aufgeldst werden kénnen.
* siehe Allgemeines Kapitel y-SPEKT/SUMESC dieser Messanleitungen [21].
n. n. nicht nachweisbar
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Durch kosmische Strahlung induzierte Linien lassen sich weiter unterdriicken, wenn die
Gammaspektrometriemesseinrichtung beispielsweise in einem Untertagelabor betrieben
wird [7, 20]. Dieser Effekt wird in Abbildung 4 veranschaulicht. Die vier gezeigten Null-
effektspektren wurden mit Detektor Nr. 10 jeweils mit und ohne Abschirmung in einem
Kellerraum bzw. in einem Untertagelabor im ehemaligen Salzbergwerk Asse Il aufge-
nommen.

Anmerkung:

Das Untertagelabor befand sich auf der 925-m-Sohle des ehemaligen Salzbergwerkes Asse Il. Die Gamma-
Ortsdosisleistung betrug dort nur ca. 1 % der im Freien an der Erdoberfliche gemessenen Ortsdosis-
leistung. Die Intensitat der Myonenkomponente der kosmischen Hohenstrahlung war um mehr als fiinf
GroBenordnungen geringer [20].
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Abb. 4: Impulshéhenspektren aufgenommen mit Detektor Nr. 10.
1: ohne Abschirmung im Kellerraum,
2: ohne Abschirmung im Untertagelabor,
3: mit Abschirmung im Kellerraum,
4: mit Abschirmung im Untertagelabor

In Abbildung 4 fallen besonders die Unterschiede zwischen den Spektren 3 und 4 auf: Die
im Spektrum 3 deutlich hervortretenden Nulleffektlinien der Gruppe 4 entstehen durch
Wechselwirkung der kosmischen Hohenstrahlung mit dem Germanium des Detektor-
kristalls und sind aufgrund der abschirmenden Wirkung des Deckgebirges im Spektrum 4
nicht mehr erkennbar.
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4 Beitrage des Messpraparats

Auch das Messprdparat, bestehend aus Messgefall und Messgut, kann zum Impuls-
héhenspektrum des Nulleffekts beitragen.

Zur Veranschaulichung dieses Beitrags wurden mit der Gammaspektrometriemessein-
richtung Detektor Nr. 6 zwei Nulleffektmessungen mit besonders langer, vergleichbarer
Messdauer von etwa 2,5-10° s durchgefiihrt:

b) Messung des Beitrags aus dem Detektornulleffekt (Det.-NE);

c) Messung des Beitrags aus dem Detektornulleffekt und des Beitrags aus dem Mess-
praparat bestehend aus einem Liter destilliertem Wasser in einer 1-I-Ringschale (H20-
NE).

In den Abbildungen 5 bis 8 sind die sich eigentlich Gberlagernden Impulshéhenspektren
zur besseren Darstellung der einzelnen Effekte gegeneinander verschoben gezeigt und
daher nur qualitativ vergleichbar. Die Abbildungen 6 bis 8 zeigen ausgewahlte Energie-
bereiche der in Abbildung 5 gezeigten Nulleffektspektren, um dicht nebeneinander
liegende Linien besser unterscheiden zu kénnen.

Impulse pro Kanal

250 500 750 1000 1250 1500 1750 2000 2250 2500 2750

Energie in keV

Abb.5:  Logarithmische Darstellung der Impulshéhenspektren des Nulleffekts Det.-NE (griin)
und H,O-NE (blau).
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Der Einfluss, den ein Liter destilliertes Wasser auf das Impulshohenspektrum eines
Nulleffekts hat, wird in Abbildung 5 deutlich:

— Das Wasser schirmt ab.

— Das Wasser moderiert Neutronen der kosmischen Hohenstrahlung.

Als Folge davon werden die Linien verstarkt, die durch Neutronenwechselwirkungen im
Germaniumkristall selbst und in den ihn umgebenden Materialien erzeugt werden. Bei
diesen Linien handelt es sich meist um Linien, die nach einer n,y oder n,n'y Reaktion durch
prompte oder verzdgerte Gammaphotonen erzeugt werden. Diese Linien sind meist nicht
in den gangigen Datenbanken flr kernphysikalische Daten enthalten. Kernphysikalische
Daten zur Zuordnung und Interpretation von Aktivierungslinien und prompten
Gammalinien sind im Internet verfligbar [15, 16].

Gleichzeitig werden mit dem H>O-NE Linien erfasst, die bei einem Impulshdhenspektrum,
das nur den Detektornulleffekt abbildet, nicht auftreten, abgeschwacht oder verstarkt
werden.

In Abbildung 6 werden die Moderatoreffekte des Wassers im Energiebereich von 15 keV
bis 210 keV eines Impulshéhenspektrums verdeutlicht. Besonders auffallig ist dieser
Effekt im Fall der Ge-71-Gammalinie bei 174,9 keV, die nur im blauen H>O-NE-Spektrum
auftritt.

o AV Al MAAAA Ao i)

Impulse pro Kanal

A A
Wta gl A

100 110 120 130 140 150 160 170 180

Energie in keV

Abb. 6:  Ausschnitt des Energiebereichs von 15 keV bis 210 keV; markiert sind die verstarkten
bzw. zusatzlich messbaren charakteristischen Linien im blauen H,O-NE-Spektrum.
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LLEF-12

In Abbildung 7, die den Energiebereich von 450 keV bis 820 keV zeigt, fallt neben der
Annihilationslinie bei 511 keV besonders die Nulleffektlinie bei der Energie von 595,8 keV
auf, die auf der linken Flanke der ,Sagezahn-Linie” zu sehen ist. Es handelt sich hierbei

um

die kosmogen hervorgerufene Aktivierungslinie des Ge-74 aus der Gruppe 3.

