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Abstract

Radiation stability of scintillators is an important requirement for successful ex-
periments in high energy physics, especially for narrow-beam calorimeters exposed
to a high radiation background. Radicals absorbing visible and ultraviolet light are
formed in the material during irradiation of plastic scintillators. In the work at
hand, among others shortlived absorption centers for the fiber BCF12 (Bicron) we-
re investigated, which have a negative effect on the fluorescence light and thus on
the performance of the detector. Radicals generated during irradiation are mostly
unstable and decay into radicals which are stable at room temperature. Shortlived
absorption centers can only be detected if the investigation is carried out during and
directly after the irradiation process. This corresponds to the situation in a detector,
where shortlived absorption centers are formed by the radiation background during
detector operation. This can decrease the transmission of light and thus impair
precise detector calibration, particularly in high-dose rate environments.

Two types of absorption centers have been known for a long time: The first are
stable and responsible for a permanent damage in the polymers, the second kind
recovers for example when oxygen is present or in higher temperatures.

On-line investigations regarding the radiation damage during irradiation presented
as part of this work have revealed a further type of absorption center with a typical
mean lifetime of a few hours. These shortlived absorption centers are responsible for
the dose rate dependence of the radiation damage observed.

The behaviour of BCF12 fibers during irradiation in argon is determined in the
main by two broad absorption bands, ranging up to 540nm and from 500-700 nm,
respectively with a peak at a wavelength of 580 nm; these bands overlap with the
emission spectrum of the scintillator. The lower band belongs to stable radicals,
which decay very fast in the presence of oxygen, whereas the upper band is caused
by radicals, whose kinetic is described by a second order process.

Therefore, the presence of oxygen significantly reduces the damage during irradia-
tion. However, the reduction of Oxygen during irradiation results in an increase in
damage. This has been observed for a dose rate of only 8 Gy/h during irradiation in
air.

Using the measured radiation-induced absorption, the transmission loss of the fluor-
escence light for different geometries was calculated. The calculated and the measu-
red loss of fluorescence light during irradiation correspond well. For a fiber with an
attenuation length of 100 cm, this loss amounts to 45 % after irradiation and recove-
ty in air with a dose of 2.5kGy at a dose rate of 42 Gy/h. The shortest attenuation
length during irradiation before recovery was calculated to 40cm. In an oxygen-free
atmosphere the calculated attenutaion length for the same dose actually decreased
to 11cm.

Kurzzusammenfassung

Die Strablungsstabilitit von Szintillatoren ist eine wichtige Voraussetzung fir er-
folgreiche Experimente in der Hochenergiephysik, insbesondere fiir strahlrohrnahe
Kalorimeter, die einem hohen Strahlungsuntergrund ausgesetzt sind. Wahrend der
Bestrahiung von Plastikszintillatoren entstehen im Material Radikale, die ultravio-
Jettes und sichtbares Licht absorbieren. Gegenstand der vorliegenden Untersuchun-
gen aind u. a. kurzlebige Absorptionszentren in der Faser BCF12 (Bicron}, die das
Fluoreszenzlicht und damit die Detektoreigenschaften negativ beeinflussen. Durch
Strahlung induzierte Radikale sind in der Regel instabil und zerfallen sehr schnell
in Radikale, die bei Raumtemperatur stabil sind. Kurzlebige Absorptionszentren
kdonen nur nachgewiesen werden, wenn die Untersuchungen wihrend und unmit-
telbar nach der Bestrahlung durchgefiihrt werden. Dabei besteht eine Parallele zum
Detektorbetrieb, wo kurzlebige Absorptionszeniren durch den Strahlungsuntergrund
beim Beschleunigerbetrieb entstehen. Das kann im besonderen MaBe bei strahlungs-
intensiven Experimenten durch Transmissionsverluste die genaue Kalibrierung be-
eintrachtigen.

Zwei Arten von Absorptionszentren sind seit langer Zeit bekannt: Stabile Absorp-
tionszentren bilden den permanenten Schaden, wihrend andere Absorptionszentren
z. B. in Gegenwart von Sauerstoff oder bei hoheren Temperaturen abgebaut werden.

Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Online-Untersuchungen des Strahlen-
schadens wihrend der Bestrahlung haben einen weiteren Typ von Absorptionszen-
tren nachgewiesen, welche eine typische Lebensdauer von einigen Stunden aufweisen.
Diese kurzlebigen Absorptionszentren sind fiir beobachtete Dosisleistungseffekte der
Strahlenschidigung verantwortlich.

Das Verhalten der BCF12-Fasern wird im wesentlichen durch zwei breitbandige Ab-
sorptionszentren bestimmt, von denen das erste unterhalb von 540 nm und das zwei-
te im Wellenlangenbereich von 500 nm bis 700 am mit einem Maximum um 580 nm
absorbiert. Diese Absorptionszentren absorbieren das Fluoreszenzlicht des Szintilla-
tors. Die kurzwellige Absorption gehért zu stabilen Radikalen, die in Anwesenheit
von Sauerstoff sehr schnell zerfallen, wahrend die langwellige Absorption durch Ra-
dikale verursacht wird, die mit einem Prozef zweiter Ordnung beschrieben werden.

Die Anwesenheit von Sauerstoff reduziert deshalb die Schadigung wéahrend der Be-
strahlung sehr deutlich. Der Abbau des Sauerstoffs wahrend der Bestrahlung fiihrt
jedoch zu einem Anstieg der Schidigung, welcher fiir Bestrahlung in Luft schon fiir
Dosisleistungen von 8 Gy/h beobachtet wurde.

Mit dem gemessenen Transmissionsverlust wurde die rechnerische Beschreibung der
Absorptionsverluste, die das Fluoreszenzlicht erleidet, in guter Ubereinstimmung
mit dem gemessenen Fluoreszenzlichtsignal durchgefithrt. Fiir eine Faser mit einer
Abschwichlange von 100 cm reduziert sich diese nach Bestrahlung und Ausheilung
in Luft mit einer Dosis von 2,5kGy bei 42 Gy/h demnach auf 55cm. Die kleinste
Abschwichlinge betragt vor der Ausheilung 40cm. In sauerstofffreier Atmosphire
reduziert sich die Abschwachlange sogar auf 11 cm.
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Kapitel 1
Einleitung

In vielen Experimenten der Hochenergiephysik kommen zur Energiemessung der
nachzuweisenden Teilchen Szintillatoren zum Einsatz, deren Basismaterialien aus
organischen Verbindungen aufgebaut sind. Die im Experiment auftretende Unter-
grundstrahlung bewirkt Verinderungen der optischen Eigenschaften der Szintilla-
toren. Dieser EinfluB wird umso groBer, je naher die Szintillatoren am Wechselwir-
kungspunkt eingesetzt werden.

Am Deutschen Elektronen-Synchrotron (DESY) in Hamburg wird im HI-
Experiment im Bereich der zuriickgestreuten Elektronen ein sogenanntes Spaghetti-
Kalorimeter (SpaCal) eingesetzt. Fiir dieses Kalorimeter bestehen besonders hohe
Anforderungen beziiglich der Ortsauflosung und der Strahlenhirte, weil dieses Ka-
lorimeter sehr nah an das Strahlrohr heranreicht. Der Hl-Detektor kommt in der
Hadron-Elektron-Ring-Anlage HERA zum Einsatz, in der Kollisionen von Elektro-
nen und Protonen bei einer Schwerpunktsenergie von zur Zeit 300 GeV durchgefiihrt
werden. Die im strahlrohrnahen Spaghetti-Kalorimeter installierten Szintillationsfa-
sern (BCF12 der Firma Bicron) iibernehmen dabei die Energiemessung der Elek-
tronen und Hadronen mit einer Energieauflssung von 7,2%/VE® 0,6 % [WB93],
wobei die Energie E in GeV eingesetzt wird. Das in den Fasern erzeugte Szintil-
lationslicht ist proportional zur Energie der Teilchen. Wird durch den EinfluB der
Untergrundstrahlung die optische Qualitit oder Lichtausbeute eines Szintillators
verdndert, kann dies die Energieauflosung des Kalorimeters beeintrichtigen. Das
gilt im besonderen MaBe fiir lange Fasern, innerhalb derer das Szintillationsticht
durch veranderte optische Eigenschaften merklich abgeschwiicht werden kann. Als
Ursache solcher Verinderungen werden Absorptionszentren angesehen, die haufig
radikalischen Ursprungs sind.

Zum genaueren Verstindnis dieser Absorptionszentren dienen Untersuchungen, die
das zeitliche Verhalten der Szintillatoren beziiglich der einwirkenden Bestrahlung
und der dufieren Bedingungen wie der umgebenden Gasatmosphire aufkliren. Fiir
das zeitliche Verhalten zeigt sich, dafl in Szintillatoren kurzlebige Absorptionszentren
entstehen, die Lebensdauern von nur wenigen Stunden bis Tagen aufweisen. Zum
Nachweis solcher Absorptionen ist eine simultane Bestrahlung und Untersuchung
der Fasern unerliflich. Zu diesem Zweck wurde eine MeBeinrichtung installiert, mit
der Bestrahlung und Untersuchung unabhingig voneinander zur selben Zeit durch-
gefiihrt werden konnen. Dabei wurden die Fasern sowoh! in sauerstoffhaltiger als
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auch in saverstofffreier Atmosphare bestrahit.

Die Bestrahlungen zur Online-Untersuchung wurden mit einer Rontgenrohre durch-
gefiihrt. Daraus ergeben sich fiir die Dosimetrie besondere Schwierigkeiten, weil die
Rontgenrohre ein kontinuierliches Spektrum von Photonen aussendet und die Mef-
einrichtungen fiir die Dosismessung im allgemeinen mit monoenergetischer Kobalt-60
Strahlung kalibriert werden. Deshalb wird im zweiten Kapitel ein vereinfachtes rech-
nerisches Verfahren zur Dosisbestimmung unter Beriicksichtigung gemessener Dosen
vorgestellt.

Mit Hilfe der Transmissionsspektroskopie wurden die einzelnen kinetischen Vorginge
innerhalb der Kunststoffasern untersucht. Diese Methode 148t es zu, verschiedene
Vorginge, die unterschiedliches spektrales Verhalten zeigen, voneinander zu trennen.
Diese Unterscheidung wird durch eine andauernde Messung wihrend und nach der
Bestrahlung ermoglicht: Da die Absorptionszentren in der zeitlichen Entwicklung
stark voneinander abweichen, kann auch in dieser Hinsicht eine Trennung vorge-
nommen werden.

Von groBem Interesse fiir die Detektorphysik ist der EinfluB der strahleninduzierten
Absorptionen auf das Fluoreszenzlicht. Die wellenlingenaufgeldste Absorptionsbe-
stimmung ermdglicht die quantitative Beschreibung der Transmissionsverluste, die
das Fluoreszenzlicht betreffen. Damit ist die Ubertragung der aus den vorliegenden
Untersuchungen gewonnenen Ergebnisse auch auf andere Geometrien méglich. Fiir
Faserlingen, wie sie in Detektoren zum Einsatz kommen, wird die Berechnung der
Abschwichlingen und der méglichen Fluoreszenzlichtverluste durch Absorptionen
abschlieBend durchgefiihrt.



Kapitel 2

Rontgenstrahlung

2.1 Entstehung von Rdntgenstrahlung

2.1.1 Rontgenbremsstrahlung

L2 L___i Heizatrom

| | Wasserkihiung
Abbildung 2.1: Prinzipzeichnung einer Rontgenrohre

Treffen Elektronen auf Materie, verlieren sie ihre Energie durch Stéfe mit den
Elektronen des Materials, dessen Atome angeregt oder ionisiert werden. In einer
Rontgenrohre {Abb. 2.1) werden dafiir Elektronen ans einer Glihkathode mit einer
Hochspannung beschleunigt; sie prallen dann auf die Anode und werden im Anoden-
material (Wolfram) abgebremst. Aufgrund der starken Warmeentwicklung ist eine
Wasserkiihlung der Anode notwendig. Die Elektronen geben ihre Energie aber nicht
nur in Form von Warme ab, in wenigen Fillen konnen die Elektronen ihre Energie
auch bei Ablenkung im elektrischen Feld der Atomkerne in sehr groBen Betrigen
verlieren. Die Energieabgabe erfolgt dabei in Form elektromagnetischer Wellen; ein
Elektron kann dabei hochstens seine gesamte kinetische Energie auf einmal abge.
ben. Auf diese Weise liefern monoenergetische Elektronen ein kontinuierliches Strah-
lungsspektrum bis zur Maximalenergie, die der kinetischen Energie der Elektronen
entspricht; diese Strahlung wird als Bremsstrahlung bezeichnet. Der Wirkungsgrad
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n bei der Erzeugung der Rontgenstrahlung hingt von der Ordnungszahl Z des Ab-
sorbers und der angelegten Hochspannung ab [Dys90}:

U
~]. -z ___ .
MR107Z 5 (2.1)

fiir Wolfram fiihrt das bei einer Spannung von 100kV auf einen Wirkungsgrad von
knapp 1%.

Fiir ein dickes Target, d. h. wenn alle Elektronen im Target absorbiert werden, ergibt
sich ein linearer Zusammenhang [MB93] zwischen der Frequenz v und der Intensitit
I(v) der Bremsstrahlung, der experimentell {Dys90, S. 15 ff] unter einem Winkel von
90° zum einfallenden Elektronenstrahl bestatigt wurde:

Iv) & CZ(vmax—Vv) (2.2)
_ 8 he'Z
T 3/3lem

Der Faktor C enthilt unter anderem neben einem numerischen Faktor [ mit einem
Wert um 6 noch die Ordnungszah! Z des Anodenmaterials. Die absolute Intensitit
hangt neben der maximalen Frequenz, festgelegt durch die kinetische Energie der
Elektronen, auch vom Anodenmaterial ab. Bei der vorliegenden Rdhre handelt es
sich dabei um Wolfram mit einer Ordnungszahl von 74.

Setzt man die integrierten Intensititen beziiglich Energie, Frequenz und Wellenlange
gleich, lassen sich die Intensitdtsverteilungen ineinander umformen:

HE) |dE| = I(v) |dv| = I{}) |d)] (2.3)
ergibt mit c = Av
10 =510) ; (2.4)

eingesetzt in Gleichung 2.2 ergibt sich der Zusammenhang fiir das Wellenldngen-
spektrum der Bremsstrahlung {Abb. 2.2):

A- ’\min
A ’\min

IN~Cc*Z (2.5)
Durch Differentiation erhilt man fiir die Wellenlinge X mit der groBten Intensitat:

A=

o) w

Amia - (2.6)

Das Energiespektrum I{E} folgt aus Gleichung 2.2:

)= 32 (Emu~ E) . 2.7)
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Abbildung 2.2: Berechnetes Rontgenbremsspekirum als
Funktion der Energie (a.) nach Gleichung 2.7 bzw. der Wel-
lenlénge (b.) nach Gleichung 2.5

Zu beachten ist, daB mit der Intensitit der EnergiefluB gemeint ist; um auf die
Anzahl der Photonen pro Energieintervall zu kommen, muf noch durch die Energie
der Photonen geteilt werden:

N(E)=@=%.Z~(§%‘—’-l) . 2.8)

2.1.2 Charakteristische Strahlung

Ein grofer Teil der Energieabgabe der beschleunigten Elektronen erfolgt iiber lo-
nisationen des Anodenmaterials. Die Rekombinationen der Atome erzeugen elek-
tromagnetische Wellen, welche nur im Falle groBer Energien das Anodenmaterial
wahrscheinlich verlassen konnen. Dies ist bei Ionisation der K- bzw. L-Schale der
Fall. Fiir den Fall ausreichender kinetischer Energie der Elektronen {Ey, > Ek
bzw. Ep} konnen Abregungen auf diese Schalen stattfinden; man spricht von K,-
Strahlung, wenn der Ubergang aus der L-Schale in die K-Schale stattfindet und von
Kj-Strahlung, wenn der Ubergang aus der M-Schale oder der N-Schale in die K-
Schale erfolgt. Zusitzlich wird ein Zihlindex fiir die Uberginge aus Niveaus mit un-
terschiedlichem Gesamtdrehimpuls j eingefiihrt. Fiir Dipoliiberginge gilt beziiglich
des Bahndrehimpulses ! die Auswahlregel Al = 1, wodurch nicht alle Uberginge
zwischen den Energieniveaus méglich sind.

Die Intensitat der charakteristischen Strahlung hingt von der Beschleunigungsspan-

2.1 ENTSTEHUNG VON RONTGENSTRAHLUNG ' _ 6
Ubergang Energie rel. Intensitit
(keV)
Ko 59,32 50,5
K.z 57,98 29
Kg 67,24 11
69,1
Ke: 69,0 4
Kps 66,95 5,5
=100

Tabelle 2.1: Relative Intensititen der charakteristischen Ront-
genstrahlung fiir Wolfram nach [PK92]

nung der Réhre ab; sie setat fiir Wolfram bei der Absorptionsenergie der K-Schale
von 69,508keV ein und hat fiir die K,-Strahlung bei einer Beschleunigungsspannung
von 100KV eine relative Intensitat von knapp drei Prozent [Dys90, S. 121] in be-
zug auf die kontinuierliche Bremsstrahlung. Die relativen Intensititen der einzelnen
Ubergiinge sind in Tabelle 2.1 angegeben.

Damit 1fit sich der Anteil der einzelnen charakteristischen Linien am Gesamtspek-
trum festlegen; das damit gewonnene Spektrum zeigt Abb. 2.3. Die Breite I' der
charakteristischen Linien ist iber die Heisenbergsche Unschirferelation mit der Le-
bensdauer r des Ubergangs verkniipft, es gilt ['- 7 > k. Experimentell wurde ein
linearer Zusammenhang zwischen der Linienbreite der K-Linien und der Ordnungs-
zahl des Anodenmaterials nachgewiesen; fiir Wolfram betrigt die Breite etwa 40 eV
[Dys90), die Breite der L-Linien ist kleiner.

Fir die weiteren Berechnungen wird das Spektrum der Rontgenstrahlung fiir ein-
zelne Energien mit der Breite 1keV eingeteilt; damit wird das Spektrum durch ein
Histogramm mit 100 Eintrigen beschrieben. Davon ausgehend kann fiir jede ein-
zelne Energie mit Hilfe bekannter Absorptionskoeffizienten die Wechselwirkung mit
Materie berechnet werden.

2.1.3 Winkelverteilung

Die Winkelverteilung der Bremsstrahlung 138t sich fiir einzelne Energien berechnen
{Dys90]. Hierbei ergeben sich nur leichte Abhingigkeiten der Intensitit vom Win-
kel der Abstrahlung. Deutliche Anderungen in der Intensitat treten fiir sehr kleine
Winkel zwischen Abstrablung und Anode auf und sind auf Absorptionen im An-
odenmaterial zuriickzufiihren. Beobachtet wurden diese Absorptionen fiir kleinere
Winkel als 5°.

Auch die Beschaffenheit der Anodenoberfliche hat EinfluB auf die Winkelvertei-
lung der Rontgenstrahlung. Insbesondere nach langerer Benutzung rauht die An-
odenoberfliche durch Abnutzung auf. Das hat zur Folge, daB ein Teil der entstan-
denen Strahlung Anodenmaterial durchqueren muB. Das fiihrt zu einer Aufhirtung
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Abbildung 2.3: Berechnetes Rontgenspektrum als Funktion
der Energie (a.) bzw. der Wellenlidnge (b.) mit Beriicksichti-
guag der charakteristischen Strahlung

der Strahlung. Mit Aufhirtung wird die Verschiebung des Spektrums zu héheren
Energien bezeichnet. Sie kommt durch die starkere Absorption von niederenergeti-
scher Strahlung im Energiebereich der Rontgenstrahlung zustande (Abb. 2.6). Die-
se Aufhirtung ist umso stirker, je grofler die Absorption ist. Fiir kleinere Winkel
zwischen Anode und Emissionsrichtung ist das zu durchdringende Anodenmaterial
dicker als fiir groSere Winkel (Abb. 2.4).

