Das Gamma-Spektrum des Karlsruher Referenz-Casium-137

Bernd Laquai 6.5.2021, Update 10.5.2021

Wie  bereits in dem  Dokument zum  Karlsruher  Referenzcdsium  beschrieben
(http://opengeiger.de/GeigerCaching/KarlsruherReferenzcaesium.pdf), findet man in Karlsruhe am
Hirschkanal vor dem KIT Campus Nord (ehemals Kernforschungszentrum Karlsruhe) deutlich mit
Casium-137 kontaminierte Erde. Da die in der Erde enthaltene Aktivitdtskonzentration an Casium-137
strahlenschutzrechtlich unbedenklich ist, stellt eine Probe von ca. 500g getrockneter Erde vom Ufer
des Hirschkanals eine ideale Referenzquelle fiir die Citizen Science Gammaspektroskopie dar. Man
kann sie jedoch auch als Ubungsmaterial fiir forensische Analysen verwenden (siehe auch ,nuclear
forensics” im Internet), weil namlich zusatzlich noch geringe Spuren von Americium zu finden sind und
moglicherweise auch noch andere Radionuklide, die mit hoher Wahrscheinlichkeit bei ,Vorfallen” in
der ehemaligen Wiederaufarbeitungsanlage von Brennelementen (WAK) auf dem Campus in die
Umwelt gelangt sind. Das ist allerdings nur mit sehr guten Gammaspektroskopie Anlagen nachweisbar.
Mit normalen Anlagen und einfacher Bleiabschirmung sieht man ,,nur” die markante Cs137 Linie bei
662keV.

Um das Gammaspektrum des reinen Casium-137 vollstandig zu verstehen, sollte man sich zunachst
das Zerfallsschema anschauen. Das Casium zerfallt in 5.6% der Falle direkt tber einen B -Zerfall ins
stabile Barium-137 und in 94.4% der Falle in ein metastabiles (isomer angeregtes) Barium-137m. Dabei
betragt die Halbwertszeit 30.17 Jahre. Das metastabile Barium-137m zerfallt mit einer Halbwertszeit
von nur 2.55 Minuten schlieBlich in 85.1% der Falle unter Aussendung der charakteristischen
Gammastrahlung von 662keV. Was jedoch oft unerwéahnt bleibt, ist die Tatsache, dass in den restlichen
14.9% der Falle das metastabile Barium durch sogenannte innere Konversion unter Abgabe von
Rontgenstrahlung mit 32keV in das stabile Barium Ubergeht. Dabei flihrt die Anregungsenergie des
Bal37m dazu, dass ein Hiillenelektron aus der inneren K-Schale abgegeben wird. Wenn dann dieses
Loch von einem Elektron der duBeren L Schale aufgefillt wird (Ka), entsteht gleichzeitig eine
Rontgenstrahlung, die eine Energie von etwa 32keV hat.
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Abb. 1: Zerfallsschema Casium-137
1



Die Gestalt eines Gammaspektrum des Casium-137 hdangt dann noch von den Materialen ab, die zur
Abschirmung verwendet werden und vom Material der Schutzhiille des Szintillationskristalls (meist
Aluminium). Ganz schematisch kann man das Gammaspektrum von den hohen zu den niedrigen
Energien hin so beschreiben:

Bei 662keV sieht man den Photopeak, der dadurch entsteht, dass die gesamte Energie eines Gamma-
Quantums, das in den Szintillationskristall eindringt, in eine Elektronenanregung umgesetzt wird
(Photoeffekt), die schlieRlich an den Thallium-Aktivierungszentren in UV-Licht umgewandelt wird. Mit
abnehmender Energie ist zunachst ein Tal erkennbar, das als Compton-Tal bezeichnet wird, in dem nur
das Hintergrundrauschen sichtbar ist. Dann folgt die Compton-Kante bei 432keV. Diese Energie ist die
maximale Energie, welche durch Streuung eines Gamma-Quantums (Photon) an einem Elektron des
Szintillatorkristalls an das Elektron abgegeben werden kann. Dies tritt ein, wenn der Streuwinkel genau
180° betragt (Senkrechtstofl). Das Gamma-Quant verldsst dann den Kristall in umgekehrte Richtung
(Rickstreuung). Wenn der Streuwinkel geringer ist, wird weniger Energie an das Elektron abgegeben,
bis schlieBlich bei einem Streuwinkel von 0° (Vorwartsstreuung) keine Energie mehr an ein Elektron
abgegeben werden kann und das Photon ohne Wechselwirkung den Kristall verlasst. Da die Energie,
die bei der Streuung an ein Elektron im Kristall abgegeben wird, anschlieBend in UV-Licht umgewandelt
wird, das die Pulshohe (bzw. Flache) bestimmt, erscheint die urspriingliche Energie des Gamma-
Quantums falschlicherweise bei einer entsprechend reduzierten Energie im Spektrum. Die niedrigste
Energie entsteht also beim Streuwinkel 0°, wenn das Photon praktisch ohne Energieabgabe den Kristall
verldsst. Diese minimale Anregungsenergie eines Elektrons durch den Streuprozess liegt beim Photon
mit der Anfangsenergie von 662keV bei 180keV. Dieser Streuprozess wird als Compton-Streuung
bezeichnet.