Anmerkung:

Bei Low-level-Gammaspektrometriemesseinrichtungen mit hoher Messempfindlichkeit kann in Nulleffekt-

spektren mit langer Messdauer die Gammalinie von Kr-85 bei 514,0 keV auftreten, wenn zur Kihlung

Flissigstickstoff mit technischem Reinheitsgrad eingesetzt wird, der Spuren von Krypton enthalten kann

[17,18].
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Abb. 7: Ausschnitt des Energiebereichs von 450 keV bis 820 keV; rot markiert si
verstarkten bzw. zusatzlich messbaren charakteristischen Linien im blauen H.O-NE-

Spektrum.

800

nd die

Abbildung 8 zeigt den Energiebereich von 1080 keV bis 1480 keV. Wichtig sind in diesem
Ausschnitt:

— die sich Uberlagernden Gammalinien von Cu-65 bei 1115,5 keV und von Zn-65 bei

1115,7 keV, die durch kosmische Hohenstrahlung hervorgerufen werden [19];

— der Doppelpeak der kosmogenen Aktivierungslinie von Kr-84 bei 1463,9 keV mit der

1460,8-keV-Linie des K-40.
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Abb. 8:  Energiebereich von 1080 keV bis 1480 keV; rot markiert sind die verstarkten bzw. zu-
satzlich messbaren charakteristischen Linien im blauen ,H,O-NE"-Spektrum.

In Tabelle 3 ist eine Auswahl der in den Abbildungen 5 bis 8 gezeigten Impulshéhen-
spektren beobachteten Nulleffektlinien und deren Zahlratenverhaltnis H>O-NE/Det.-NE
zusammengestellt. Bei schwach ausgepragten Linien sind wegen der relativ groBen
statistischen Messunsicherheit die Zahlratenverhaltnisse zwischen etwa 0,8 und 1,2
praktisch gleichwertig. Damit liegt kein signifikanter Effekt zwischen Det.-NE und H>O-
NE vor.

Tab. 3: Auswahl charakteristischer Linien in den Nulleffektspektren H,O-NE und Det.-NE aus
Abbildung 5 zur Verdeutlichung des Moderatoreffektes des Wassers (Kerndaten
Stand Juni 2019)

Linie mit der Zihlrate Zihlrate Zihlratenverhaltnis Ursprung bzw.
Energie H>O-NE Det.-NE H>O-NE/ Det.-NE Radionuklid
in keV ins! ins! ins!

10,36 9,6E-04 1,8E-04 5.3 Ga-ZK,LM
22,80 9,0E-04 2,2E-04 41 In-116
53,47 1,9E-03 7,7E-04 2,5 Ge-73m
66,75 3,5E-03 1,1E-03 32 Ge-73m
139,20 3,2E-03 1,2E-03 1,0 Ge-75m
159,50 1,1E-03 4,5E-04 2,7 Ge-77m
174,88 6,8E-04 - Ge-71
186,01 3,9E-04 2,1E-04 19 Cu-66
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Linie mit der Zdhlrate Zihlrate Zihlratenverhiltnis Ursprung bzw.
Energie H>O-NE Det.-NE H>O-NE/ Det.-NE Radionuklid
in keV ins! ins! ins!

197,90 3,4E-03 1,3E-03 2,6 Ge-71m
202,95 3,4E-04 3,2E-04 1.1 Cu-64
278,24 1,3E-03 4,7E-04 2,8 Cu-64
298,66 2,1E-04 - In-116
326,00 7,5E-04 - Ge-71
343,94 2,5E-04 - Cu-64
465,15 1,3E-04 - Cu-66
492,94 8,2E-05 - Ge-74
499,85 6,4E-04 7,0E-05 9,1 Ge-71
511,00 1,6E-02 1,7E-02 0,94 Annihilation
513,99 —* * Kr-85
595,85 3,2E-04 9,5E-05 34 Ge-74
608,35 5,1E-04 1,9E-04 2,7 Ge-74
669,60 5,2E-04 5.0E-04 1,1 Cu-63
803,00 3,7E-04 3,7E-04 1, Pb-206
867,90 3,6E-04 - Ge-74
961,05 6,7E-04 - Ge-74
962,68 - 7,6E-04 Cu-63
1063,60 7,7E-05 - Pb
1101,27 7,7E-05 - Ge-74
1115,48 1,5E-04 - Cu-65
1115,54 1,5E-04 - Zn-65
1139,65 9,7E-05 - Cu-66
1204,21 1,8E-04 - Ge-74
1293,59 2,2E-04 - Sn-116
1298,80 7,8E-05 Ge-71
1327,00 2,0E-04 7,4E-05 2,6 Cu-63
1378,80 9,1E-05 - Ge-71
1411,70 9,4E-05 2,3E-05 4,1 Cu-63
1463,86 1,8E-04* - Kr-84
1481,75 9,8E-05 6,5E-05 1,5 Cu-64
1777,80 1,4E-04 - Ge-71
2223,30 1,7E-03* - H-2

*  FlUssigstickstoff mit technischem Reinheitsgrad enthalt Spuren von Krypton [17, 18].

* In Nulleffektspektren von groBvolumigen wéssrigen Messpréparaten erscheint auch die Gammalinie von H-2 bei
2223,3 keV, die durch die Aktivierung des natlrlichen Wasserstoffs durch kosmogene Neutronen verursacht

wird.
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