Eine Aufravhung fiihrt durch die zusitzlichen Absorptionen zu einer Abnahme der
Gesamtintensitiat der Rontgenstrablung. Daher ist eine regelmaBige Kontrolle der
Dosisleistung sinavoll.

2.2 Dosimetrie fiir Réntgenstrahlung

2.2.1 Grundlagen

Die Energieabgabe von y-Quanten beim Durchqueren von Materie erfolgt im inter-
essierenden Energiebereich bis 100keV durch Photoeffekt oder durch Comptonef-
fekt, beschrieben durch den Massenschwiachungskoeffizienten u. Die Energieabgabe
durch Bremsstrahlung ist fiir leichte Materialen vernachlassigbar (0,7%0 in Wasser
fir 100 keV-Elektronen [Tur95]}. Die Elektronen, welche die Energie der y-Quanten
aufnehmen, durchqueren das Material weiter, und sie verheren shre kinetische Ener-
gie durch St58e mit anderen Atomen, die ihrerseits jonisiert werden Auf diese Weise
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Abbildung 2.4: Der Gebrauch
der Rontgenrohre fiihrt zu ei-
nem Verschleil der Anode, der
schematisch dargestellt ist. Diese
Oberflichenverinderung hat eine
leichte Aufhirtung der Strahlung
durch Absorptionen zur Folge.

wird durch ein 4-Quant eine grofiere Anzahl von lonisationen bewirkt; allerdings
werden {abgesehen ven der Primarionisation) alle Ionisationen durch Elektronen
bewirkt. Fiir Wasser mit einer mittleren lonisationsenergie von 22eV kann eine
Primérionisation einige hundert weitere lonisationen nach sich ziehen. Der Durch-
gang der y-Quanten durch die Materie fiihrt so zu einem FluB von sog. Sekundirelek-
tronen. Vom Sekundarelektronengleichgewicht spricht man, wenn in ein bestimmtes
Volumen genauso viele Sekundirteilchen eintreten wie austreten; das heifit, die Ener-
giedeposition ist homogen, solange keine merkliche Schwachung der Primarstrahlung
eintritt. Das Erreichen des Sekundarelektronengleichgewichtes hingt von der Ener-
gie der Strahlung und der Art des bestrahlten Materials ab. In der Regel ist es
erreicht, wenn die Strahlung eine Schichtdicke durchqueren muf, welche der mittle-
ren Reichweite der Elektronen entspricht. Fiir leichte Materialien ist die Reichweite
umgekehrt proportional zur Dichte; fiir Polystyrol ergibt sich eine mittlere Reich-
weite der Elektronen (100keV) von 1/8 mm (Abb. 2.5). Fiir die Reichweite R der
Elektronen in leichten Materialien gilt fiir Energien E zwischen 10keV und 2,5 MeV
[Tur95):

( E )1,27-n,m54-m(5‘/MeV)

= &
R p-0,412cm7 MeV

(2.9)

Reichwaeite (mm)
o 2 2
- N e

(=]
[~
@

g

IRRAS AR RN REAR LARERERE R

0,04
0,02

I BTSN NI Abbildung 2.5: Reichweite von
20 40 60 80 100 Elektronen in Polystyrol nach
Energie (keV) Gleichung 2.9

=] LA
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Da der Bremsweg fiir die Elektronen im Material verglichen mit dem der -Quanten
sehr klein ist, erfolgt fast die gesamte Energiedeposition im Material durch die Elek-
tronen. Aber nicht simtliche im Material umgewandelte Energie wird als kinetische
Energie den Elektronen fiir lonisationen zur Verfiigung gestellt: Nach einer Ionisa-
tion in einer inneren Schale eines Atoms wird diese Schale von duBeren Elektronen
unter Emission von Photonen, die das Material verlassen konnen oder ohne lonisati-
on absorbiert werden, aufgefiillt. Dadurch geht Energie verloren, die nicht fiir weitere
Ionisationen sorgen kann. Das spiegelt sich im Vergleich zum Massenschwiichungsko-
effizienten p im niedrigeren Energieumwandlungskoeffizienten p,, (friiher n) wider.
Ein méglicher Bremsstrahlungsverlust der Elektronen wird im Massenabsorptions-
koeffizient u.o: beriicksichtigt; wes (friiher n') kann bei leichten Materialien bzw.
niedrigen Elektronenenergien mit uq, gleichgesetzt werden.

W /p (cm/g)

= Abbildung 2.6:  Massenab-

sl bbby gadsna b sorptionskoefﬁzienten pro Dichte

20 30 40 50 60 70 80 90 100 ./, fiir verschiedene Materiali-
Energie (keV) en nach [AIC95).

Die Dosis oder Dosisleistung an einem bestimmten Ort hingt von der Anzahl der
vorhandenen Photonen pro Fliche ab. Diese Anzahl kann auch durch den Ener-
giefluB pro Flache ersetzt werden. Mit y wird der Energieflu pro Fliche und Zeit
bezeichnet.

Fiir die Anderung des Energieflusses durch die Energieabsorption im Material gilt
dann nach Durchqueren der Strecke d:

V(d) = g -e7rn? (2.10)

Die Differenz vor und nach Durchqueren des Materials ergibt dann die deponierte
Energie; mit einfacher Entwicklung der Exponentialfunktion gilt (falls u. - d € 1):

%_V’(d):%'#tu'd . (21])

Dosis D und Dosisleistung I3 beziehen sich nicht auf das Volumen, sondern auf die
Masse. Die Dosis ist als Quotient aus deponierter Energie und bestrahlter Masse
definiert, die Dosisleistung beschreibt die pro Zeit applizierte Dosis. Gleichung 2.11
wird durch die Massenflichenbelegung des jeweiligen Materials geteilt:

2.2 DOSIMETRIE FUR RONTGENSTRAHLUNG 10
g ‘l’ﬂ ‘fhen d Hen
—- — =y, - .
D= JA Yo ) {2.12)

Tritt aufgrund der Bestrahlung eine merkliche Anderung der Strahlungsintensitat
ein, steigt der Anteil gestreuter Photonen, die zur Energiedeposition beitragen und
daher beriicksichtigt werden miissen. Ein gestreutes Photon durchquert das Mate-
rial nicht in urspriinglicher Richtung, sondern in einer geinderten Richtung. Daher
hat es im gleichen Volumen einen lingeren Weg zuriickzulegen, kann deshalb auch
mehr Energie im Volumen deponieren. Je stirker der Anteil gestreuter Photonen am
GesamtfluB ist, desto grofler wird diese zusatzliche Dosisdeposition.

Die Beriicksichtigung dieser erhohten Dosisdeposition geschieht durch den Aufbau-
faktor B (dose buildup factor), der tabelliert ist oder in grafischer Form vorliegt
([Tur95), DIN 6804-1, DIN 6844-2/3) oder berechnet werden kann [AIC95) und dann
als Faktor in die Intensitit der Strahlung nach Durchqueren einer Schicht der Dicke
d mit dem Schwichungskoeffizienten u., eingeht:

D=B.¢a-i‘;—" . (2.13)

Der Aufbaufaktor ist immer grofer oder gleich eins und mu8 fiir die rechnerische
Dosimetrie mit Rontgenstrahlung in einigen Fallen beriicksichtigt werden. Zu diesen
Fallen zahit die Bestrahlung der Fasern in einem Stahltubus mit einer Wandstirke
von 0,1 mm: Zur besseren Abschirmung der Fasern gegen den Umgebungssauerstoff
wurden diese Fasern in eine diinne Stahiréhre eingebracht. Innerhalb dieses Tubus’
lieB sich keine experimentelle Dosimetrie durchfiihren. Durch die Réhre tritt aber
ein spiirbarer Anstieg an gestreuten Photonen auf, der die Beriicksichtigung des
Dosisaufbaus zur Bestimmung der Intensitat innerhalb der Rohre notwendig macht.

2.2.2 Messung der Dosis mit handelsiiblichen Dosimetern

Fiir die Dosimetrie stehen verschieden Dosimeter zur Verfigung: Thermolumines-
zenzdosimeter (TLD), Perspex, Radiachrome und Alanin.

Thermolumineszenzdosimeter

Thermolumineszenzdosimeter sind in unterschiedlichen Zusammensetzungen erhilt-
lick; verwendet wurden TLD700 (LiF dotiert mit Mg bzw. Ti) oder TLD800
(Li2B4Og). Durch die Bestrahlung entstehen im Material metastabile Zustande,
welche durch Erwirmung zur Rekombination mit Lichtemission gebracht werden
konnen [McK81). In gewissen Dosisbereichen ist die Menge des ausgesendeten Lich-
tes proportional zur applizierten Dosis. Dieser Dosimetertyp, der aufgrund seiner ho-
hen Empfindlichkeit hauptsachlich fiir die Personendosimetrie eingesetzt wird, liefert
brauchbare Ergebnisse bis zu Dosen von 10 Gy (TLD700) bzw. 100 Gy {TLD800).
Die TLDBO0O lassen sich zwar mit héheren Dosen bis zu einigen kGy bestrahlen,
verlieren aber nach der Regeneration ibr reproduzierbares Verhalten.
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Amber Perspex 3042D

Bei diesem kommerziellen Dosimetertyp der Firma Harwell Laboratory handelt es
sich um rot gefarbtes Polymethylmethacrylat {PMMA), dessen optische Dichte A,
die durch die Bestrahlung erhoht wird, im Spektralphotometer bei zwei Wellenlangen
{603 und 651 nm) gemessen wird.

T
A=l°5ﬁ)'6 .

Dabei ist T die Transmission als Quotient aus den Lichtintensitaten vor und hinter
der Probe in Prozent einer Probe mit der Dicke d. Die Abhingigkeit der optischen
Dichte von der applizierten Dosis liegt in tabellierter Form vor; in den vorliegen-
den Untersuchungen wurden die Dosimeter wegen der hoheren Empfindlichkeit bei
der Wellenlange A=603nm ausgewertet. Der Dosisbereich dieser Dosimeter reicht
von 1kGy bis 30kGy; eine Interpolation der tabellierten Werte mit eiem Polynom
zweiten Gerades liefert den folgenden Zusammenhang zwischen Dosis D und dem
Quotienten aus optischer Dichte A und Probendicke d:

D =-0,254+2,02. ——— +0,142-

3
A(603nm) (A(GO:nm)) . (2.14)

Die Standardabweichung bei der Dosisbestimmung liegt bei ca. 4 % und die Unsicher-
heit in der Kalibrierung durch den Hersteller bei 5%. Die Dicken der verwendeten
Dosimeter lagen zwischen 2,6 und 3,2 mm.

Die Ermittlung der Dosisleistung ergab fiir Bestrahlungen am Probenort (BCF12)
in der Kammer einen Wert von D = (56,7 £ 4) Gy/h.

Dieser Dosimetertyp wurde regelmafig bei Langzeitbestrahlungen zur Kontrolle der
mittleren Dosisleistung der Rontgenrchre eingesetzt und es ergaben sich fiir die
vorliegenden Untersuchungen Schwankungen im Bereich der Unsicherheiten dieser
Dosimeter; die lingsten Betrahlungszeiten betrugen 120 Stunden.

Radiachrome

Dieser Dosimetertyp {Far West Techn. Inc., California) besteht aus diinnen Nylon-
folien, denen ein blauer Farbstoff beigefiigt ist. Verwendet wurden Folien mit der
Bezeichnung FWT-60-00, Batch S5E4. Durch die Bestrahlung erhoht sich die Ab-
sorption iiber einen breiten Wellenlingenbereich; die starkste Absorption entsteht
im Wellenldngenbereich um 605nm (Abb. 2.7), wihrend bei kleinen Wellenlangen
keine wesentliche Anderung der Transmission eintritt.

Linearitat zwischen gemessener Absorption und applizierter Dosis besteht fiir die
Auswertung bei 605nm zwischen 1 und 10kGy und bei 510 nm zwischen 10 und
100kGy; eine Normierung auf die Transmission bei A = 430 nm (Gleichung 2.15)
erhoht die Genauigkeit der Auswertung [RH94], weil die Messung bei 430 nm mégli-
che Dickenschwankungen der Folien kompensiert. Als Absorption A’ wird der Lo-
garithmus des Quotienten der Transmissionen bei 430 und 605 nm der bestrahlten
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Probe ohne Beriicksichtigung der Dicke verwendet:

T(430 nm))

A'=log (m (2.15)

08 L Abbildung 2.7: Transmissions-

! IR ANEvISNETS FUREE RRNRE N verlust der Radiachrome nach Be-

450 500 550 600 650 700 strahlung mit einer Dosis von
Waellenlange (nm) 950 Gy mit Rontgenstrahlung

Die Dicke der Folien betridgt nach Herstellerangaben 45 pm; nach eigenen Kontroll-
messungen wird diese Dicke auf £1 um eingehalten. Mogliche Dickenschwankungen
zwischen den einzelnen Folien haben daher nur sehr kleine Auswirkungen auf die Er-
gebnisse. Bei niedrigen Dosen ist die Auswertung der Folien bei beiden Wellenlingen
sogar nachteilig [Bod97): Auch die Messung bei 430 nm ist mit einer Unsicherheit
behaftet, welche durch die eventuell erlangte Dickenkorrektur nicht kompensiert
wird.

Ein Vorteil dieses Dosimetertyps liegt in seiner geringen Dicke. Da der Energieiiber-
trag auf die Materie fast ausschlieBlich durch Sekundirelektronen geschieht (Ab-
schnitt 2.2.1), kann die Materialzusammensetzung der Folien vernachlassigt werden.
Voraussetzung dafiir ist, daB die Reichweite der Sekundarelektronen groBer als die
Foliendicke ist. Das ist fiir Rontgenstrahlung nur bedingt der Fall; niederenergeti-
sche Elektronen haben in organischen Materialien wie Polystyrol nur eine geringe
Reichweite, die fiir Elektronen mit einer Energie unterhalb 60keV kleiner als die
Foliendicke ist (Abb. 2.5). Ein zweiter Vorteil liegt in der geringen Abmessung der

Folien (10 X 10 mm?), die es ermoglicht, sie auch an engen Orten unterzubringen.

Nachteile bestehen in der Lichtempfindlichkeit; werden die Folien fiir die Dauer von
finf Minuten dem Tageslicht ausgesetzt, aufiert sich das in einer Absorption, die
einer Bestrablung mit mit einer Dosis von 500 Gy entspricht. AuBerdem zeigen die
Folien eine Abnahme der Absorption nach der Bestrahlung von einigen Prozent in
einer Woche [Joh96].

Die Reproduzierbarkeit fiir die Bestimmung einer Dosis ist bei kleinen Dosen bis et-
wa 2kGy nicht zufriedenstellend; fiir groBere Dosen wird eine Standardabweichung
von etwa 5% erreicht {Abb. 2.8). Fiir Dosen bis zu 5kGy wurden stirkere Schwan-
kungen beobachtet [Bod97), die einen Einsatz bis zu dieser Dosis nur mit groBerer



13 2 RONTGENSTRAHLUNG

Unsicherheit zulassen. Zur Kontrolle der Dosisleistung der Rontgenrdhre eignen sich
diese Dosimeter, wenn sie auf der Probenkammer im Rontgenschrank installiert wer-
den; die applizierte Dosis liegt wegen der geringeren Entfernung zur Rontgenrdhre
im giinstigen Dosisbereich oberhalb von 5kGy und die einfache Auswertung, die
keine Messung der Probendicke benstigt, 138t eine routinemiBige Installation dieser
Dosimeter im Bestrahlungsraum zu.

18 a = (0,125 0,01) kGy"
16 b = 0,024 £0,016

14
12

109(T ss0nn Teosem)

08
06

04 Abbildung 2.8: Logarithmus

02 fiD)=a-D+b des Transmissionsverlustes der

0 X WSS PN P N T Radiachrome nach Bestrahlung

0 2 4 6 8 10 12 mit Rontgenstrahlung mit Dosen
Parspex-Dosis (kGy) von 200 Gy bis 12kGy

Alanin

Das verwendete Alanin besteht zu 67 % aus DL-a-Alanin (CH{NH;}-COOH), in
dem sich bei Bestrahlung stabile Radikale bilden, die sich mit der Elektronenspin-
resonanzmessung (ESR) nachweisen lassen. Der Dosisbereich liegt zwischen 10 und
10® Gy. Vorteile der Alagin-Dosimetrie liegen im groBen Dosisbereich und der Sta-
bilitdt der gebildeten Radikale [Dan96). Allerdings erfordert diese Dosimetrie eine
Kalibration des verwendeten ESR-Gerites.

2.2.3 Rechnerische Ermittlung der Dosis

Wie schon im Abschnitt 2.1.2 erwdhnt, wird fiir den rechnerischen Umgang mit der
Rontgenstrahlung das Spektrum in 100 Energieabschnitte eingeteilt. Dann mu8 fiir
jede Energie gesondert die Wechselwirkung mit Materie berechnet werden; aus der
Intensitat jeder einzelnen Energie 13Bt sich so das Gesamtverhalten der Rontgen-
strahlung bestimmen,

Zur Berechnung der Dosisleistung erfolgt zunichst eine Anpassung des theoreti-
schen Spektrums der Bremsstrahlung und der charakteristischen Strahlung an die
Geometrie der verwendeten Rontgenrshre, die mit mit einem 1 mm dicken Berylli-
umfenster und einem 2 mm dicken Aluminivmfilter ausgestattet ist. AuBerdem wird
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eine 20 cm dicke Luftschicht! zwischen Réntgenrchre und zu bestrahlender Probe
beriicksichtigt.

Damit ergibt sich fiir den Photonenflu8 ein Verlauf, wie er in Abb. 2.2.3 gezeigt ist.
Fiir bestimmte Falle miissen aber auch noch die Sekundirelektronen beriicksichtigt
werden, die im Filtermaterial der Rontgenrohre ausgeldst werden. Diese Elektronen
haben in Luft nach Gleichung 2.9 bei 100keV eine mittlere Reichweite von 11 cm,
konnen daher bei kleinen Abstinden die Bestrahlungsgegenstinde noch erreichen.
Die Reichweite der Elektronen in den untersuchten Materialien mit einer Dichte von
mindestens 1 gfcm® ist jedoch so klein, daB sie nur fiir die Bestrahlung sehr diinner
Objekte (z. B. Radiachrome) eine Rolle spielen.
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Abbildung 2.9: Berechnetes Photonenspektrum hinter der
Eigenfilterung durch die Rontgenrdhre und 20 cm Luft (durch-
gezogen) bzw. ohne Filterung (gestrichelt)

Eine Schwierigkeit besteht in der absoluten Normierung der Intensitat; Gleichung 2.7
liefert die Gesamtintensitdt iiber alle Raumwinkel. Da die Abstrahlung der Ront-
genstrahlung nahezu isotrop erfolgt {Abschnitt 2.1.3), kann die Gesamtleistung der
Rontgenrdhre gleichmaBig auf den abgestrahlten Winkelbereich (halbe Kugel) ver-
teilt werden. Damit ergibt sich fiir die Berechnung eine Leistung von 100 mW fem?
in 3cm Abstand vom Fokus, was geometrisch der Oberfliche der RShrenfilterung
entspricht. Zugrunde liegt hier die Gesamtleistung nach Formel 2.1 mit Beriick-
sichtigung der charakteristischen Strahlung bei einer Beschleunigungsspannung von
100kV und einem Strom von 15 mA.