Gamma-Quanten, die nicht oder nur sehr schwach gestreut wurden und den Kristall wieder verlassen
haben, werden oft von der Aluminium-Umhillung des Kristalls oder von der Bleiabschirmung wieder
zuriick in den Kristall gestreut. Daher entsteht an der Stelle der maximalen Energie der Compton-
gestreuten Photonen, bzw. der minimalen Energie von Compton-Elektronen, zusatzlich der Riickstreu-
oder Backscattering Peak. Diesen Peak kann man dadurch unterdriicken, dass man beispielsweise die
Bleiabschirmung innen noch mit einigen mm Kupfer und dann mit Plexiglas als Abschirmung gegen die
Riickstreuung auskleidet und die Aluminiumumbhillung des Kristalls so gut es geht weglasst.

Was nun auch passieren kann ist, dass die Gamma-Quanten bzw. Photonen die Bleiabschirmung zur
Fluoreszenz anregen. Dabei werden Elektronen durch die Gamma-Energie aus inneren Hillen
herausgeschlagen (Photoeffekt im Blei) und die entstandenen Locher mit Elektronen aus den duReren
Schalen wieder aufgefiillt. Dabei miissen die Elektronen aus den duBeren Schalen aber Energie in Form
von Rontgenstrahlung abgeben. Wenn Elektronen von der L-Schale die Locher in der K-Schale auffiillen
(Ka-Ubergang), dann entstehen beim Blei Réntgenlinien bei 72 und 75keV. Meist verschmelzen sie zu
einem Peak.

Bei den meisten selbstgebauten Gamma-Spektrometrie-Anlagen ist danach zu den niedereren
Energien hin Schluss. Dann beginnt meist der Bereich des elektronischen Rauschens des Verstarkers
bzw. des Photomultipliers und diese Pulshohen haben dann nichts mehr mit dem Geschehen im
Szintillationskristall zu tun. Das Beste ist, diese kleinen unkorrelierten Pulshohen ohne
Informationsgehalt mit der Rauschbegrenzung der Auswertesoftware auszublenden.

Bei wirklich guten Anlagen kann man jedoch bei den ganz niederen Energien noch den Réntgen-Peak
des Bal37 aus dem Zerfall des Cs137 Uiber die innere Konversion sehen. Er taucht ganz am linken Rand
des Spektrums bei 32keV auf.
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Abb. 2: Idealisiertes Gamma-Spektrum des Cs137

Da in einer Probe des Karlsruher Referenz-Casiums auch noch eine sehr geringe Menge Americium 241
enthalten ist, welches in 35.9% der Zerfalle eine Gamma-Energie von 59keV abgibt, kann man bei einer
sehr guten Anlage auch noch den Am241 Peak bei 59keV erkennen. Bei weniger guten Anlagen
verschmilzt dieser Peak unter Umstanden mit dem Rontgen-Fluoreszenz Peak der Bleiabschirmung bei
72 bzw. 75keV.

Im Nachfolgenden sind die besten Gammaspektren von Anwendern aus der Community gezeigt, die
eine Probe mit etwa 500g der Erde vom Ufer des Hirschkanals, die das Karlsruher-Referenzcdsium
enthalt, untersucht haben. Dabei kamen vor allem Nal Szintillationskristalle zum Einsatz. In einem Fall
wurde aber auch eine spezielle Sonde (RAP47 von SE International) verwendet, die fiir geringere
Energien ausgelegt ist, wie sie beispielsweise bei der Rontgenfluoreszenz-Analyse auftreten. Diese
Sonde verwendet eine CsJ Scheibe mit 1 Zoll Durchmesser und einer Dicke von nur 1Imm. Damit sieht
sie den Am241 und den Bal37 Peak sehr gut, jedoch den 662keV Peak wieder etwas schlechter.
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Abb. 3: Idealisiertes Gamma-Spektrum des Karlsruher-Referenz Casium

Alle im weiteren gezeigten NaJ Spektren aus der Community zeigen die 662keV Linie des Cs137 sehr
deutlich. Die richtig guten Anlagen unterdriicken die Rontgenfluoreszenz des Bleis mit Hilfe einer
aufwandigeren Schirmung, und zeigen sogar die Rontgenstrahlung des Ba137 bei 32keV und eben auch
eine Am241 Linie, welche auf die Kontamination der Erde mit Americium schlieBen ldsst. Dieses Am241
entsteht durch Zerfall des Plutonium-241, das z.B. bei der Wiederaufarbeitung aus abgebrannten
Brennstdben herausgelost wird. Dieses Am241 konnte daher aus der ehemaligen
Wiederaufarbeitungs-Anlage Karlsruhe (WAK) stammen. Dann wiederum ist es auch wahrscheinlich,
dass auch Plutonium-241 vorhanden ist, ein reiner Beta-Strahler, der so gut wie keine Gamma-
Strahlung abgibt.