! Die Zusammensetzung der Luft entspricht der in [FR90) mit Beriicksichtigung von Stickstof,
Sauerstoff, Argon und Kohlendioxid und einem Wassergehalt von 7g pro m*.
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Fiir die Durchfiihrung der Berechnungen wurde das Programm PHOTCOEF® (s.
Abschnitt A.1) eingesetzt. Die Abweichungen von den Literaturwerten fiir Massen-
schwichungskoeffizienten und Massenabsorptionskoeffizienten liegen zwischen 0,3 %
(um 80keV Photonenenergie) und 2% (um 10keV Photonenenergie). Die berechne-
ten Dosisleistungen fiir Bestrahlungen in Luft ergeben gegeniiber der Messung der
Dosis mit Dosimetern {Perspex) eine um den Faktor 2 erhéhte Dosisleistung. Da
der Berechnung der Leistung der Rontgenrdhre Vereinfachungen vorausgingen, ist
dieses Ergebnis akzeptabel.

Um auf korrekte Berechnungen zu kommen, wird die abgestrahlte Leistung der Ront-
genrohre so korrigiert, daB die gemessene Dosisleistung berechnet wird.

Mit dieser Leistung wird Gleichung 2.12 mit Beriicksichtigung des Abstandes d zwi-
schen der Anode und der bestrahlten Probe mit 1 mm zusitzlicher Aluminiumfilte-
rung durch den Kammerdeckel fiir bestrahltes PMMA zu:

2
R w (=
Demmald) = 1,29 :’FKLPL , (2.16)

wenn keine deutliche Schwichung der Rontgenstrahlung auftritt. Da diese Vorausset-
zung nicht erfiillt ist, muB fiir jede diinne Schicht die Schwichung der Rontgenstrah-
lung neu berechnet werden und als Ausgangsleistung in die Gleichung 2.16 eingesetzt
werden. Die Berechnung der Schwichung erfolgt mit dem Massenschwichungskoef-
fizienten g (S. 7).

Die berechneten Dosisleistungen fiir Bestrahlungen in Luft und in Argon sind in
Tabelle 2.2 angegeben.

Fasertyp Atmosphare pﬁ%m
BCF12 Argon 41,9
BCF12(Qu) | Argon 29,6
BCF12 Luft 41,9

Tabelle 2.2: Dosisleistung der Rontgenrohre (100kV, 15 mA) bei
Bestrahlung von Polystyrol in Argon und in Luft innerhalb der
Probenkammer in 25cm Abstand vom Fokus mit 1 mm Beryllium-
und 2mm Aluminiumfilter. ,BCF12(Qu)" bezeichnet Proben im
Stahltubus mit 0,1 mm Wandstirke.

2.2.4 Vergleich verschiedener Dosimeter

Der bestimmende WechselwirkungsprozeB zwischen den Photonen der Rontgenstrah-
lung und den bestrahlten Materialien sind der Photo- und der Comptoneffekt. Dar-
aus ergibt sich eine starke Abhangigkeit des Massenabsorptionskoeffizienten pe von
der Ordnungszahl des absorbierenden Stoffes. Fiir die verwendeten Dosimetertypen
148t sich bei bekannter chemischer Zusammensetzung die relative Dosisdeposition
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fiir das theoretische Rontgenspektrum berechnen; die erhaltenen Werte sind in Ta-
belle 2.3 angegeben.

Driproe  Driowa | 139
Driowo * Deuma | 161
Driomn : Dpuma | 224
Donmia * Pratyayrat | 139

Tabelle 2.3: Dosisdepositionen in unterschiedlichen Materialien
fir Rontgenstrablung (100kV, 1 mm Be- und 2mm
Al-Filter) bei Bestrahlung in Luft

In gleicher Weise miissen die bestrahlten Materialien in die Dosisbestimmung einbe-
zogen werden, wenn keine Dosimeter aus demselben Material zur Verfiigung stehen.
Deshalb ist in Tabelle 2.3 der Quotient aus absorbierten Dosen in PMMA und in
Polystyrol mit angegeben. Die Dosisdeposition ist in PMMA deutlich groBer als
in Polystyrol, weil aufgrund der niedrigen Quantenenergien der Rontgenstrahlung
Photo- und Compteneflekt die Wechselwirkung mit Materie bestimmen. Insbeson-
dere der Photoeffekt ist stark von der Ordnungszahl des Absorbers abhangig. Die
Ordnungszahl ist fir PMMA durch den Sauerstoffanteil effektiv groBer als fiir Poly-
styrol.



Kapitel 3

Einfluf3 auf die optischen
Eigenschaften

3.1 Eigenschaften der untersuchten Szintillatoren

Als Basismaterial vieler Szintillatoren dient Poly-
— CH — CH, ~— styrol. Dabei handelt es sich um einen transparen-
ten Kunststoff, der fiir sichtbares Licht durchlissig
ist. lonisierende Strahlung 15st in diesem Mate-
rial Szintillationsprozesse aus, die Licht im Wel
lenldngenbereich um 330 nm erzeugen. Die Inten-
sitat an Szintillationslicht kann durch den Zusatz
von Farbstoffen erhéht werden; diese liefern in der
Regel blaues Licht. Um die Empfindlichkeit der
Photomultiplier besser auszunutzen, werden hiufig
Farbstoffe verwendet, die blaues Licht absorbieren
und griines bis rotes Licht emittieren. Ein weite-
rer Vorteil bei der Verwendung solcher Wellenlingenschieber liegt in der niedrige-
ren Selbstabsorption des Szintillators fiir das langwellige Licht. In der vorliegenden
Arbeit wurden zwei Szintillatoren untersucht: BCF12 von der Firma Bicron und
SCSF81{Y7) von der Firma Kuraray.

Viele szintillierende Fasern werden mit einer schiitzenden Hiille {, Cladding“) aus Po-
lymethylmethacrylat (PMMA) ausgestattet. Dies dient einer gréBeren mechanischen
Belastbarkeit und reduziert Lichtverluste durch Beschidigungen der Oberfliche. In-
nerhalb einer Faser wird das Licht durch Totalreflexion in der Faser gehalten. To-
talreflexion erfolgt ab einem Einfallswinkel von 68,6°. 12% des Szintillationslichtes
kann bei isotroper Emission von der Faser transportiert werden, wenn der Teil des
Szintillationslichtes, der an der Grenzschicht Cladding-Luft totalreflektiert wird, un-
beriicksichtigt bleibt (Abb. 3.2). Im Experiment wird dieses Mantellicht oft aktiv
unterdriickt, indem Teile der Fasern von auBen geschwirzt werden [GRO95). Mogli-
che Beschddigungen mechanischer oder strahlungsbedingter Herkunft der Faserhiille
haben dann keinen EinfluB auf das Tranamissionaverbalten der Fasern.

Abbildung 3.1: Strukturfor-
mel von Polystyrol {chne End-
glieder)

Der Durchmesser der untersuchten BCF12.Fasern betragt 1 mm Die Dicke des
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PMMA,
n=140
. PS,
Abbildung 3.2: Der Akzep- el 8
tanzwinkel einer Polystyrolfa-
ser mit PMMA-Cladding be e [PMMA

tragt durch die Totalreflexion /
bedingt 42,8°. ionisierendes Teilchen

Claddings betragt dabei 3% des Faserdurchmessers. Das Fluoreszenzlicht reicht von
400 nm bis 550 nm mit einem Maximum um 430 nm (Abb. A.2, S. 89). Die chemische
Zusammensetzung der eingesetzten Farbstoffe ist nicht bekannt.

3.2 Einflufl der Bestrahlung auf die verwendeten
Polymere

Neben der Erzeugung von Fluoreszenzlicht wird durch die ionisierende Strahlung
ein Szintillator auch geschidigt: Rekombinationsprozesse hinterlassen angeregte Mo-
lekiile, welche die Entstehung von Radikalen im Material verursachen, die ihrer-
seits sichtbares Licht und damit auch das Fluoreszenzlicht absorbieren kénnen. Un-
abhangig von den exakten chemischen Abldufen lassen sich verschiedene Reaktions-
mechanismen [Clo88] feststellen, die in der Entwicklung des Absorptionsverhaltens
eines Szintillators wiedergefunden werden.

Radikalbildung (Initiation):
R 5L R 3.1)
Ubertragungsreaktionen (Propagation):

R-+0; — RO;-
RO;-+RH — RO,R +R. (3.2)

Kettenverzweigungen:

RO,H — RO. +.OH
RO-+RH — ROH +R.
OH+RH — H,0+R- (3.3)

Magliche Ausheilreaktionen sind dann (Terminierung):

R-+R- — RR
R02°+R' — RO;R
RO;-+ ROy — RO,R+0, (3.4)
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Eine wichtige Rolle bei vielen dieser Reaktionen spielt der Sauerstoff. Er kann einer-
seits den Abbau der Radikale bewirken, andererseits aber auch durch Ubertragungs-
reaktionen die Zahl der Radikale erhGhen. Die relativen Anteile der einzelnen Re-
aktionen hangt von den duBeren Bedingungen ab, denen der Szintillator ausgesetat
ist. Dazu zahlen die Sauerstoffkonzentration, die Temperatur, die Dosisleistung und
die verabreichte Dosis sowie die Probengeometrie. Die Probengeometrie spielt ins-
besondere in den Fillen eine grofe Rolle, in denen Sauerstoff beteiligt ist. Durch die
Bestrahlung wird der Sauerstofl im Polystyrol gebunden; von auBen nachdiffundie-
render Sauerstoff ist dann an der Probenoberflache in einer groBeren Konzentration
als in der Probenmitte anzutreffen. Daraus resultieren Inhomogenitaten beziiglich
der Verteilung der Absorptionszentren im Szintillator, die eine genaue kinetische
Analyse verhindern.

Grundsatzlich konnen auch die im Szintillator eingesetzten Farbstoffe chemische
Veranderungen erfahren. Das auBert sich in einem veranderten Fluoreszenz- und
Transmissionsverhalten. Eine Zerstorung von Farbstoffen fiihrt zu einer Zunah-
me der Transmission; bei sehr niedrigen Farbstoffkonzentrationen kann durch die
Zerstorung der Farbstoffe eine Reduktion der Fluoreszenzlichtausbeute bewirkt wer-
den. Als weitere Folge ist die Ausbildung neuer Absorptionszentren mit einer Abnah-
me der Transmissionsfahigkeit moglich. Die Reaktionsmechanismen ahneln denen
der Polystyrolmatrix — es werden Reaktionen beobachtet, die in dhnlicher Weise wie
die oben genannten von den auBeren Bedingungen wie Atmosphére oder Temperatur
abhéngen.

3.3 Definition des Strahlenschadens

Die Untersuchung der Fasern geschieht durch die Messung der Anderung des Licht-
transportes durch die Fasern wahrend und nach der Bestrahlung. Fiir die Intensitat
des Lichtes, das eine Faser durchquert, gilt innerhalb dieser Faser das Lambertsche
Absorptionsgesetz:

IA\0) = I -7 (3.5)

I bezeichnet die Intensitit innerhalb der Faser, Iy die Intensitit am Ende einer
nicht absorbierenden Faser, u die Absorptionskonstante (oder Absorptionskoeffizi-
ent), welche durch die Bestrahlung von der Zeit t abhingt, und | die Lénge der
Faser.

Im MeBaufbau treten allerdings Reflexionen an der Front- und Riickfliche der Faser
auf. Diese vermindern die Intensitit um einen bestimmten Faktor, der ausschlie8-
lich durch die Brechungsindizes n()) der beteiligten Materialien (hier: Ubergang
Luft & Polystyrol) bestimmt ist. Die real gemessene Transmission Ty einer nicht
absorbierenden Faser betragt [Bus92]:

- (1)’
TN = — T (3.6)

* ()
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An allen anderen optischen Ubergingen treten Reflexionsverluste nach demselben
Schema auf. Bei der Bestrahlung kann davon ausgegangen werden, daB sich die
Brechungsindizes der beteiligten Materialien nicht andern, weshalb die relativen Re-
flexionsverluste an den Oberflichen unverandert bleiben. Deshalb bewirken alle op-
tischen Ubergange insgesamt eine Reduktion der Intensititen um einen konstanten
Faktor, der sich wahrend der Messungen und Bestrahlungen nicht dndert.

Wird nun die Intensitat zu verschiedenen Zeitpunkten (der Bestrahlung) gemessen,
1Bt sich durch Division von Gleichung 3.5 fiir die beiden Zeitpunkte die Anderung
der Absorptionskonstante u bestimmen. Als durch Strahlung induzierte Absorption,
kurz Strahlenschaden, (Abb. 3.3) wird dann der folgende Ausdruck definiert:

Au(A 1) = pin(A, 1) = pini(A) = -;' *In ( (3.7

Tini(A)
wobei [;5i(A) und Jfir()) die gemessenen Intensitaten bei unbestrahlter und bestrahl-

ter Faser bezeichnen. Die vollstandige Absorptionsentwicklung einer Faser wahrend
und nach der Bestrahlung zeigt Abbildung 3.4.

Iin(’\v '))
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Abbildung 3.3: Die linke Abbildung zeigt die Rein-
transmission einer 6,5 cm langen BCF12-Faser im unbe-
strahlten Zustand und nach Bestrahlung in Argon mit
einer Dosis von 2,5kGy. Rechts ist die durch die Be-
strahlung induzierte zusatzliche Absorption dargestellt.

Neben der Absorption wird oft die Extinktion als charakteristische GroBe fiir die
optische Beurteilung transparenter Medien angegeben. Dabei wird zwischen dekadi-
scher und natiirlicher Extinktion unterschieden. Grundlage der Definition bildet der
wellenlangenabhéngige Reintransmissionsgrad 1y, welcher als die von Reflexionen an
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den Oberflichen bereinigte Transmission definiert ist [Mey73]. Die dekadische Ex-
tinktion E (bzw. natiirliche Extinktion E,y) ist als der dekadische (bzw. natiirliche)
Logarithmus des Reintransmissionsgrades fiir Licht der Wellenlinge A definiert:

5 = (d)

1
E,.; = In (I’:)

E.n = 2,30-E,

Die dekadische Extinktion wird hiufig einfach als Extinktion bezeichnet. Der Quoti-
ent E,5/l = m,y mit ! als Schichtdicke des absorbierenden Mediums wird als natiirli-
cher Extinktionsmodul bezeichnet und entspricht der oben definierten Absorption
#(2) {GL. 3.5); der Quotient E,fl = m, ergibt den dekadischen Extinktionsmodul
m;. Fiir Losungen von absorbierenden Stoffen in nicht absorbierenden Lésungs-
mitteln wird der dekadische oder natiirliche Extinktionskoeffizient! ¢, oder ¢, als
Quotient aus Extinktionsmodul und molarer Konzentration angegeben. Dieser ist
in der Regel konzentrationsunabhingig und 148t damit eine Konzentrationsbestim-
mung bekannter geloster Stoffe zu. Beim optischen Verhalten von Szintillatoren ist
aber die absolute Absorption entscheidend, unabhingig von der Konzentration der
absorbierenden Molekiile; damit gibt der Extinktionsmodul bzw. die Absorptions-
konstante die apschaulichste Information tiber das optische Verhalten der untersuch-
ten Materialien.

' Als Extinktionskoeffizient wird auch das Produkt aus Brechungsindex n und Absorptionsindex
x angegeben; der Zusammenhang mit der Absorptionskonstante ist durch die Gleichung n x =
4 Af(4x) gegeben.
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Abbildung 3.4: Absorptionsentwicklung einer in Argon be-
strahlten BCF12-Faser iiber einen Zeitraum von 270 Stunden
im Wellenlingenbereich von 400 bis 650 nm.
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Die Experimente

4.1 Bestrahlungen mit der Rontgenrdhre

Da die Bestrahlungseffekte insbesondere wahrend der Bestrahlung gemessen werden
sollen, muBte eine Bestrablungseinrichtung aufgebaut werden, die auch wihrend der
Bestrahlungszeit ein Arbeiten in unmittelbarer Umgebung erméglicht. Das gilt zum
einen fiir die Anwesenheit im Labor zur Uberwachung der Meflablaufe. Aus diesem
Grunde sind Grenzwerte beziiglich der Strahlenbelastung im Labor einzuhalten. Zum
anderen darf die computergestiitzte Steuerung der MeBablaufe mit der Datennahme
nicht durch die Bestrahlungseinrichtung gestort werden.

Die Wahl fiel auf eine Rontgenrdhre, die in einen Bleischrank eingebaut wurde. Die-
se Einrichtung erfiillt die oben genannten Voraussetzungen und bietet noch weitere
Vorteile. Sie ermoglicht ein prizises Ein- und Ausschalten der Bestrahlung und damit
eine gute Kontrolle iiber den Bestrahlungsverlauf. Desweiteren sind die Anforderun-
gen beziiglich der Abschirmung fiir Rontgenstrahlung besonders einfach zu erfiillen.
Eine aufwendige Abschirmung, wie sie fiir radioaktive Priparate mit vergleichba-
rer Dosisleistung notwendig wire, entfillt. AuBerdem wird mit einem vertretbaren
finanziellen Aufwand eine Bestrahlungsquelle mit einer frei verfiigbaren MeBzeit ge-
schaffen.

4.1.1 Aufbau der Bestrahlungseinrichtung

Die Bestrahlung wurde mit einer Rontgenrohre vom Typ MCN 101 der Firma Philips
durchgefiihrt. Diese Rohre ist in einem Bleischrank eingebaut, der fiir eine Abachir-
mung der Rohre in alle Richtungen sorgt, und erfiillt damit die Anforderungen fir
ein Vollschutzgerat.

Den Aufban der Bestrahlungseinrichtung zeigt Abb. 4.2. Die Rontgenrohre, deren
Strahlrichtung senkrecht nach unten angeordnet ist, wird mit einer Spannung von
100kV und einem Strom vor 15mA betrieben. Der Abstand der Réhre vom Boden
des Bleischrankes betrigt 40 cm; die untersuchten Fasern wurden in einer Entfernung
von 30 cm bestrahlt. Diese Entfernung bietet einen guten KompromiB zwischen hoher
Dosisleistung und homogener Bestrahlung.

23
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Zur Variation der Dosisleistung wurde eine rotierende Scheibe zwischen Rént-
genrdhre und Bestrahlungsobjekt angebracht. Dieser Rotator besteht aus zwei
Fliigelridern, die sich gegeneinander verschieben lassen. Durch diese Verschiebung
kann die Weite der DurchlaBffnungen stufenlos von 0 % bis 50 % Offnungsanteil ver-
stellt werden. Die Rotation dieser Fliigelrader filhrt zu einer gepulsten Bestrahlung,
wobei das Verhiltnis von Bestrahlungszeit zu Abschirmzeit verandert wird. Die Fre-
quenz der Bestrahlung betrigt etwa 24 Hertz. Der Vorteil bei dieser Methode liegt
in der einfachen Dosisbestimmung, da durch den Rotator wihrend der Abschirmung
die Rontgenstrahlung vollstindig absorbiert wird (3 mm Blei und 1 mm Stahl) und
deshalb das Spektrum der Réntgenstrahlung picht beeinflut wird. Eine solche Be-
einflussung, wie sie etwa durch eine Abschirmung mit Aluminium verursacht wiirde,
hitte zur Folge, daB die Dosimetrie fiir jede Abschirmung neu durchgefiihrt werden
miifte. Damit wiare eine grofiere Unsicherheit in der Dosisangabe beim Vergleich
unterschiedlicher Dosisleistungen verbunden.

Abbildung 4.1:  Spektrum
der am ADC gemessenen Span-
nung wahrend einer Bestrahlung
mit laufendem Rotator mit 50 %
Abdeckung. Insgesamt wurden
30000 MeBpunkte aufgenommen.
Bei 3,3V (15680 Eintrige) liegt
das Signal des Mefllichtes und bei
4,1V (14320 Eintrage) das ge-
meinsame Signale von MeBlicht
und Fluoreszenz. Die ungleiche
Aufteilung der Eintrige kommt
durch die fehlende Synchronisa-
tion Rotator - Datennahme zu-

Haufigkeit

32 34 36 38 4 42 44
ADC-Spannung (V) stande.

Die Bestrahlung mit der Rontgenréhre erzeugt in der Faser Fluoreszenzlicht. Dieses
muB als Untergrundsignal bei der Transmissionsmessung vom Signal der Lichtquelle
(Abb. 4.4) abgezogen werden. Beim Betrieb des Rotators erfolgt eine fraktionierte
Bestrablung, die zu zwei Signalen am ADC fiihrt. Ist die Bestrahlung abgeschirmt,
wird nur das Licht der Lampe gemessen; ist die Abschirmung offen, wird zusitzlich
das Fluoreszenzlicht registriert. Die Datenaufnahme erfolgt mit einer Frequenz von
30kHz; die Aufnahme vor den iiblicherweise verwendeten 30000 MeBpunkten dauert
deshalb eine Sekunde. Wihrend dieser Zeit wird die Faser 24 mal bestrahlt. Beriick-
sichtigt man, daB die Datennahme ohne Synchronisation zur Stellung des Rotators
beginnt, ergibt sich eine Unsicherheit in der Bestrahlungszeit wihrend einer MeBpha-
se. Diese Unsicherheit ist am groBten, wenn eine ungerade Anzahl an Abdeckungen
und Bestrahlungen auftritt. Damit ergibt sich eine Unsicherheit von maximal 1/24
oder 4,2% des gemessenen Fluoreszenzsignals. Der Anteil des Fluoreszenzsignals
am Gesamtsignal hangt aufler von der Wellenlange und der Fluoreszenzintensitat
der Faser auch von der Offnung des Rotators ab. Wird der Rotator weiter geschlos-
sen, sinkt der relative Fluoreszenzlichtanteil und damit auch die Unsicherheit weiter
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ab. Bei maximaler Offnung mit 50 % Dosisleistung betragt der Fluoreszenzlichtan-
teil in der Regel 25-50 % vom Gesamtsignal inklusive MeBlicht und fiihrt zu einer
VergroBerung des Rauschens um 20-100 % bei der Bestimmung der strahlungsindu-
zierten Absorption,

Hochspannung,
Kihiwasser

-—

Rdntgenrdhre

Probentaser

Abschirmung

Abbildung 4.2: Schematischer Aufbau der Bestrahlungs-
einrichtung

4.1.2 Flichendosisverteilung der Réntgenquelle

Aufgrund der Abschattungen durch die Filterhalterung ergibt sich in den linken
Ecken einer 100cm? grofen Fliche (Abb.4.3) ein starker Abfall der gemessenen
Dosis. Die Winkelverteilung der Rontgenstrahlung (Abschnitt 2.1.3) verursacht den
wesentlich kleineren Anteil der Winkelverteilung; bei der vorliegenden Rohre mit
einem Anodenwinkel von 22°* wird eine deutliche Abnahme in der Dosisleistung in
32cm Entfernung vom Fokus erst ab einer Verschiebung von etwa 10cm erwartet.
Vielmehr wird der Abfall in den Ecken durch die Selbstabsorption der Rohre verur-
sacht; im Rohrengehduse ist ein Fenster mit nur schwacher Filterung eingearbeitet,
wihrend das iibrige Geh&use eine starke Absorption aufweist.

Die Variation im nicht verschatteten Bereich setzt sich aus drei Effekten zusammen.
Zum ersten steigt mit der Verschiebung auf der Ebene der Abstand zum Fokus und
damit die Aufweitung der Strahlung. Zum zweiten miissen die nicht senkrechten
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Strahlen eine etwas dickere Filterung durchqueren. Und zum dritten geht die oben
genannte Winkelverteilung der Bremsstrahlung ein.

In 30cm Abstand vom Fokus konnen Proben mit einer Grofe von 5x5cm? mit
5% Schwankung bestrahlt werden {Abb. 4.3).

-E 5
= B[ |es 98,0 96,0
I
:— %8 950
1 E
E- 8¢8 100 96,9
L
= 0 073 Abbildung 4.3: Relative Do-
C ' ' sisverteilung unter der Rént-
A genrohre auf einer 10x10cm?
897 940 groBen Fliche in 32cm Abstand
-5 :lll !Illlllll|l[ l[il[ I]lllllll"‘!;‘_{ vom FOkus; der F°kus beﬁndet
5 3 1 1 a 5 sich senkrecht iiber dem Punkt

x {cm) (0,0) in der Darstellung

4.2 Messung des Strahlenschadens

4.2.1 Aufbau der Meflapparatur

Den prinzipiellen Aufbau der Meflapparatur zeigt Abb. 4.4. Die Xenonlampe erzeugt
Licht mit einem breiten Wellenlangenspektrum. Dieses wird mit einem Monochro-
mator selektiert und mit Quarzfasern durch die Probe hindurch auf einen Photomul-
tiplier transportiert. Dessen Signal wird iiber einen Analog-Digital-Wandler (ADC)
mit einem IBM-kompatiblen Personal-Computer aufgenommen. Zur Uberwachung
der Stabilitit der Messung ist ein zweiter Lichtweg installiert, in den bei Bedarf
eine Referenzfaser eingebracht werden kann. Damit werden Schwankungen in der
MeBapparatur {z. B. der Lichtquelle} erfaBt; die Installation einer Referenzfaser ist
sinnvoll, wenn das Licht aus dem Monochromator seinerseits zu einer Beeinfius-
sung der Absorption in der untersuchten Faser beitrigt. Eine solche Beeinflussung
wird in geringem Mafe fiir alle Fasern beobachtet und beschrinkt in erster Linie
die Langzeitstabilitat der MeBapparatur, wenn keine Referenzfaser benutzt wird (s.
Abschnitt 4.2.2).

Die gemessenen Intensititen im Referenzkanal /£5F(A) vor und () wihrend der
Bestrahlung fiihren zu einem Korrekturfaktor, der in die Berechnung des Strahlen-

schadens nach Gleichung 3.7 eingeht:

(4.1}

ref
Au(d) = % In (M i (/\))

L) 170
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Abbildung 4.4: Schematischer Aufbau der MeBappa-
ratur zur Bestimmung des Strahlenschadens nach Glei-
chung 4.1.

Die gemessenen Iatensititen sind die Intensititen, die von der Lichtquelle am Pho-
tomultiplier registriert werden. Um mogliche Lichteinkopplungen von auBen in die
MeBapparatur zu kompensieren, werden fiir beide MeSkanile Messungen bei abge-
deckter Lichtquelle {,0-Signal*) durchgefiihrt. Diese MeBwerte werden von den Wer-
ten bei geSffneter Lichtquelle abgezogen, um die fiir die Transmissionsbestimmung
notwendigen Werte zu erhalten. Neben Lichteinkopplungen von auBen werden bei
geschlossener Lichtquelle auch Intensititen registriert, die innerhalb des MeBaufbaus
entstehen konnen. Dazu zahlt das Fluoreszenzlicht, das wihrend der Bestrahlung in
szintillierenden Fasern induziert wird. Das gleiche gilt fiir Cherenkov-Strahlung, die
beim Durchgang schneller Teilchen durch Materie entsteht. Diese tritt allerdings nur
bei Bestrahlung mit sehr hohen Quantenenergien auf, wenn die Teilchengeschwin-
digkeit hoher als die Lichtgeschwindigkeit im Medium ist.

Um die Umgebungsatmosphére der Faser zu kontrollieren, wurde eine Vakuumkam-
mer im Rontgenschrank eingesetat, in welcher die Faser wihrend der Untersuchung
montiert wird. Die optische Ankopplung der Kammer erfolgt iiber Quarzfenster;
ein 1 mm dickes Aluminiumfenster schlieft die Kammer nach oben in Richtung
der Réntgenrshre ab. Eine Turbomolekularpumpe und Druckflaschen mit Sauerstoff
bzw. Argon befinden sich aufierhalb des Bleischrankes und erméglichen jederzeit die
Anderung der Atmosphare in der Vakuumkammer.

Der grofite Teil der in der RontgenrShre umgesetzten Energie wird als Warme ab-
gegeben (Abschnitt 2.1.1), weshalb die Rontgenrhre mit einer Wasserkiihlung ver-
sehen ist. Dennoch fiihrt die Bestrahlung zu einer Erwdrmung des Innenraumes der
Rontgeneinrichtung; deshalb wurde zusitzlich ein Warmetauscher unter der Pro-
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be angebracht, der fiir eine konstante Temperatur wihrend der gesamten Mefiphase
sorgt. Die Temperatur der Vakuumkammer und der Referenzprobe wurden wiahrend
der gesamten MeBzeit iiberwacht.

4.2.2 Eigenschaften der Meflapparatur

g i

N

E 08 -

= 08 L
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Abbildung 4.5: Stabilitit der

g 0,2 MeBapparatur zur Bestimmung
[ des Strahlenschadens von 10cm
Lo b o bbb b Iaugen BCF12-Fasern wahrend

0
0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 einer bestrahlungsfreien Phase
Zeoit(h)  bei einer Wellenlinge von 420 nm

Die optischen Komponenten der Mefapparatur, das sind Lichtquelle, Monochroma-
tor, Quarzfasern und der Photomultiplier, bestimmen den autzbaren Spektralbereich
des Aufbaus. Dieser liegt zwischen 240nm und 740 nm. Eine detaillierte Beschrei-
bung der Einzelkomponenten findet sich in [Wul95]. Die vorliegenden Messungen
wurden mit einer Monochromatorauflésung von 5 nm durchgefiihrt.

Die zeitliche Auflésung hingt von der MeBdauer fiir ein Spektrum ab; sie betragt
fiir die untersuchten Fasern etwa 6 Minuten. Eine Zeitauflosung von 10 Sekunden jst
erreichbar, wenn auf die spektrale Messung verzichtet wird und die Untersuchungen
pur bei einer Wellenldnge durchgefiihrt werden. Bei den vorliegenden Untersuchun-
gen wurde jedoch groBerer Wert auf die spekiralen Informationen gelegt, um die
Uberlagerung verschiedener kinetischer Vorgange zu erkennen.

Ein wichtiger Faktor fiir die Giite der Messungen ist die zeitliche Stabilitit der
Messungen. Untersuchungen von ungeschidigten Fasern zeigen eine leicht wel-
lenldngenabhinigige Langzeitstabilitat. Bei BCF12 wird zu Beginn der Messung eine
leichte Abnahme der Transmission beobachtet. Dieser Riickgang wird auf den Ein-
fluB des zur Untersuchung eingesetzten Lichtes zuriickgefithrt. Er erstreckt sich fiir
fiir BCF12 iiber das gesamte Spektrum und ist am stirksten bei einer Wellenlinge
von 420 nm. In den ersten Stunden zeigt sich ein Abfall in der Transmission um etwa
0,5 %; danach wird ein konstantes Signal gemessen (Abb. 4.5).

Eine Beeinflussung der Faser durch das Licht der MeBeinrichtung wird fiir SCSF81
ebenso beobachtet. Wihrend bei hohen Wellenlingen um 630 nm ein leichter Abfall
in der Intensitat gemessen wurde, steigt diese im Bereich niedriger Wellenlingen
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Abbildung 4.6: Stabilitat
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um 510 am leicht an (Abb. 4.6). Die Anderung der Transmission betrigt in beiden
Fillen weniger als 1 % in 50 Stunden.
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Kapitel 5

Beschreibung der Kinetik

5.1 Radikalbildung wihrend der Bestrahlung

Durch die Rontgenbestrahlung werden im Polymer Radikale gebildet; die primire
Produktionsrate beliebiger Radikale R,- mit n = 1,2 hingt neben der Dichte des
Materials urd der Radikalausbeute pro eingestrahlter Energie nur von der Dosislei-
stung D der Bestrahlung ab:

%[R,.](e) =ga-p-D | (5.1)

wobei mit g, die Zah! der Radikale R, pro absorbierter Energie bezeichnet ist; die-
se ist proportional zum sogenannten g-Wert, der die Zahl der Radikale pro 100eV
absorbierter Energie angibt. Die Grofie p beschreibt die Dichte des bestrahlten Po-
lymers.

Diese Radikalproduktion wiirde im Falle stabiler Radikale einen linearen Anstieg
des Strahlenschadens mit der applizierten Dosis bedeuten:

[Ra)(t) =gn-p-D(t) . (5.2)

Kénnen die Radikale nach der Entstebung durch Rekombination oder den Einflu
von Sauerstoff wieder abgebaut werden, fiihrt das nach einer gewissen Zeit zu einem
Sattigungseffekt, weil der Produktion durch die Bestrahlung eine wachsende Zahl
an Zerfillen entgegentritt.

Als Zerfallskanal kommt hier zum einen die Rekombination zweier Radikale zu einer
optisch inaktiven' Verbindung in Frage (Rn« -+ Ra+— X), die mit der Reaktionskon-
stanten k, dem Anstieg durch die Bestrahlung entgegenwirkt:

;}t[mm =gn-p-D = ko [Ra(t) | (53)

! Optisch aktiv heiBt in diesem Zusammenhang absorbierend im Gegensatz zur Drehung von
Polarisationsrichtungen.

3
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wobei dieser Ansatz von einer Reaktion zweiter Ordnung ausgeht, wihrend zum
anderen eine Rekombination mit Sauerstoff mit einer Reaktion erster Ordnung durch

L1~ = 00D - Ky - (Rt (5.4)

beschrieben wird.

Im Gleichgewicht gilt fiir die Sattigungskonzentration [R,s-] bei einer Reaktion zwei-
ter Ordnung (Gl. 5.3):

Gn P D=k [Ras] , (5.5)

{Rns-l=\|%£ « VD ; (5.6)

die Sattigungskonzentration [Ras+] ist proportional zur Wurzel der Dosisleistung.

bzw.

Die Reaktionskonstante k, ist umgekehrt proportional zum Quadrat der Sattigungs-
konzentration:

1 0
k,,:mﬂMgn'p‘D . (57)

Eine Anderung der Reaktionskonstante k, wirkt sich im Gleichgewichtsfall auf die
Sattigungskonzentration aus.

Viele Radikale absorbieren Licht; je nach Sorte zeigen sie unterschiedliches Absorp-
tionsverhalten beziiglich der Wellenlange des absorbierten Lichtes, der Starke der
Absorption und des zeitlichen Verhaltens wihrend und nach der Bestrahlung. Op-
tische Messungen ermdglichen daher die Bestimmung von Reaktionsmechanismen,
wenn das spektrale Verhalten iber einen Jingeren Zeitraum untersucht wird. Der
gemessene Strahlenschaden Ap ist mit der Radikalkonzentration durch dea Wir-
kungsquerschnitt o,(A) fiir die Absorptionsfahigkeit der Radikale verkniipft:

A“(’\r Dr t) = 0’,(/\) ’ [Rn'}(Dl . (58)
Damit lautet die Losung der Differentialgleichung 5.3 [Wul95):

Au{A,D) = Aups(), D) - tanh (1’ In g kn . D) Kn=gn kn-p
= Aps(, D) tanh ( % . D) (5.9)
baw. Au(\t) = Aps(h, D) - tanh ( D - z)
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mit

Aps(), D)

Gop

oa(A) ‘90'P‘J§ . (5.10)

Optische Messungen erfassen die Absorption, welche sowohl von der Produktions-
rate, beschrieben durch die Grofie g,, als auch vom Wirkungsquerschnitt o,())
abhangt. Eine Trennung dieser beiden Grofen ist durch eine Absorptionsmessung
nicht moglich, weshalb eine Zusammenfassung in eine neue GriBe T,{)) unter Ein-
beziehung der Dichte als Produkt beider EinzelgroBen sinnvoll ist. Damit vereinfacht
sich der Ausdruck fiir die Sittigungskonzentration, und die Parameter x,, und I,())
beschreiben damit den Anstieg des Strahlenschadens wihrend der Bestrahlung:

Aps(), D) = T(N)- g (5.11)
) = a(X)-9-0
1
B = o Gy
W= &5

Betrachtet man nur sehr friihe Zeitriume der Bestrahlung, sind noch keine Rekom-
binationen zu beobachten. Die Beschreibung der Schadensentwicklung erfolgt dann
mit Gleichung 5.1; die Losung vereinfacht sich zu

[Rn-]
e Noree—
Ap(rt) = o(X)-gn-p-D-t (5.12)
bzw. Au(\,D) = E,(0)-D .

Fir die Produktion stabiler Absorptionszentren, die keine Rekombinationen erfah-
ren, gilt dieser Zusammenhang fiir die gesamte Bestrahlungsdauer.

5.2 Das Kifigmodell

Im Abschnitt 6.5.1 wird ein Modell qualitativ beschrieber, das fiir die Rekombi-
nation zweier Radikale eine bestimmte raumliche Nihe fordert: Begegnen sich zwei
Radikale innerhalb dieser Entfernung, reagieren sie sofort; fiir isolierte Radikale, die
eine groBere Entfernung zueinander haben, wird ein Zerfall zweiter Ordnung beob-
achtet, der durch die Konzentration der Radikale bestimmt wird. Die Entfernung,
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innerhalb derer es zur Rekombination kommt, wird als Kafig bezeichnet. Kaifigmo-
delle wurden von verschiedenen Autoren zur Beschreibung des Zerfalls von Radikalen
nach Bestrahlungsende benutzt (z. B. [Leb67]). Im folgenden wird das Modell auf
den Zeitraum wéhrend der Bestrahlung erweitert {Wic97].

Durch diesen Ansatz ergibt sich wihrend der Bestrahlung eine maximale Radikal-
konzentration: ist jeder zweite Kifig mit einem Radikal besetzt, wird eine weitere
Erzeugung von Radikalen unbesetzte Kafige auffiillen und in gleicher Hiufigkeit in
bereits besetzten Kafigen jeweils ein zweites Radikal induzieren und durch die dann
folgende Rekombination entsprechend viele Radikale abbauen.

Die Sattigungskonzentration hiingt nur von der Grofie AV der Kifige ab:

1

[Rnse] = AV

(5.13)

wenn zur Vereinfachung von wiirfelférmigen Kifigen anstelle von kugelformigen Kafi-
gen (mit einer maximalen Raumausfiillung von 74 %) ausgegangen wird.

Um diese Sattigungskonzentration zu erreichen, ist die Dosisleistung der Bestrahlung
unerheblich. Die maximale Sittigungskonzentration wird unabhingig von der Dosis-
leistung bei einer bestimmten Dosis (mit exponentieller Anniherung nach Gl. 5.16)
eintreten.

Die Wahrscheinlichkeit P, daB ein Radikal in einem bereits besetzten Kafig indu-
ziert wird, betrdgt zu Beginn der Bestrahlung 0% und bei Erreichen der Sattigung
50 %. Sie ergibt sich aus dem Anteil der mit Radikalen besetzten Kifige:

(Ra']

Rcc ==
2-[Ras?)

= [Ra]-AV . (5.14)

Zusitzlich erzeugte Radikale treffen mit der Wahrscheinlichkeit P, auf einen be-
setzten Kifig und reduzieren dann die Gesamtzahl der Radikale um zwei Radikale.
Wird nur der Zerfall durch die Rekombinationen innerhalb eines Kifigs beriicksich-
tigt, gilt fir die Anderung der Radikalzahl folgende Differentialgleichung:

d A .
'd—t[R,.'](f) = gn-p-D—gn-p.D.R“.Q
9n-p-D=gu-p-D-2[R]-AV . (5.15)

Die Lésung dieser Differentialgleichung lautet:

[Ra(t) = [Rus]- {1 — exp (J?[ }'tfs'.]"’ t)} . (5.16)

Die Sittigungskonzentration wird nach Gleichung 5.13 nur von der Kafiggrofe be-
stimmt.
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5.2.1 Beriicksichtigung eines Zerfalls zweiter Ordnung

Mit Beriicksichtigung des Zerfalls von isolierten Radikalen durch eine Reaktion zwei-
ter Ordnung erweitert sich die Differentialgleichung 5.15 2u:

%[Rn-](t) =gnp-D-(1=[Ry]-2-AV) — ko - [Ra® . (5.17)

Diese Differentialgieichung kann durch Integration (BS89, S. 37, Ziffer 40} gelost
werden und mit neuen Parametern vereinfacht dargestellt werden [Wic97]:

1-e?