Damit zeigt sich auch ganz deutlich, dass Nuklear-Forensik aus der Citizen Science Community heraus
durchaus moglich ist und einen enorm wertvollen Beitrag zur Sicherheit der Gesellschaft leisten kann.
Ein groBer Dank geht an alle Interessierten, die bisher mit ihren Analysen beigetragen haben.
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Zum Vergleich: Spark-Gap Réhre mit Cs137 Vorionisation als Probe, RAP47 low-energy Sonde
rH Theremino MCA - V7.3 o |[& =
File Tools Language Help About
Saveasimage @ Audio inputs Export | | View pulses@¥ Equalizers @8 | Run g% | Start new measure of.
Operation \omm; | Isctopes | -~ Specirum data (Atesave) 600 Browse | (Ctne_) (eps )
Total seconds a7l e
Total pulses 11364 =R
Pulses per sec. 24 = |2
Audio Input. z
gns s _ || 025 =
Pulses jAuto
Audio gain 1.0 g
Mikrofon |
Positon {uS) 100
Size (uS) 200
= s
Maxnoise (%) 20
Drawspead(fpsy 3 . %
vin. energy (keV) 6 i
(TR Filter (%)) 3 =
‘|
(@Reil) (@Re2) (CRef3) (LBKG.) (UseBke) (@xi0g)(@xieg) N 975
i — E— S Zoom
Mo audio signal Selected Bin=266 Energy=193.4 KeV Samples=16 cps=0.1

Karlsruher Referenz-Casium, RAP47 low-energy Sonde, Zoom In
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Gamma-Spektroskopie-Anlage 6

& Theremine MCA - V7.2

File Tools language Help  About
Saveasimage @8 | Audioinputs (| Expert =) | View pulses 8% | Equalizers 3% | Run g% Stert new measure o7y
Operation ]op‘mnﬂ lsotopes |~ Spectrum data (AueSave] 500 (Browss)
Info am2a1 fostar
3 c o 300 0 0
gy co— T 0 100 200 300 400 500 500 700 500 500 1000 1100 .
Total pulses 92979 &
=
Pulses per sec, 5.7 2
Audio Tnput gt
Bins [x2 4
Samp. [192000 -
pulses [Auto
Audogan 2.0 i
Zeotim 3 -
- 5
Mikrofon ohe -
BaseLine test v 2
Position (us) 100 :
size {us) 200 £
0
02 -
Min. energy (keV) 2 i
IR Filter (%) 10 z
63mm x 63mm Nal(Tl} 2
- Abschirmung 80mm Blei »
-3mm Kupferzylinder 015 ?
- Hintergrund 15cps I
- Hintergrund abgezogen i
Probe Hirschgraben i
Karisruhe =
2789 2
C€s-137 und Am-241 04 5
. #0
0.05 2
o
E
o | <E
=
-z
|8
]
=
- | &
o 74% &
o (fwhm) 1000
| B
(@Reid) (@Reiz) (OReia) (Bke) (Tseeke )| (FXiog) (Bieg) — - 8%
SRl BES llsis) BB | VseBRG ) 18N ) Eiae T
Signal is OK Selected Bin=501 Energy=663.5 KeV Samples=399 cps=0.2

Probe ohne Hintergrund
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rﬁ Theremino MCA - V7.2
File Teols language Help  About
Saveasimage @8 | Audioinputs (| Expert =) | View pulses 8% | Equalizers 3% | Run g% Stert new measure o7y

Operstion | Cptions | Isotopes |~ Spectrum data (AueSave) 900 (B

Line

(s ) {

Isotope identifier

nfo Cs137 [Am24t

Total seconds 1800
Total pulses 92979

Pulses per sec. 517
Audio Input

Bns @ -
Samp. 192000
pulses [Auto -

Audogain 2.0
Zero frim 3

Mikrofon z:

Baseline test =3
Posifion (US) 100
Size (U5) 200
axsiope (%) 15
Max noise (%) 15

Params

(integr. time {secjl 3600
Drawspeed (s) 3
Min. cnergy (keV) 2

{ IR Filter (%) 10

63mm x 63mm Nal(TI}

- Abschirmung §0mm Blei
-3mm Kupferzylinder 015
- Hintergrund 15cps

Probe Hirscharaben
Karlsruhe

278g

Cs-137 und Am-241

(BRef1) (@Ref2) (GRef3) ((BRG ) (UseBrG) (BXiog)(@vieg)

Signal is OK

500

800

1000

1100

1200

1300

1400

1500

Max scale

Equalizer master

Energy trimmer

Probe(griin) mit Hintergrund(grau)

>l 100% B

RadiaCode 4
RadiaCode-101, RC-101-000272 |0t

Log Spectrum

00:10:08 &

Refresh: Auto, 4 sec. - Lin.

Log.

11 @] <

Messung der Probe mit RadiaCode-101 Handmessinstrument (CsJ mit Si-Photomultiplier)
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