(Ra(t) = [Ros] 1o (5.18)

n-p-D 4-k,
mt  p o= 22 '\ll+g —p [Rus?

1 4 -k, . 1
und € = EJ]-I-m [R..s] 3

Drei Parameter ([Ras-],  und ¢} beschreiben den Verlauf der Radikalentwicklung
unter Beriicksichtigung des Kafigmodells. Die maximal erreichbare Sattigungskon-
zentration wird durch Gl. 5.13 fiir den Fall stabiler Einzelradikale beschrieben; 8
ist die neue Zeitkonstante der Reaktion und ¢ gibt an, wie stark die tatsichlich er-
reichte Sattigungskonzentration {R,s-) von der erreichbaren Sittigungskonzentration
abweicht:

=800 [R'IS']
. = ] =2=2 5.19
IR0 s (5.19)
Die erreichbare Sattigungskonzentration bezieht sich dabei auf die in Gleichung 5.13
beschriebenen Radikale, die als isolierte Radikale nicht zerfallen.

Diese Grofien sind im Experiment nicht direkt zuganglich; bei optischen Messungen
lassen sich die Anteile der einzelnen Reaktionsmechanismen in einigen Fillen be-
stimmen, wenn geniigend MeBpunkte vorliegen und eine Sattigung erreicht wurde.
In diesen Fillen kann direkt von Gleichung 5.17 ausgegangen werden. Wird diese mit
dem Wirkungsquerschnitt o()) multipliziert, erhilt man anstelle der Radikalkon-
zentration die zusitzliche Absorption Au(), t) (Gl. 5.12). Diese setzt sich aus einem
instabilen Anteil Z;—x(z\,t) und einem permanenten Antell Appeam(A, D) zusammen.
Ein moglicher permanenter Anteil in der Absorption ist bisher nicht beriicksich-
tigt worden; dieser muB auch nicht radikalischen Ursprungs sein und auBert sich
einem konstanten Term in der Differentialgleichung, der nach der Integration einen
linearen Anstieg iibergeht und nach Bestrahlungsende eine unverindert konstante
Absorption (Endschaden oder permanenter Schaden) liefert.

Im Experiment (BCF12) zeigt sich eine kurzlebige Absorption fiir das langwellig
absorbierende Radikal, das mit R;. bezeichnet wird Aus dep MeBdaten lassen sich
die Steigungen der Absorptionsentwicklungen direkt bestimmen
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d ~ d
212 = oa(A} - EE[R:']I . (5.20)
= 03(A)-g2:p-D - 92+ p-D-24V -05()) - [Rz‘] —ky 0q(2) - [Rr]2
= LWN-D - g,u).b.,ﬁ“i - _"_’._.Sj,’
Apas o2(})
[ — | S —
Produktion Kifige Zerfall 2. Ordnung

Der erste Summand beschreibt die kontinuierliche Produktion von Absorptionszen-
tren, der zweite die Rekombirnation von zwei Radikalen als Paar innerhalb eines
Kifigs und der dritte den Zerfall isolierter Radikale. Zu Beginn der Bestrahlung tre-
ten noch keine Rekombinationen auf; der erste Summand trigt als einziger zur Ab-
sorptionsinderung bei. Tritt eine Sittigung wihrend der Bestrahlung auf (Abb. 5.1),
ist die Summe aller drei Summanden Null. Nach Bestrahlungsende sind nur noch
Zerfalle durch Prozesse zweiter Ordnung zu beobachten, beschrieben durch den drit-
ten Summanden. Auf die Messungen bezogen, fiir die eine Steigungsbestimmung
moglich ist, wird Gleichung 5.20 dargestellt als:

d ~ d-— d —Kifige d — Zerfille
EEAM = EAM* + EEA’U' + EA”' . (5.21)

Wihrend der Sittigung gilt:

d —
— — 0
drAM
— ki de d et
. Y LY v v (5.22)

dt dt dt

Damit lassen sich alle drei Steigungen bestimmen.

Nach Gleichung 5.20 unterscheiden sich die Produktionsrate durch die Bestrahlung
und die Zerfallsrate in den Kifigen nur durch den Quotienten aus der erreichba-
ren und der tatsichlich erreichten Sittigungskonzentration. Dieser Quotient (Glei-
chung 5.19, multipliziert mit o) liefert, eingesetzt in Gleichung 5.22, die Grofe ¢

A;,zerﬁllc

-Ap.

N — T {5.23)
Aﬂ+ +Ap_

Wird ein reiner Zerfall nach einem ProzeB zweiter Ordnung beobachtet, stimmen
beide Steigungen bis auf das Vorzeichen iiberein. Im Nenner der Gleichung 5.23
steht dann eine Null; der Wert ¢ wird unendlich gro8. Das entspricht im Kifigmodell
einer verschwindenden KafiggroBe; es finden nur Rekombinationen isolierter Radikale
statt. Die erreichbare Sittigungskonzentration ist dann auch unendlich grof und
wird nur durch die Wurzel der Dosisleistung bestimmt.
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Abbildung 5.1: Prinzipielle Schadensentwicklung withrend und nach der Bestrah-
lung (+). Die Absorption setzt sich aus einem instabilen und einem permanenten
Anteil zusammen. Der instabile Anteil Ay eignet sich zur quantitativen Bestimmung
der Rekombinationen nach dem Kéfigmodell; 2u Beginn der Bestrahlung finden keine
Rekombinationen statt, der Anstieg ist sehr steil. In dieser Phase wird der Anstieg
allein durch die Radikalproduktion bestimmt. In der Sittigung finden Rekombina-
tionen durch zwei Prozesse statt: Reaktionen zweiter Ordnung und Reaktionen in
Kifigen. Nach der Bestrahlung werden nur noch Reaktionen zweiter Ordnung be-
obachtet, der Abfall ist langsamer als der Anstieg zu Beginn der Bestrahlung (in
diesemn Beispiel: ¢ = 0,6).

Die neue Reaktionskonstante § hingt nach Gleichung 5.18 mit ¢ zusammen:

g = ’-’EIEE"S:TD-(lfz-c)
= E-Q)-%A.qc:‘s._p—'g.(l+2'€)

Ap
—_t . .
T (1+2 c) . (5.24)

Dabei bezeichnet Apg die tatsachlich erreichte Sattigungsabsorption fiir den insta-
bilen Anteil der Absorption.
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5.2.2 Beriicksichtigung eines Zerfalls erster Ordnung

Die Reaktionskinetik bei einem Zerfall erster Ordnung entspricht der Kinetik fiir das
Kifigmodell, mit dem Unterschied, daB die Reaktionskonstante von der Dosisleistung
unabhangig ist (Gl. 5.4}. Die Differentialgleichung lautet

%[Rn-](‘)ﬁ--p-b—g..-p-D-2~AV'[R..-]—1:‘A[R,.-] . (5.25)

Als Losung erhilt man:

R" '] —at
[Rac)(f) = [1 +S(-(1-e ) (5.26)
. _ yn'P'D ,
mit a = __[RnS] +k
lllld ( - w R
gn-p:D

Die Bestimmung des Parameters ¢ erfolgt ebenso wie die der Grofe e im vorigen
Abschnitt, die Zeitkonstante der Reaktion ist mit a bezeichnet. Fiir die Steigungen
der Absorptionsentwicklung gilt Gleichung 5.20, wenn der dritte Summand durch
eine Reaktion erster Ordnung ersetzt wird:

48n= 5D - z-D-2E & A (5.27)
dt Apg
Produktion Kifige Zerfall 1. Ordnung

Die iibrigen der Gleichungen 5.19 bis 5.23 gelten analog {mit ¢ anstelle von ), so
daB fiir die Grofe ( gilt:

K‘,Zu’ﬁue
(= p:'__hrﬁlle g (5.28)
Ap, +Ap_
Fiir die Zeitkonstante a der Reaktion gilt:
90D _gu-p-D
a = ((+1) = f -
((_ ) [Rns'] {Ras]
= S (5.29)

>
&
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Die Reaktionskonstante &’ liBt sich aus Gleichung 5.26 bestimmen:

¢-g-0-D

'y —_—

{Ras’]

o _Bue¢ ¢
R EDRT (62

Diese Beschreibung der Kinetik liefert eine gewohnliche Exponentialfunktion; er-
kennbar wird eine aus Kifigmodell und Zerfillen erster Ordnung zusammengesetz-
te Kinetik aus unterschiedlichen Steigungen zu Beginn und nach Beendigung der
Bestrahlung und bei einer Beobachtung der Dosisleistungsabhingigkeit der Sitti-
gungskonzentration: Wihrend bei einer einfachen Reaktion erster Ordnung die Sitti-
gungskonzentration proportional zur Dosisleistung ist, steigt sie bei Mitwirkung von
Zerfillen in Kifigen mit der Dosisleistung und nahert sich asymptotisch der der
durch die KafiggroBe bestimmten Sattigungskonzentration.

5.3 Radikalabbau nach der Bestrahlung

5.3.1 Reaktion zweiter Ordnung

Die Beschreibung des Radikalabbaus erfolgt grundsitzlich mit den gleichen Dif-
ferentialgleichungen wie bei Beschreibung des Anstiegs; allerdings fehlt jedesmal der
Avusdruck fiir die Radikalproduktion, die durch die Bestrahlung verursacht wird.
Die beiden oben beschriebenen Falle, Rekombination iiber einen Proze$ zweiter Ord-
nung sowie zusitzliche Reaktionen in Kifigen, ergeben einen ahnlichen Verlauf der
Radikalkonzentration nach Beendigung der Bestrahlung. Fiir eine Reaktion zweiter
Ordnung gilt die vereinfachte Differentialgleichung (nach G). 5.3) fiir die Zeit nach
Bestrahlungsende:

LIRA0) = ~ky - [RP) (531)

Die Anfangskonzentration fiir den Zeitpunkt des Bestrahlungsendes entspricht der
tatsachlich erreichten Sattigungskonzentration [R,s:]. Die zugehérige Losung fiir die
gemessene Absorption (n = 2) lautet:

Bpss
1+ Bps - g5 (t-t)

Aps(A 1) = (5.32)

wobei ¢, den Zeitpunkt beschreibt, zu dem die Radikalproduktion aussetzt. Wahrend
der Ausheilung steigt der Kehrwert der Absorption linear mit der Zeit:

S S N B
Aﬂz('\,i)_Ap,s+a(A) (t-t) . (5.33)
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Bei der Beschreibung der Rekombinationen mit Beriicksichtigung des Kifigmodells
wird die gleiche Differentialgleichung zugrunde gelegt {nach Gl. 5.17). Berechenbar
ist die Reaktionskonstante nach Gleichung 5.18 mit Hilfe der Parameter ¢ und [Rys-|:

(1+2.¢2-1

ka 1 sl

'yx'P’D

ko _ (1+2-¢°-1 b
o | A(Bpy T
1+2-¢-1 =
T Bl G rep O (5:34)

Das zeitliche Verbalten bei einer nur teilweisen Ausheilung wird am Ende des
nachsten Abschnitts beschrieben.

5.3.2 Reaktion erster Ordnung

Die Lésung der Differentialgleichung, die nur eine Reaktion erster Ordnung enthlt,
ergibt eine einfache Exponentialfunktion fiir Zeiten nach Beendigung der Bestrah-
lung (¢,.):

(Ra)(t) = [Ros?) - e 01} (5.35)

Beim Ubergang zur gemessenen Absorption wird die Gleichung 5.35 mit dem Wir-
kungsquerschnitt o multipliziert:

Ap(t) = Byg -e7¥ =4 (5.36)

5.4 Uberlagerung verschiedener Absorptionen

In den vorhergehenden Abschnitten wurden die unterschiedlichen Kinetischen Mo-
delle zur Beschreibung der Absorptionsentwicklung vorgestellt. Die zugrunde lie-
genden chemischen Reaktionen bestimmen im einzelnen die Kinetik. Dabei miissen
(fiir BCF12) drei verschiedene Absorptionszentren unterschieden werden: permanen-
te Absorption molekularen Ursprungs Agpem, kurzlebige radikalische Absorption
Ap,, die nur bei Anwesenheit von Sauerstofl zuriickgebildet wird, und kurziebige
radikalische Absorption Ap,.

Apu=Appeam + Ay + By . (5.37)

Wihrend der Bestrahlung entstehen alle drei Arten von Absorptionszentren. Wenn
sich in der Faser Sauerstoff befindet, wird die Absorption durch Radikal R, nicht
beobachtet, weil diese Radikale sofort durch den Sauerstoff inaktiviert werden. Ohne
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Sauerstoff zeigt sich durch dieses Radikal ein linearer Anstieg der Absorption mit
der verabreichten Dosis, weil die Radikale nicht zerfallen. Der permanente Anteil
der Absorption zeigt ebenfalls einen linearen Anstieg. Die Absorption von Radikal
Ry zeigt Sittigungseffekte, weil der Produktion eine ansteigende Rekombination ge-
geniibertritt. Die einzelnen Absorptionen lassen sich trennen, wenn diese kinetischen
Eigenschaften der Absorptionsentwicklungen ausgenutzt werden.

Die Reaktionen, an denen Radikale beteiligt sind, lassen sich in drei Phasen einteilen
(Abb. 5.2). Die erste Phase ist die Erzeugung der Radikale (Initiation), in der zwei-
ten Phase (Propagation) binden die Radikale Sauerstoff, und in der dritten Phase
(Termination) werden die Radikale inaktiviert.

Initiation

Die Bestrahlung erzeugt durch Ionisationen Radikale im Material, welche durch
einen Punkt gekennzeichnet werden. Nicht weiter benannte Molekiilreste eines Po-
lymers werden mit R bezeichnet. Die Erzeugung von Radikalen folgt dann

RH - R-+RH. . (1)

Propagation
Bei Anwesenheit von Sauerstoff werden Peroxiradikale (RO;-) gebildet, die ibrerseits
mit den Polymerketten reagieren konnen:
R- + 0; = RO;. | (2)
bzw. RO;-+ RH - ROOH +R. . (3)

Diese beiden Reaktionen fiihren zu einem Sauerstoffabbau, ohne daB sich sich die
Radikalkonzentration im Material durch diese Reaktionen #ndert. Die radikalische
Eigenschaft wird von einem Polymermolekiil auf ein anderes iibertragen.

Termination

Der Radikalabbau erfolgt iiber die drei folgenden Reaktionen, die Vernetzungen der
Polymere bewirken:

R-+R- - RR , )
RO;- +R- = RO.R , (5)
und RO;- + RO;» = ROR 40, . (6)

Die Reaktionen (2) und (3) kénnen fiir ein erzeugtes Radikal solange immer wieder
ablaufen, bis eine Terminierungsreaktion (4)-(6) eintritt.

Bei diesem Reaktionsschema werden zwei Lebensdauern, eine {s.) fir das gebildete
Radikal und eine zweite (mqo,.) fiir daa Peroxiradikal, beobachtet. Das Radikal R;-
(Absorption um 420 am) hat eine sehr kurze Lebensdauer: 7p,. € Tho,.; das bedeu-
tet, daf die Konzentration an Peroxiradikalen [RO;:] wesentlich grofer als die der
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Abbildung 5.2: Reaktionen der Radikale mit Sauerstoff
(Propagation): Durch ein Radikal kénnen mehrere Sauverstoff-
molekiile gebunden werden. Die Zahlen in Klammern beziehen
sich auf die Numerierung der Reaktionen im Text.

absorbierenden Radikale [Ry] ist. Diese Deutung deckt sich mit Beobachtungen in
Polymethylmethacrylat (PMMA): Die Absorption im sichtbaren Bereich zeigt ein
anderes zeitliches Verhalten als die Radikalkonzentration, die mit Hilfe der Elektro-
nenspinresonanz direkt bestimmt werden kann [Lad97]. Absorptionen in Polymeren
konnen nicht ausschlieBlich auf Radikale zuriickgefihrt werden.

Anders sicht das Verhaltnis der Lebensdauern fiir Radikal R;. aus: die Lebensdauer
fir das Radikal R;- liegt im Bereich einiger Stunden {Abb. 6.16 und [Wul95)), so
daB gilt: 7p,. > ™o,.; damit dominiert das Radikal R,+ im Material und ist fiir die
starke Absorption im langwelligen Bereich verantwortlich.



Kapitel 6

Untersuchungen der Faser BCF12

6.1 Vorbemerkungen

Die Bestrahlung erzeugt im Material Radikale, die zur Absorption von Licht fiihren.
Die Anzahl der erzeugten Radikale steigt mit der Anzahl an ionisierten Molekiilen
im Material. Mit Anstieg der verabreichten Dosis steigt deshalb auch die Absorp-
tion. Die gebildeten Radikale weisen starke spektrale Unterschiede beziiglich ihres
Absorptionsverhaltens auf; es werden sehr breitbandige Absorptionszentren mit ver-
schiedenen Absorptionswellenlangen beobachtet (z. B. Abb. 6.1). AuBerdem unter-
scheiden sich die Radikale sehr stark beziiglich ihres zeitlichen Verhaltens; einige
Radikale sind sehr reaktionstrage und daher langlebig, wahrend andere Radikale
nur kurze Lebensdauern aufweisen. Das zeitliche Verhalten wird durch @uBere Ein-
fliisse wie Umgebungsatmosphare und Temperatur nachhaltig beeinfluft [Big92]. In
den folgenden Abschnitten wird das zeitliche Verhalten der Absorption beschrieben,
wobei der EinfluB des Sauerstoffs beriicksichtigt wird. Dabei erfolgt eine Einteilung
beziiglich der Entwicklungsphasen des Strahlenschadens; die Anstiegsphase wahrend
der Bestrahlung, die bei Anwesenheit von gelostem Sauerstoff in der Faser in zwei
Phasen eingeteilt werden kann, und die anschlieBende Ausheilungsphase.

6.2 EinfluB der Umgebungsatmosphire auf den
Strahlenschaden

Der EinfluB der Umgebungsatmosphare wihrend der Bestrahlung wird auf die Dif-
fusion von Sauerstoff in das Material zuriickgefihrt. Hierbei kann der Sauerstoff
als Reaktionspartner zu einer erhohten Bildung von Radikalen beitragen; ebenso
konnen bereits vorhandene Radikale durch den Sauerstoff in nicht absorbierende
Verbindungen (Peroxiradikale) umgewandelt werden. Im ersten Fall zeigt sich in
sauerstoffhaltiger Atmosphare ein groBerer Strahlenschaden, wahrend im zweiten
Fall der Sauerstoff den Strahlenschaden deutlich reduziert. Bei Abwesenheit von
Sauerstoff ist eine solche Ausheilung nicht zu beobachten.

Bei BCF12 dominiert der ausheilende Effekt (Abb. 6.1); bei Bestrahlung in Argon
wird ein bis zu achtfacher Strahlenschaden beobachtet. Ein EinfluB von Argon auf
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Abbildung 6.1: Vergleich zwei-
er Bestrahlungen in Argon baw.
Luft von BCF12-Fasern mit ei-
ner Lange von 6,5cm; die Abbil-
dung zeigt den Schaden zum En-
de der Bestrahlung mit der Kenn-
zeichnung fiir die beiden stark-
sten Absorptionszentren (s. Ab-
schnitt 6.3); die Gesamtdosis be-
450 500 550 600 trug 2,5kGy bei einer Dosislei-
Waellenlange (hm)  tung von 42 Gy/h.

die Entwicklung des Strahlenschadens konnte bislang nicht nachgewiesen werden.

6.3 Zeitliche Entwicklung wihrend der Bestrah-

lung
8o0s E
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004 [
- Abbildung 6.2: Der An-
003 stieg des Strahlenschadens von
0.02 = BCF12 bei einer Wellenlange
! C von 430nm wihrend der Be-
001 strahlung in Argon (D=1,26kGy,
o \ | l | I D=42Gy/h). Die Anstieg des
0. SRSt e e Strahlenschadens im linearen Be-

® 62 04 DA 0B K A2 reich betragt fiir diese Faser
Dosis (kGy)  (38+2)-10~* Gy~'cm~'.

Wihrend der Bestrahlung werden im Material mindestens drei Arten von Absorpti-
onszentren gebildet: stabile Absorptionszentren, die fiir den permanenten Schaden
verantwortlich sind, langlebige Radikale, die eine sichtbare Ausheilung nach der Be-
strahlung bewirken und kurzlebige Radikale, die schon wahrend der Bestrahlung
und in kiirzester Zeit nach Beendigung der Bestrahlung zerfallen.

Ohne eine Zuordnung der Radikale nach diesen Kategorien vorzunehmen, werden
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die Radikale, die fiir die Absorptionszentren in Abb. 6.1 verantwortlich sind, mit
den Bezeichnungen Ry (Absorption um 420 nm) und R;- (Absorption um 580nm)
versehen. [n der Abbildung ist auBerdem im Wellenlingenbereich um 525 nm eine
leichte zusatzliche Absorption zu erkennen; diese wird auf ein Radikal zuriickgefiihrt,
das nur in Gegenwart von Sauerstofl ausheilt [BPD91] und Radikal R,- zugeordnet
werden kann. Allerdings kann nicht jede Absorption Radikalen zugeordnet werden,
insbesondere deuten permanente Schiaden auf einen anderen Ursprung hin: Wenn
die Absorption auch lange nach Bestrahlungsende keine Anderung mehr erfabrt,
spricht man von einem permanenten Schaden oder Endschaden. Dieser wird auch
bei Anwesenheit von Sauerstoff beobachtet, welcher zu einem vollstindigen Abbau
von Radikalen beitragen kann. Die {ibrige Absorption kann molekularen Ursprungs
sein.

6.3.1 Radikalbildung wihrend der Bestrahlung in Argon

5.007 é_ 5.0’35 é—
%008 E & 03
005 E- 025 [
ooh | 0z £
oo E 01
3 005 L
0,01 E 420 nm 580 nm
o 1 Aol L 1 A 1 1 '} l A 1 0 L 1 L ' l I 1 A 1 1 L 1
0 05 1 0 05 1
Dosis (kGy) Dosis (kGy}

Abbildung 6.3:  Entwicklung des Strahlenschadens
(A=420nm bzw. 580nm) wahrend der Bestrahlung in Ar-
gonatmosphare (D=1,26 kGy, D=42 Gy/h. Der Anstieg im li-
nearen Bereich (=420 nm) betragt (45%2)-10"*Gy~'em™".

Wihrend der Bestrahlung werden die beiden Radikalsorten Ry und Rj- erzeugt.
Die Produktion von Radikal Ry (420nm) wird im wesentlichen durch Gleichung
5.1 {S. 31) beschrieben; der groBte Anteil der Absorption heilt kaum aus (s. Ab-
schnitt 6.4). Es handelt sich unter Sauerstoffabschluff um ein sehr stabiles Radi-
kal, dessen Erzeugung auf die Schidigung des Polystyrols als Basismaterial zuriick-
zufiihren ist [Big92, Neu92]. Die Absorption in diesem Wellenldngenbereich ist fiir die
Gelbfarbung bestrahlten Polystyrols verantwortlich. Erste Sattigungseffekte fiir die-
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se Radikale wurden erst bei Dosen ab 100 kGy beobachtet [Har69]. Der quantitative
Vergleich mit Bestrahlungen anderer Szintillatoren {SCSN38) bestitigt, daf das Ba-
sismaterial fiir diese Absorptionen verantwortlich ist: Friihere Messungen erfolgten in
der Regel etwa einen Tag nach Bestrahlungsende; nach dieser Zeit ist ein moglicher
kurzlebiger Anteil der Absorption weitgehend ausgeheilt. Diese Messungen ergeben
deshalb einen Anfangsschaden, der durch den linearen Anstieg des Strahlenscha-
dens mit der Dosis wihrend der Bestrablung {Abb. 6.2) bestimmt wird. Bei BCF12
betragt die Schadenszunahme pro Dosis (34 £3) MGy~'cm™" bei einer Wellenldnge
von 430 nm; friihere Untersuchungen an SCSN38 ergaben bei einer Dosisleistung von
2kGy/h einen Wert von (363} MGy~ 'cm™' [Dan96]. Diese Schadeaszunahme ist
von der Dosisleistung der Bestrahlung unabhingig; allein die verabreichte Dosis ist
fiir den Anfangsschaden um 420 nm verantwortlich (Abb. 6.4).

Fiir das Radikal R;- ist eine deutliche Anderung in der Produktionsrate zu erkennen;
der steile Anstieg der Absorption zu Beginn der Bestrahlung (Abb. 6.3) flacht schnell
ab. Dieses Verhalten zeigt sich, wenn wihrend der Bestrahlung Rekombinationen zu
beobachten sind; mit der Konzentration der Radikale steigt die Zahi der Rekombi-
nationen, wahrend die Radikalproduktion durch die Bestrahlung unverandert bleibt.
Diese Prozesse fiihren auf eine Sattigung nach Gleichung 5.3 bzw.5.4 (S. 31). Die-
se Siattigung liee sich jedoch nicht beobachten, wenn bei der gleichen Wellenlinge
ein nicht zerfallendes Radikal absorbiert oder ein weiterer ProzeB eine verbesser-
te Transmission (z. B. durch Farbstoffzerstorung) zur Folge hiatte. Diese Effekte
duBern sich in einem permanenten Endschaden (positiv oder negativ) und werden
im Abschnitt 6.4 behandelt.

Der SattigungsprozeB fiir die Erzeugung von Radikal R;- wird zu einem grofien Teil
von der Dosisleistung der Bestrahlung bestimmt. Die Sittigungskonzentration der
Radikale hingt nach Gleichung 5.6 (S. 32) von der Wurzel der Dosisleistung ab.
Fiir die gezeigten Schadensverliufe (Abb. 6.5) ergibt sich in Ubereinstimmung mit
diesem Ansatz eine etwa doppelte Sittigungskonzentration der Radikale bei vierfa-
cher Dosisleistung. Diese Ubereinstimmung ist nur dann zu finden, wenn wihrend
der Bestrahlung kein Sauerstoff in die Probe eindiffundiert, der mit einem Teil der
Radikale reagiert und dadurch die Zahl der Rekombinationen erhoht. Entsprechend
fallt dann der Anstieg fiir die Absorption des Radikals Ry flacher aus.

6.3.2 Einflu des geldsten Sauerstoffs

Bestrahlung in Argon heiBt, daB die Untersuchung einer Faser nach Unterbringung in
der Argonatmosphire nach einigen Stunden beginnt. Je nach vorheriger Lagerungs-
atmosphire befindet sich in der Faser ein kleiner oder groBerer Anteil Sauerstoff.
Dieser in der Faser befindliche Sauerstoff hat einen starken Einfluf auf die Entwick-
lung des Strahlenschadens: er reagiert mit den gebildeten Radikalen und reduziert
dadurch die Absorption. Solange der geloste Sauerstoff in der Faser nicht verbraucht
ist, wird ein Strahlenschaden erwartet, wie er bei Bestrahlung in sauerstoffhaltiger
Atmosphire beobachtet wird (Abb. 6.1}.

Abb. 6.6 zeigt diesen Einfluf deutlich; in der ersten Phase der Bestrahlung zeigt
sich bei 420 nm ein schwacher, konstanter Anstieg des Strahlenschadens, wahrend
bei 580 nm eine Sattigung in der Absorption zu sehen ist. Dieses Verhalten entspricht
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dem im vorigen Abachnitt beschriebenen Verhalten bei Bestrablung in Argon, al-
lerdings mit einer groBeren Zah! an Rekombinationen, die durch den anwesenden
Sauerstoff ermdglicht werden.

Nach etwa 7 Stunden Bestrablungszeit beginnt eine zweite Phase in der Schadensent-
wicklung; fiir beide Wellenlingen ist eine deutliche Zunahme des Strahlenschadens
7u beobachten. Wie im ersten Anstieg zeigt sich bei 580 nm eine Sittigung in der
Absorption, wahrend bei 420 nm der zunachat steilere Anstieg in einen linearen An-
stieg iibergeht. Als dritte Phase ist die Ausheilung zu sehen, die unmittelbar nach
Beendigung der Bestrahlung begiernt (s. Abschnitt 6.4).

Die Dauer der ersten Phase hingt von der Menge des Sauerstoffs ab, die zu Be-
ginn der Bestrahlung in der Probe gelost ist. Abbildung 6.7 zeigt den Anstieg fiir
Proben, die vor der Bestrahlung in Argon, Luft oder Sauerstoff gelagert wurden. Je-
doch liegen zwischen der Installation der Fasern in der Argonatmosphire und dem
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Abbildung 6.6: Beispielhafte Entwicklung des Strahlen-
schadens (A=420 nm bzw. 580 nm) wihrend und nach der Be-
strahlung in Argonatmosphire iiber die gesamte MeBzeit; der
Pfeil (&) markiert die Bestrahlungszeit. Die applizierte Dosis
betrug 2,5kGy bei einer Dosisleistung von 42 Gy/h.

Beginn der Bestrahlung unterschiedlich lange Zeiten; da wihrend dieser Zeit Sau-
erstoff aus der Faser in die umgebende Argonatmosphire diffundiert, befindet sich
zu Beginn der Bestrahlung nicht mehr die urspriingliche Sauerstoffmenge aus der
vorhergehenden Lagerung in der Faser, so da8 die Dauer der ersten Phase in der
Entwicklung des Strahlenschadens nicht unmittelbar mit dem Sauerstoffgehalt der
vorherigen Lagerungsatmosphire zusammenhingt.

Offensichtlich wird der Sauerstoff wiihrend der Bestrahlung im Material verbraucht,
und nachdem der letzte Sauerstoff gebunden ist, fallt die durch den Sauerstoff vermit-
telte Inaktivierung von Radikalen aus, was zu einer wesentlich stirkeren Absorption
fiibrt. Die zum Verbrauch des Sauerstoffs notwendige Dosis betrigt bei Bestrahlung
der in Luft vorgelagerten Faser knapp 300 Gy. Bemerkenswert ist, daB der Verbrauch
des Sauerstoffs in der Probe solange keinen Einflu auf die Sittigungskonzentration
der Radikale hat, bis er volistandig verbraucht ist; nicht die Sauerstoffkonzentration,
sondern allein die Anwesenheit des Sauerstoffs wihrend der Bestrahlung bewirkt
den Anstieg in der ersten Phase der Schadensentwicklung. Als Kriterium fiir die
Unterscheidung dieser beiden Bestrahlungsphasen wird die Sauerstoffkonzentration
innerhalb der Faser herangezogen:

Phase 1 : [0;] # 0
Phase 2 : [0 = 0
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6.3.3 Radikalbildung wihrend der Bestrahlung in Luft

Wihrend der Bestrahlung in Luft diffundiert kontinuierlich Sauerstoff in die Faser,
wenn durch Reaktionen mit den gebildeten Radikalen die Sauerstoffkonzentration
innerhalb der Faser abnimmt. Unter der Voraussetzung, daf die Reaktion mit dem
Sauerstoff sehr schnell vonstatten geht, sollte sich die Faser immer im ausgeheilten
Zustand befinden. Das ist fiir das Radikal R,- sicher nicht der Fall, weil der in
der Faser geldste Sauerstoff bei Bestrahlung in Argon die Ausbildung kurzlebiger
Absorptionszentren zwar reduziert, aber nicht vollstandig verhindert (Abb. 6.6).

Der Anstieg des Strahlenschadens fallt iiber das gesamte Spektrum wesentlich fla-
cher aus (Abb. 6.1); der erwartete lineare Zusammenhang zwischen der applizierten
Dosis und der Stiarke der kurzwelligen Absorption ist im Gegensatz zur Bestrahlung
in Argon nicht klar zu beobachten (Abb. 6.10): Die Schadenszunahme pro Dosis ist
bei der niedrigen Dosisleistung (8,8 Gy/h) um etwa 40 % geringer als bei der ho-
hen Dosisleistung (42Gy/h). Nur zu Beginn der Bestrahlungen bis zu einer Dosis
von ca. 200 Gy stimmen die Anstiege {iberein. Jedoch unterscheiden sich die beiden
verglichenen Fasern, weil die mit niedriger Dosisleistung bestrahlte Faser von aufien
geschwirzt ist. Das bedeutet, daB die Diffusion von Sauerstofl aus der Umgebungs-
atmosphire in die Faser beeintrachtigt ist. Sobald die Sauerstoffkonzentration in der
Faser abnimmt, iiberwiegt die Diffusion in die Faser hinein. Die verminderte Diffu-
sion durch die Schwirzung der Faser fiihrt dazu, daB innerhalb der Faser grifiere
sauerstofffreie Zonen entstehen. Der Vergleich der beiden Bestrahlungen ist deshalb
bis zum Ende der ersten Sattigung fir Radikal R,- in Abbbildung 6.8 méglich. Zu
diesem Zeitpunkt betriigt die verabreichte Dosis etwa 200 Gy, das entspricht der

! Die Mesaungen der in Argon und Sauerstoff vorgelagerten Proben erfolgte im Wellenlangen-
bereich von 400 bis 470nm.
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Dosis, bis zu welcher die Anstiege fiir Radikal R;- fiir beide Dosisleistungen parallel
verlaufen.

Die Annahme, allein die Anwesenheit und nicht die Konzentration des Sauerstoffs
sei fiir die Radikalentwicklung in der ersten Bestrahlungsphase verantwortlich (Ab-
schnitt 6.3.2), 148t sich auf Bestrahlungen in Luft nicht ohne weiteres iibertragen.
Eine Sattigung in der Absorption wird bei Bestrahlungen in Luft nur bei niedrigen
Dosisleistungen beobachtet {Abb. 6.8); hohere Dosisleistungen (42 Gy/h) zeigen ei-
ne stetige Zunahme der Absorption mit unregelmaBiger Geschwindigkeit (Abb. 6.9).
Das Ausbleiben einer Sattigung wird erklirbar, wenn die bisherige Annabme, die
Absorption sei gleichmaBig iber die gesamte Faser verteilt, verworfen wird. Wenn
aufgrund des Sauerstoffabbaus innerhalb der Faser der von auBen nachdiffundieren-
de Sauerstoff nicht mehr die gesamte Faser erreicht, sind innerhalb der Faser sowohl
Zonen mit als auch Zonen ohne Sauerstoff anzutreffen.
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Die Absorption zeigt dann mindestens solange keine Sattigung, bis die raumliche
Verteilung des Sauerstoffs iiber einen langeren Zeitraum unverandert bleibt.

Sauerstofffreie Zonen entstehen in der Mitte der Faser, weil dort am wenigsten Sau-
erstofl von auBen nachdiffundiert. Nach einer bestimmten Bestrahlungsdauer stellt
sich ein Gleichgewicht zwischen Sauerstoffverbrauch innerhalb der Faser und Dif-
fusion in die Faser hinein ein. Dann wird innerhalb der sauerstofffreien Zonen fiir
instabile Radikale eine hohere Sittigungskonzentration und fiir stabile Absorptio-
nen ein steilerer Anstieg beobachtet, wihrend in der tibrigen Faser eine niedrigere
Sattigungskonzentration oder eine kleinere Steigung vorliegt. Bei Ausbildung dieser
Zonen andert sich die Steigung der Absorptionsentwicklung, sie nimmt zu. Diese
Steigungsinderung kann zur Bestimmung derjenigen Dosis herangezogen werden,
die 2um Verbrauch des Sauerstoffs innerhalb der Faser notwendig ist. Das ist in
Abbildung 6.8 durch die gestrichelten Geraden dargestellt. Die senkrechte Gerade
bestimmt den Zeitpunkt, zu dem die ersten sauerstofffreien Zonen in der Mitte der
Faser entstehen. Die dazu notwendige Dosis betragt bei der niedrigen Dosisteistung
(8,8Gy/h) etwa 260 Gy. Fiir die hohe Dosisleistung wird diese erste Sattigung nicht
erreicht, weil bei einer hcheren Dosisleistung die Sattigungskonzentration erst nach
einer groBeren verabreichten Dosis erreicht wird {vgl. Abb. 6.5, S. 47 und Gl. 5.9,
S. 32). Die Reaktionskonstante ist umgekehrt proportional zur Wurzel aus der Dosis-
leistung, wenn die Absorption als Funktion der Dosis dargestellt wird. Vor Erreichen
der Sattigungskonzentration treten aber bereita in der Mitte der Faser die ersten
sauerstofffreien Zonen auf, die einen steileren Anstieg der Absorption verursachen.

Fiir die im vorigen Abschnitt beschriebene Bestrahlung in Argon mit einer Doislei-
stung von 42Gy/b betrug die zum Sauerstofiverbrauch notwendige Dosis knapp
300Gy. Diese Faser enthielt aber anfgrund der Bestrahlung in Argon weniger
gelosten Sauerstofl, so daB eine kleinere Dosms fir den Verbrauch erwartet wird
Hier tritt moglicherweise ein Dosisleistungseffekt auf

6.4 ZEITLICHE ENTWICKLUNG NACH DER BESTRAHLUNG 52

6.4 Zeitliche Entwicklung nach der Bestrahlung

6.4.1 Ausheilung in Argon

Nach Ende der Bestrahlung in Argon ist nur eine teilweise rasche Ausheilung der
Absorption zu beobachten; die weitere Ausheilung geht sebr langsam vonstatten.
Hat die Bestrahlung unter vélligem SauerstoffabschluB stattgefunden, wird fiir das
Radikal R, kaum Ausheilung beobachtet. Friihere Messungen an SCSN38 zeigen fiir
den Strablenschaden bei Lagerung in Stickstoff fir diese Absorptionszentren keine
Ausheilung iiber einen Zeitraum von vier Monaten [Big92).
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004 E heilung durch Sauerstoffzufuhr
' E Sauerstoff- bei Wellenlangen von 420 nm und
002 420 einlaB 580 nm. Die Gesamtdosis betrug
0 o— i ST AT 1,26 kGy bei einer Dosisleistung
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Fiir Radikal R;. tritt in Argon sofort nach Bestrahlungsende eine schnelle Aushei-
lung ein (Abb. 6.11). Die Geschwindigkeit der Ausheilung 138t zwar rasch nach;
70 Stunden nach Bestrahlungsende ist jedoch noch eine deutliche Ausheilung zu
beobachten.

6.4.2 Ausheilung unter Sauerstoffeinflufl

Unter SauerstoffabschluB ist Ry bei einer Dosis bis zu 2,5kGy stabil. Wird nach
Bestrahlungsende Sauerstoff zugefiibrt, zeigt sich eine sehr schnelle Ausheilung auf
einen anscheinend permanenten Endschaden {Abb. 6.11 und 6.12). Dabei bleibt
ein breitbandiger Schaden zuriick, der aufgrund des horizontalen Verlaufs keinem
Absorptionszentrum zugeordnet werden kann. Nach Bestrahlung in Luft (Abb. 6.30,
S. 67) zeigt sich jedoch eine langsamere Ausheilung fiir Radikal Rj;., weshalb nach
Beendigung der Sauerstoffdiffusion der permanente Endschaden noch nicht erreicht
ist.

Ein anderes Ausheilungsverhalten zeigt sich nach Bestrahlung in Luft (Abb. 6.13).
In sehr kurzer Zeit findet die Ausheilung des Radikals R, statt; zuriick bleibt nur
der permanente Schaden, dessen Entstehung sich schon zu Beginn der Bestrah-
lung erfassen laBt. Die Steigung wahrend der ersten 35 Stunden der Bestrahlung
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betriigt (6,8+0,3)cm™'MGy~! und fiibrt nach eirer Dosis von 2,5kGy auf einen
permanenten Schaden von (0,017 0,001) cm™'. Erst nach diesen ersten 35 Stunden
Bestrahlung beginnt eine deutliche Produktion von Radikal R;-, das in Anwesenheit
von Sauerstoff nicht beobachtet wird. Die ersten sauerstofffreien Zonen bilden sich
demnach bei Bestrahlung mit einer Dosisleistung von 42 Gy/h nach einer Dosis von
etwa 1,5kGy aus.

Dem widerspricht die Beobachtung wihrend der Bestrahlung mit einer Dosisleistung
von 8,8 Gy/h (Abb. 6.8). Dort wurden erste Effekte eines Sauerstoffabbaus bereits
fiir eine Dosis von 260 Gy nachgewiesen. Dieser Nachweis erfolgte mit der Absorption
von Radikal R,-, das bei Fehlen des Sauerstoffs in wesentlick hoherer Konzentration
vorliegt und deshalb einen sehr empfindlichen Nachweis des Sauerstoffverbrauches
ermoglicht.
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Abbildung 6.12: Die Zufihrung von Sauerstoff filhrt durch
Sauerstoffdiffusion zu einer sehr schnellen Abnahme der Ab-
sorption; die Diffusion ist in etwa zwei Stunden vollstindig
abgeschlossen (D=1,26kGy, D=10,5Gy/h). In der rechten
Abbildung sind bei A=450 nm die systematischen Fehler der
Langzeitstabilitat enthalten.

Deutlich anders als im vorigen Abschnitt beschrieben verhalt sich Radikal R,-.
Wihrend die Sauerstofizufubr nach einer Bestrahlung in Argon eine sehr schnel-
le Ausheilung auf den permanenten Schaden verursacht, wird nach Bestrahlung in
Luft ein wesentlich lingerer Ausheilungsprozef beobachtet. Die Anwesenheit von
Sauerstoff wihrend der Bestrablung verlingert die Lebensdauer des Radikals R;-.
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6.5 Kinetik der Radikalentwicklung

6.5.1 Entwicklung in Argon
Kinetik der ersten Bestrahlungsphase mit geldstem Sauerstofl

Die primare Produktion von Radikalen im BCF12 hingt fiir jede Radikalsorte von
der Dosisleistung nach Gleichung 5.1 ab.

Zu Beginn der Bestrahlung zeigt sich ein linearer Anstieg des Strahlenschadens mit
der Dosis, weil noch keine Rekombinationen stattfinden: Die Bestrahlung erzeugt un-
abhangig von der Dosisleistung neben der permanenten Absorption eine bestimmte
Apzahl von Radikalen pro absorbierter Doeis. Erst wenn die gebildeten Radikale
abgebaut werden, tritt eine Anderung der Zahl von absorbierenden Radikalen ein.
Der lineare Anstieg ermoglicht nach Gleichung 5.12 die Bestimmung des Produktes
(9(2):ga-p = L())} als Funktion der Wellenlinge und ist damit ein Ma8 fiir den Wir-
kangsquerschnitt der Radikale mit dem absorbierten Licht. Der Anstieg verlduft fiir
alle Bestrahlungen dhnlich; Abb. 6.15 enthalt den gemittelten Anstieg fiir Bestrah-
lungen in Argon und in Luft mit Dosisleistungen zwischen 7,4 und 42 Gy/h. Dabei
ist ein deutliches Maximum um 580 nm 2u sehen; die Abbildung enthilt die perma-
nente Absorption und die Absorption von Radikal R;., weil von einer gleichzeitigen
Produktion vorn Beginn der Bestrahlung an ausgegangen werden muf. Radikal R,-
wird wihrend der ersten Bestrahlungsminuten nicht entstehen, weil in allen Fasern
zu Beginn der Bestrahlung Sauerstoff anwesend war. Dennoch zeigt sich besonders
fiir die Jangwellige Absorption ein Unterschied in beiden Anstiegen. Die anfangliche
Produktion von Radikal R;- wird durch die Saunerstoffkonzentration in der Faser
beeinflufit.
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Der Wirkungsquerschnitt fiir die permanente Absorption 1ait sich zu Beginn der
ersten Bestrablungsphase nur unzureichend bestimmen. Dies liegt zum einen an der
niedrigen Schadenszunahme in diesem Wellenlangenbereich, zum anderen aber auch
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an der ﬁberlagemng mit dem Anstieg von Radikal R;-. Die Abbildung 6.17 zeigt
die Anstiege fiir beide Wellenlingen. Zu Beginn der Bestrahlung ist bei 420 nm ein
etwas steilerer Anstieg in der Absorption zu erkennen als zu spateren Zeitpunkten.

Abbildung 6.16: Identifikation

"5 0,014 ::_ heilung; der Kinetik der ersten Bestral}-
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00t [ e des Strahlenschadens bei 580 nm
0.008 3 wihrend der Bestrahlung mit der

' F Anpassung und die Ubertragung
0,006 - der gefundenen Parameter auf
0,004 die Ausheilungsphase. Die Aus-
0.002 E heilung wird durch einen Ansatz

! o zweiter Ordnung mit den Pa.
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Die kurzwellige Absorption ist offensichtlich stabil, was sich im konstanten Anstieg
des Strahlenschadens bei 420 nm zeigt; die Absorption um 580 nm, verursacht durch
Radikal R;, zeigt einen deutlichen Sattigungseffekt, der durch den Abbau gebildeter
Radikale verursacht wird: mit zunehmender Bestrahlungszeit wichst die Zahl der
Radikale und damit auch die Zahl an Rekombinationen, bis Produktionsrate uad
Rekombinationsrate im Gleichgewicht sind. Dieser Radikalabbau wird durch eine
Reaktion zweiter Ordnung beschrieben (Abb. 6.16), was fiir kleine Dosisleistungen
{4Gy/h) bei Bestrahlung in Luft bereits nachgewiesen wurde [WWB*95).

Eine Trennung der verschiedenen Absorptionen ist moglich, wenn die einzelnen Ki-
netiken bekannt und unterscheidbar sind. Das ist fiir die kurzwellige Absorption
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Abbildung 6.18: Mittlere Stei-
gung in der Zunahme des Strah-
lenschadens in der ersten Be-
strahlungsphase in Argon fiir R,-
und permanente Absorption P
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zu den Zeiten mdoglich, zu denen Radikal R;- Sittigung zeigt; der lineare Anstieg
ist dann ausschlieBlich durck Radikal R;- und durch die fiir den permanten Scha-
den verantwortlichen Absorptionszentren P bestimmt. Dies ist beispielsweise fiir
die in Abbildung 6.17 dargestellte Schadensentwicklung im Dosisbereich zwischen
0,15 und 0,25kGy mdglich: Ea zeigt sich ein linearer Anstieg des Strahlenschadens
um 420 nm mit der Dosis iiber einen lingeren Zeitraum, wie es fiir stabile Ab-
sorptionszentren erwartet wird, wihrend die Absorption um 580 nm iiber denselben
Zeitraum unverandert bleibt. Da wihrend der ersten Bestrahlungsphase geloster
Sauerstofl anwesend ist, wird fiir die Absorption um 420 nm keine Ausheilung nach
Bestrahlungsende erwartet, weil der Sauerstoff bereits wihrend der Bestrahlung mit
den Radikalen Ry reagiert und so eine maximale Ausheilung auf den permanenten
Schaden bewirkt (s. Abschnitt 6.5.2).

Die Trennung der permanenten Absorption von der Absorption des Radikals Rj-
in der ersten Bestrahlungsphase zeigt Abbildung 6.18: Die Produktion permanenter
Absorption ist verglichen mit der Produktion von Radikal R,- zu Beginn der Be-
strahlung nur sehr schwach ausgeprigt. Das Absorptionsmaximum von Radikal R;-
liegt zwar um 580 nm, die Absorption reicht aber bis zu kleinen Wellenlingen und
iiberlagert sich mit der kurzwelligen Absorption und ist zu Beginn der Bestrahlung
auch in diesem Wellenlingenbereich deutlich starker als die permanente Absorption.

Da der Verbrauch des Sauerstoffs wihrend der ersten Phase offensichtlich keinen
EinfluB auf die Schadensentwicklung nimmt {Abschnitt 6.3.2), kann die erste Phase
bei Bestrahlung in Argon mit einer Bestrahlung in Luft gleichgesetzt werden. Ein-
schrinkungen dazu werden im Abschnitt 6.3.3 genannt. Die Reaktion des Sauerstoffs
mit den Radikalen fiibrt zu einem Abbau des Sauerstoffs; wenn dieser vollstandig
umgesetzt ist, beobachtet man den durch Gleichung 5.3 bzw. 5.9 beschriebenen An-
stieg gemiB einer Reaktionskinetik zweiter Ordnung.

Fiir das Zustandekommen der ersten Bestrahlungsphase wird ein Modell [Wic96]
bendtigt, das eine Sittigungskonzentration liefert, die von der Sauverstoffkonzentra-
tion im Material unabhéngig ist.
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Die in Abschnitt 6.5.1 beschriebenen Reaktionen liefern fiir Radikal Ry- noch keine
Sittigung, die von der Sauerstoffkenzentration unabhangig ist.

Dazu wird eine konzentrationsabhangi-
ge  Reaktionskonstante  eingefiihrt.
Grundlage dafiir bietet ein ,Kifigmo-
dell“, das ein bestrabltes Volumen in ® g..
kleine Teilvolumina (Kifige) einteilt.

Befinden sich in einem solchen Kifig

Rekombination

®
zwei Radikale, reagieren sie sofort '\l rtos
miteinander. Innerhalb eines Kifigs L'g'.e
gilt fiir die Lebendauer r der Radikale: o Radikal

T(Ry4R;) € TR,.; isolierte Radikale
haben eine relativ lange Lebensdauer.
Ein isoliertes Radikal wird abgebaut,
wenn innerhalb des Kifigs durch die
Bestrahlung ein zweites Radikal in-
duziert wird oder ein Radikal durch
Ubertragungsreaktionen (Propagation)
in den Kafig gelangt. Die maximale
Sittigungskonzentration ist erveicht,
wenn jeder zweite Kafig mit einem Radikal besetzt ist: Zwei neu induzierte Radikale
treffen im Mittel auf einen unbesetzten und einen besetzten Kifig; dabei reagiert
das zweite Radikal mit dem schon vorhanden im Kifig, wihrend das erste bestehen
bleibt. Die Radikalanzahl hat sich dabei nicht veriandert.

Die Schadensentwicklung zeigt bei diesem Ansatz ein anderes Verhalten als ein An-
satz mit nur einem kinetischen ProzeB zweiter Ordnung. Im Abschnitt 5.2 ist der
EinfluB des Kifigmodells auf die zeitliche Entwicklung der Absorption beschrieben,
Die Lésung der zugehorigen Differentialgleichung lautet fiir den instabilen Anteil
der Absorption Au(A) (Gl 5.18 u. 5.20):

Abbildung 6.19: Schematische Darstel-
lung des Kifigmodells: zwei Radikale in
einem Kifig reagieren sofort, isolierte Ra-
dikale sind langlebiger und rekombinieren
iiber einen ProzeB zweiter Ordnung.

1 -eft

Ap(\, 1) = Apg()) - TFeqe i -

(6.1)

Die Parameter ¢ und f lassen sich aus den Steigungen der Absorption zu Beginn der
Bestrablung und unmittelbar nach Beendigung der Bestrahlung sowie der erreichten
Absorption in der Sittigung nach Gleichungen 5.23 und 5.24 bestimmen.

Fiir die Schadensentwicklung, die in Abbildung 6.20 dargestellt ist, ergibt sich fir
den Parameter ¢ ein Wert von 2,1. Die Zeitkonstante g betragt 1,16 1/h und die
Reaktionskonstante k/o ergibt sich zu 52 cm/h. Im Vergleick dazu liefert die direkte
Anpassung einer Funktion nach Gleichung $.32 einen Wert von 55 cm/h. Die An-
passung ermdglicht insbesondere eine bessere Beschreibung des Beginns der ersten
Phase der Bestrahlung. Bei einer reinen Rekombination iiber einen ProzeB zweiter
Ordaung sind Anstieg und Abfall zu Beginn der beiden Phasen vom Betrag gleich
grofi. Die deutlich unterschiedlichen Steigungen in Abbildung 6.20 lassen sich auf
diese Weise erklaren.
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Abbildung 6.20: Steigung zu
Beginn und unmittelbar nach
Beendigung der  Bestrahlung
wihrend der ersten Bestrah-
lungsphase bei Bestrahlung in
Argon bei einer Wellenlange von
580nm (D=50Gy, D=84Gy/h,
A=580nm)

Abbildung 6.21: Die aus den
Steigungen zu Beginn der Be-
strahlung und unmittelbar nach
Beendigung der Bestrahlung ge-
wonnenen Parameter liefern eine
gute Beschreibung der Schaden-
sentwicklung nach dem Kafigmo-
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Kinetik der zweiten Bestrahlungsphase

Nach dem Abbau des letzten gelosten Sauerstoffs in der Faser sinken die Reak-
tionskonstanten k, (Gleichung 5.3), weil die Rekombination mit Sauerstoff nicht
mehr moglich ist. Deshalb wird wie in Abbildung 6.11 dargestellt ein weiterer An-
stieg der Absorption mit einer wesentlich hoheren Sattigungskonzentration fiir das
Radikal R;- beobachtet. Wie fiir den ersten Anstieg (Abb. 6.16) laBt sich fiir den
zweiten Anstieg die mogliche Reaktionsordnung aus dem Vergleich von Absorpti-
onsanstieg und -abfall bestimmen. Auch fiir die zweite Bestrahlungsphase ergibt
sich eine Kinetik gemaB einer Reaktion zweiter Ordnung (Abb. 6.22). Damit la6t
sich der zweigeteilte Anstieg in der Absorption von Radikal R;+ mit einer Anderung
der Reaktionskonstanten x; beschreiben: bei unveranderter Radikalproduktion wird
die Sattigungskonzentration nach Gleichung 5.6 von der Wurzel der Reaktionskon-
stanten bestimmt. Der plotzliche Anstieg in der Absorption wird somit durch einen

6.5 KINETIK DER RADIKALENTWICKLUNG 60

beachtlichen Sprung in der Reaktionskonstanten verursacht: Wie in Abb. 6.22 dar-
gestellt, sinkt die Reaktionskonstante nach dem Verbrauch des Sauerstoffs plotzlich
um den Faktor 320. Die Reaktionskonstante x, hat in der Anpassung der ersten
Bestrahlungsphase einen Wert von (28 6) h~'kGy~! und in der zweiten Phase von
(0,087+0,03) h="kGy~", was einem Sprung der Reaktionskonstanten um den Faktor
320 entspricht.
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Abbildung 6.22: Nach dem Verbrauch des Sauerstoffs fallt
die Reaktionskonstante sprunghaft um den Faktor 320. Die
rechte Abbildung zeigt die Reaktionskonstanten fiir die bei-
den Bestrahlungsphasen in der linken Abbildung, wenn von
einem ProzeB zweiter Ordnung ausgegangen wird (nach Glei-
chung 5.7)(D=10,5 Gy/h, D=1,26 kGy).

Gestiitzt wird diese Beschreibung der beiden Bestrahlungsphasen durch die Beob-
achtung, daB die Radikalproduktion nach der ersten Sattigung unverindert fort-
schreitet (Abb. 6.22): Die Steigung in der Schadensentwicklung zu Beginn der zwei-
ten Bestrahlungsphase ist der Steigung zu Beginn der ersten Phase sehr ahnlich. Die
Steigung zu Beginn der zweiten Phase fallt um 580 nm etwa 10 % flacher aus; hierbei
ist zu beriicksichtigen, daB die Steigungsbestimmung zu einem Zeitpunkt erfolgt, an
dem bereits Radikale gebildet sind, somit auch Rekombinationen den Anstieg be-
reits abflachen. Ein deutlicher Unterschied zeigt sich fiir die kurzwellige Absorption,
weil nach dem Verbrauch des Sauerstoffs das Radikal Ry nicht mehr abgebaut wird.
In dieser Phase der Bestrahlung entsteht im kurzwelligen Bereich neben der perma-
nenten Absorption die durch Radikal R)- verursachte Absorption. Das &uBert sich
in einer starkeren Absorptionszunahme in diesem Wellenlingenbereich mit einem
verbreiterten Absorptionsspektrum (Abb. 6.23).
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Abbildung 6.23: Mittlere
Steigung in der Zunahme des
Strahlenschadens zu Beginn der
sweiten Bestrahlungsphase in
Argon fir beide Radikale R,
und R;+ sowie die permanente
Absorption P als Funktion der
Wellenlinge (D=10,5Gy/h,
D=1,26kGy). Die ldentifikation
von Ry und P erfolgt wihrend
der Sattigung in der Absorption
von Radikal Rj.; wihrend dieser
Zeit erfolgt die Absorptions-
zunahme ausschlieflich  iiber
Radikal Ry und P. Der Anteil
von P ist wihrend der ersten
Bestrahlungsphase bestimmt
worden (Abb. 6.18).

Steigung (cm™'-kGy)

Kinetik ohne Sauerstoffeinflu

Der im vorigen Abschnitt beachrie-
bene Einflu des Sauerstoffs auf die
Reaktionskonstante, die den Radi- _ gqas5 ,
kalabbau beschreibt, verdeutlicht die §
starke Abhingigkeit der gemessenen = 003
Absorption von den atmospharischen F
Bedingungen. Schon sehr kleine Sau-
erstoffmengen bewirken einen extre- 0,02
men Anstieg der Zerfallskonstanten.
Gleichzeitig konnen schon sehr klei-
ne Bereiche einer Faser, die nicht 0,01
mit Sauerstoff versorgt werden, eine
deutliche Absorption bewirken, weil
in diesen Bereichen eine wesentlich 0
kleinere Zerfallsrate auftritt.

0 5 100 150 200 2%

Um eine quantitative Analyse der Zeit (h)
Radikalentwicklung vornehmen zu

konnen, muB sichergestellt sein, da8 Abbildung 6.24: Absorption bei einer
sich die gesamte Faser in demselben Wellenlinge von 420 nm wihrend und nach
Zustand befindet, Dasist fiir den Fall Bestrahlung ohne EinfluB von Sauerstoff
méglich, daB sich in der Faser kein (D=0,89kGy, D=74Gy/h).

Sauerstofl befindet. Dieser Zustand

13t sich an zwei Beobachtungen festmachen: Wenn zum einen die erste Bestrah-
lungsphase mit einer niedrigen Sittigungskonzentration ausbleibt, befindet sich in
einer Faser kein geléster Sauerstoff, wenn dann kein Sauerstoff von auBen in die
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Faser gelangen kann, ist von einer sauerstofffreien Bestrahlung auszugehen. Zum
anderen wird eine Ausheilung von Radikal R)- nur bei Anwesenheit von Sauerstoff
beobachtet; kann nach einer Bestrahlung Sauerstoff in die Faser diffundieren, geht
durch den Radikalabbar auch die Absorption im Wellingenbereich um 420 nm sicht-
bar zuriick. Ein permanenter Schaden mit nur sehr geringer Ausheilung {Abb. 6.24)
wird bei Abwesenheit von Sauerstoff beobachtet. Die Anwesenheit von Sauerstoff in
gebundenem Zustand wie zum Beispiel in Peroxiradikalen ist aber fiir den beschrie-
benen Zustand fehlender Ausheilung nicht auszuschlieBen.

§ 0. g o
T [ 40om Z 016 |
Fo0s [ 014 [
oo4 b 012 £
% o1 E
003 2
o Rl.+P 0,08 -
002 [ 006
- 004 |
001 [ F
. Ry 0,02
° lll[llllll]llll]lll o llllllllllll]llll(l
5 75 100 125 5 75 100 125
2Zsit (h) Zeit (h)

Abbildung 6.25: Entwicklung des Strahlenschadens
{A=420nm bzw. 580 nm) wilhrend der Bestrahlung in Ar-
gonatmosphire. In der linken Abbildung sind der Anteil fiir
die kurzlebige Absorption (Ry+) und der lineare Anstieg (R
und P) getrennt dargestellt (D=1,26kGy; D=10,5Gy/h).

Der Anstieg in der Absorption um 420 nm zu Beginn der Bestrahlung geht in einen
linearen Anstieg iiber (Abb. 6.25). Der steilere Anstieg zu Beginn ist auf ein zweites
Radikal zuriickzufiihren, das schon wahrend der Bestrablung rekombinieren kann;
ein solches Verhalten ist fir das Radikal R+ um 580 nm in Abbildung 6.25 sebr
deutlich zu sehen. Diese Ubertappung der beiden Absorptionsbereiche wurde im
Abschnitt iiber Bestrahlungen mit Beteiligung von Sauerstoff (S. 56) beschrieben.
Der Sattigungseffekt in der Absorption um 580 nm ist auf ein Gleichgewicht zwischen
Erzeugung und Zerfall von Radikalen zuriickzufiihren.

Die zeitliche Entwicklung im Absorptionsverhalten wird ausschlieBlich von einem
Prozef 2weiter Ordnung bestimmt. Ein moglicher Anteil an Zerfillen nach dem
Kifigmodell lieSe sich durch einen Vergleich der Steigungen zu Beginn und direkt
nach Beendigung der Bestrablung fiir den Fall ermitteln, daB der Abfall nach Be-
strahlungsende aus der Sattigung erfolgt. Der Vergleich beider Steigungen fiir diesen
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Fall (Abb. 6.26) zeigt betragsmaiBige Ubereinstimmung der beiden Steigungen. Die
Grifle € (S. 35) ist ein MaB fiir die maximal erreichbare Sittigungskonzentration
und wird fiir den Fall gleicher Steigungen unendlich grof (Gl. 5.23, S. 36). Die damit
erreichbare Sittigungskonzentration [Ras:] {Gl. 5.19, S. 35) ist ebenfalls unendlich
groB. Das bedeutet im Kifigmodell eine verschwindende Kifiggrafe (GI. 5.13, S. 34).

Die Entwicklung der Absorption wird (Gl. 5.9 und 5.11} bei Bestrahlung in Argon

durch
Ap(r, D) =Z())- Jétanh (\/% (D - D,))

beschrieben, wobei D) die Dosis ist, bei welcher der in der Probe geldste Sauerstoff
durch Reaktionen mit Radikalen gebunden ist.

Die Umformung 2u

A#(":D)_Pii‘l. an ZD-
257 (50 20) “

erméglicht eine Darstellung der Absorptionsentwicklung, die unabhingig von der
Dosisleistung ist. Die Ubereinstimmung der Schadensverlaufe {Abb. 6.27) bestitigt
diesen Ansatz einer Kinetik zweiter Ordnung.

[y
-

Abbildung 6.26: Steigungen zu
Beginn der Bestrahlung in Ar-
gon und unmittelbar nach Been-
digung der Bestrahlung (aus der
04 Sittigung) ohne EinfluB von Sau-

erstoff und ohne gelGsten Sauer-
02 stoff. Beide Steigungen sind vom
fogee?”” Betrag gleich; Sattigung und Ab-
lll]l“llhl“lll'll'lll o {dl wetden durch diese’be Re‘
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Der Anstieg 2u Beginn der Bestrahlung fillt fiir diese Bestrahlungsbedingungen et-
was hoher aus als 2u Beginn der ersten Bestrablungsphase in Argon, wenn die Fasern
noch geldsten Sauerstofl enthalten (Abb. 6.15). Uberraschend ist, daB der Anstieg
mit geléstem Sauerstoff nur wenig flacher ist. Eine schnelle Reaktion mit Sauerstoff
sollte hier zu einem deutlich flacheren Anstieg fiihren. Das 148t den SchluB zu, daB
die Radikale R;- in geringer Konzentration auch bei Anwesenheit von Sauerstoff
stabil sind und nur gemiB einer Reaktion zweiter Ordnung miteinander reagieren.

Fiir die Bestrablung in Argon kénnen aufgrund der Ubereinstimmuog der Schadens-
verlaufe die Parameter zur Schadensentwicklung angegeben werden Die notwends-
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g 14 3 o Abbildung 6.27:  Beziglich
: 12 b * der  Dosisleistung  invariante
z o ox Darstellung der in Abbildung 6.5
§' 08 .:-.' " gezeigten Schadensverldufe nach
2 08 E ¢ Gleichung 6.2. Fiir die hohe
§ T Ew Dosisleistung handelt es sich um
8 0,4 = * 42 Gyh die zweite Bestrahlungsphase
Z 02 ¢ ¢ 105Gy ohne gelésten Sauerstoff. Durch
} o Bl bvn buwa b b Normierung mit der Wurzel der

0 2 4 6 8 10 Dosisleistung  stimmen  beide
Dosis/NDosisleistung (VkGy-Vh) Verliufe iiberein (A=580nm).

gen Parameter sind unabhingig von der Dosisleistung und beschreiben die Wir-
kungsquerschnitte der Absorptionszentren mit dem absorbierten Licht. Die tabel-
lierten Werte sind im Anhang (Tabelle A.1, S. 92) aufgefiihrt. Abbildungen 6.28 und
6.29 zeigen die Anwendung dieser Parameter auf die Schadensentwicklung wihrend
und nach der Bestrahlung. Anstieg und Abfall der Absorption werden mit diesen
Parametern gut beschrieben. Eine schwache Abweichung vom Modell zeigt sich bei
der Ausheilung der kurzwelligen Absorption. Wahrend das Modell von stabilen Ra-
dikalen ausgeht, zeigt sich bei diesem Beispiel eine allmahliche Ausheilung dieses
Radikals. Diese Ausheilung deutet auf einen geringen Sauerstoffanteil in der Atmo-
sphére hin.
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Abbildung 6.28: Anwendung der Parameter auf die Scha-
densentwicklung von BCF12 bei verschiedenen Wellenlingen
fir eine Bestrahlung in Argon (D=1,26kGy, D=42Gy/h)
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Abbildung 6.29: Anwendung der Parameter auf die
Schadensentwicklung von BCF12 im Ausheilungsprozef bei
verschiedenen Wellenlingen nach Bestrahlung in Argon
(D=1,26kGy, D=42Gy/h)



67 6 UNTERSUCHUNGEN DER Fasern BCF12

6.5.2 Entwicklung in Luft

Bei Bestrahlung in Luft treten zusitalich 2u den oben beschriebenen Reaktionen der
Radikalerzeugung und des Radikalabbaus sowie der Ausbildung von Absorptionszen-
tren Diffusionsprozesse von Sauerstoff in die Faser ein. Der Einflu von Sauerstoff auf
die Reaktionsabliufe ist dabei 80 groB, daB die Diffusion von Sauerstoff die Abliufe
in einer Faser stark beeinflussen kann. Fiir die Entwicklung der Absorption zu Be-
ginn der Bestrahlung zeigt sich deshalb ein flacherer Anstieg als bei Bestrablung in
Argon (Abb. 6.15, S. 55).

N

€ Bestrahlungsende

—

0,02 420 nm
Abbildung 6.30: Abfall des
Strahlenschadens von BCF12
nach  Bestrahlung in  Louft 0,01
(D=2,5kGy, D=42Gy/h). 580 nm

NANNNNNNENNN

Nach der Ausheilung der Ab- TR | Lii
sorption um 420nm ist die 0 80]“8.';“‘9.;‘“951“1‘0(.). '1‘0‘5""16
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Abbildung 6.31: Die obere é
Kurve zeigt die Ausheilung 3
{A=580nm) nach Bestrahlungs-

ende in Luft aus der vorheri-

gen Abbildung. (D=2,5kGy, 0,02
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heilung  nach  Bestrahlung 0,01
und teilweiser Ausheilung in

Argon mit anachlieBender Sau-
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erstoffzufubr  bei  derselben 0
Wellenlinge (Abb. 6.11 und 6.12; %0 85 9% 9% 100
D=1,26kGy, D=10,5Gy/h). Zeit (h)

Die Reaktionen mit Sauerstoff fiihren in der Regel zur Inaktivierung von Absorpti-
onszentren, 80 daB eine Zunahme der Transmission zu becbachten ist. Die Reaktio-
nen mit Sauerstoff laufen dabei sehr schnell ab. Einen guten Anhaltspunkt fiir den
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EinfluB des Sauerstoffs gibt die Absorption im Wellenlingenbereich um 420 nm. Die
Absorptionszentren R,- sind bei Abwesenheit von Sauerstoff stabil (Abschnitt 6.4)
und zerfallen sofort nach Einleitung von Sauerstoff. Aber nicht alle Absorptionszen-
tren lassen sich durch Sauerstoff inaktivieren. Zum einen besteht die Méglichkeit
einer permanenten Absorption, zu der auch Molekiile mit gebundenen Sauerstoffa-
tomen beitragen kinnen (z. B. Peroxiradikale); zum anderen treten auch bei Anwe-
senheit von Sauerstoff kurzlebige Absorptionszentren auf, deren Zerfall nicht durch
den Sauerstofl beeinflufit wird. Ein solches Verhalten ist bei Bestrahlung in Luft zu
erkennen (Abb. 6.30): Die Absorption um 420nm heilt in sehr kurzer Zeit durch
Reaktionen mit Sauerstoff aus, wihrend die Absorption um 580 nm eine deutlich
lingere Ausheilzeit aufweist. Nach der Ausheilung der Absorption um 420nm ist
die gesamte Faser mit Sauerstoff durch Diffusion versorgt; die Ausheilung der Ab-
sorption um 580 nm dauert etwa fiinfmal solange an. Den direkten Vergleich der
Ausheilung um 580 nm mit der nach Bestrahlung und teilweiser Ausheilung in Ar-
gon mit anschlieBender Sauerstoffzufubr zeigt Abbildung 6.31.

Die Ausheilung dieser Absorption 1aBt sich durch einen ProzeB zweiter Ordnung be-
schreiben; diese Kinetik 148t sich in der Entwicklung des Kebrwertes der Absorption
(Gl. 5.33) erkennen und auf die Ausheilung in Luft iibertragen (Abb. 6.32).
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Abbildung 6.32: Die Aushei- o

lung um 580nm (s. Abb. 6.30) 4 -

wird durch einen ProzeB zwei- C

ter Ordoung beschrieben. Als 2

permanenter Schaden wurde ein C
wert von 0,004(!“-‘ angesetzt o lll]llIllllllllllllll!llIlllll
(Gl 533, S. 39; D=25kGy, 0 5 10 15 20 25 30
D=42Gy/h). Zeit nach Bestrahlungsende (h)

Die minimale Schidigung, die bei Bestrahlung in Luft beobachtet wird, entspricht
dem Endschaden nach der letzten Ausheilung. Dieser sollte von der Dosisleistung
unabhingig sein. Der Vergleich zeigt bei niedrigerer Dosisleistung einen etwas nied-
rigeren Endschaden pro Dosis fiir die kurzwellige Absorption. Die Absorption um
580 nm ist nach der Ausheilung unabhingig von der Dosisleistung (Abb. 6.33).

Angesichts der guten Ubereinstimmung der Schadensanstiege von BCF12 und
SCSN38 im Wellenlingenbereich um 430 nm fiir den Anfangsschaden bei Bestrah-
lung in Argon {Abschnitt 6.3.1, S. 46) bietet sich ein Vergleich der Endschiden fiir
diese beiden Szintillatoren im gleichen Wellenlingenbereich an. Dabei zeigt sich fiir
SCSN38 nach Bestrahlung mit einer hohen Dosisleistung ein niedrigerer Endschaden
pro Dosis als fiir BCF12 nach Bestrahlung mit niedriger Dosisleistung (Tab. 6.1).
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ten ist.

Wellanlinge (nm)

Die erreichten Sittigungen, die in der Absorption von Radikal R;- beobachtet wur-
den, sind in Abbildung 6.34 fiir die Wellenlinge A=580 nm zusammenfassend dar-
gestellt. Der verwendete Quotient aus Sittigungsabsorption und Wurzel der Dosis-
leistung beseitigt fiir eine Kinetik zweiter Ordnung die Dosisleistungsabhiangigkeit
der Sattigungsabsorption. Trotz sehr unterschiedlicher Sauerstoffkonzentrationen in
den einzelnen Fasern bei Bestrahlung in Luft baw. wahrend der ersten Bestrahlungs-
phase in Argon wird die Sattigungskonzentration in erster Linie von der Tatsache
bestimmt, ob Gberhaupt Sauerstoff in der Faser geloet ist. Diese Beobachtung gilt
fiir alle durchgefiibrter Bestrahlungen, sofern Sittigungen im Absorptionsverhalten
eingetreten sind.

'5 . M ohne Sauerstoff
o L
£ 4 + :ﬁ‘
s J_ 2 & .
§F +"‘ o =2 :Y:
- v inlutt
10 .z:_ O mit gelbstemn Sauerstoff in Argon
T R B N B

Material | Dosisleistung | Endschaden pro Dosis (420 nm)
Gy/h (em~!-MGy™?)

BCF12 88 6,4

BCF12 42 72

SCSN38 | 1400 1,45

Tabelle 6.1: Vergleich von BCF12 und SCSN38 [Dan96]
bei unterschiedlichen Dosisleistungen. Bei Bestrahlung in Ar-
gon zeigten beide Szintillatoren in diesem Wellenlingenbe-
reich iibereinstimmende Schadenswerte {Abschnitt 6.3.1)

Dosisleistung (Gy/h)

Abbildung 6.34: Die erreichten Sittigungskonzentrationen (A=580 nm) sind dem
Modell nach proportional zur Wurzel der Dosisleistung, wenn Rekombinationen nach
einer Reaktion zweiter Ordnung auftreten. Der Quotient aus Sattigungskonzentrati-
on Aps und Dosisleistung wird hier von der Anwesenheit von Sauerstoff bestimmt.
Die Konzentration an Sauerstoff hat dagegen keinen sichtbaren EinfluB. Der Mit-

telwert der Quotienten ohne Sauerstoff betrigt (1,53*0,17)‘/h/k6y -cm™! und der
Quotienten mit Sauerstoff (0,124*0,03)’/h/k(}y cem™).
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6.6 Auswirkungen auf das Fluoreszenzlicht

6.6.1 Einflisse durch Transmissionseffekte

Neben der Transmission wird wihrend der Bestrahlung das Fluoreszenzlicht regi-
striert, das durch die Bestrahlung im Material entsteht. Das Fluoreszenalicht wird
im Detektor als Signal der nachzuweisenden Teilchen registriert. Absorptionszen-
tren, die Teile des Fluoreszenzlichtes absorbieren, werden dieses Licht auf dem Weg
vom Entstehungsort zum Photomultiplier abschwichen. Damit sinkt aus statisti-
schen Griinden die Energieauflosung: Bei gleicher Teilchenenergie werden weniger
Photonen nachgewiesen, wodurch die relative Unsicherheit beim Zihlen der Photo-
nen steigt.
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Abbildung 6.35: Das Fluores- i 08 fx= o]0
zenalicht (linke Spitze) der Fa- IE r N b
ser BCF12 reicht von 400 bis 04 > L B 0.1
550nm und ist mit der strah. :‘*“ by ]
lungsbedingten zusitzlichen Ab- 02 V'. -] 0,05
sorption (rechte Spitze) iiberla- j; | Lt |
gert. Die Absorption zeigt BCF12 0 40")' ';5",' 'éo",' l.';st.)l .éotll. wd o
nach Bestrahlung mit einer Dosis
von 2,5kGy in Argon. Wellenlinge (nm)

Das mit der Rontgenrdhre induzierte Fluoreszenzlicht steht nur wihrend der Be-
strablungszeit zur Verfiigung; nach Ausschalten der Quelle tritt die Erholung des
Materials ein, die meBtechnisch nur noch mit Transmissionsmessungen erfat wird.
Transmissionsverluste des Fluoreszenslichtes lassen sich aber bei bekanntem Fluo-
reszenzspektrum mit gemessenen Absorptionskonstanten berechnen (Anhang A.2).

Die Messung des rontgenindusierten Fluoreszenslichtes wird von den Schwankun-
gen der Dosisleistung der Rontgenrohre beeinfluft; zeitliche Anderungen der Ront-
genrdhre, die in relativ kurzen Zeiten etwa 3% betr_agen konnen, bewirken ebenso
groBe Schwankungen im Fluoreszenzsignal. Leichte Anderungen der Fluoreszenzin-
tensitit, die 3. B. durch geringfiigigiec Verinderungen der Fluoreszenzlichtausbeute
hervorgerufen werden, konnen so zwar nicht erfaBt werden, stirkere Anderungen,
wie sie bei Bestrahlung in Argon auftreten, sind jedoch deutlich sichtbar. Eine Be-
strahlung in Argon mit einer Dosis von 1,26kGy auf einer Faserlinge von 65cm
bewirkt einen Riickgang in der Intensitit um knapp 20 % (Abb. 6.36).
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6.6.2 Anderung der priméren Lichtausbeute

Ein wichtiger Aspekt bei der Beurteilung von Szintillatoreigenschaften ist die Repro-
duzierbarkeit des Fluoreszenzsignal eines Szintillators. Die Signalhéhe sollte nur von
der Energie der Teilchen und nicht von duBeren Bedingungen wie Temperatur oder
Umgebungsatmosphire abhangen. Von einigen Szintillatoren ist jedoch bekannt, daB
sich ihre primare Lichtausbeute andert, wenn sich der Anteil des Sauerstoffs in der
Umgebungsatmosphire andert. Die primare Lichtausbeute ist die Lichtmenge, die
pro deponierter Energie durch minimal ionisierende Teilchen in den Szintillator ge-
langt. Fiir den Szintillator SCSN38 auf Polystyrolbasis zeigt sich ein Riickgang in
der Fluoreszenzlichtausbeute, wenn sich in der Umgebungsatmosphire der Anteil des
Sauerstoffs erhoht. Die Lichtausbeute ist in sauerstofffreier Atmosphire am groften
und sinkt proportional zum Sauerstoffpartialdruck um etwa 8% bei einem Sauer-
stoffpartialdruck von 1000 hPa {HH93]. Dieser ProzeB wird als Quenching bezeichnet.

Auch BCF12 zeigt eine Abhingigkeit der Fluoreszenzlichtausbeute von den dufieren
Bedingungen. Wihrend der Bestrahlung in Argon wird in der Probe vorhandener
Sauerstofl chemisch gebunden. Wenn kein Sauerstoff mebr in der Probe verfiigbar
ist, zeigt sich der in Abschnitt 6.3.2 beschriebene steilere Anstieg in der Absorptions-
entwicklung. Kurz zuvor steigt die Fluoreszenzlichtausbeute deutlich an (Abb. 6.37).
Dieser Anstieg wird in allen Bestrahlungen mit zwei Bestrahlungsphasen beobachtet.

Zu Beginn der ersten Phase sinkt die Fluoreszenzintensitit wegen nur leicht 2u-
nehmender Absorption in der Faser kaum ab; danach wird die zunehmende Fluo-
reszenzlichtausbeute sichtbar und in der zweiten Bestrahlungsphase wird die starke
Absorption sichtbar. Die Absorption steigt fiir das Fluoreszenzlicht wihrend der
ganzen Bestrahlungszeit, weil das Fluoreszenzspektrum von 400 bis 550 nm reicht
und die Absorptionszentren um 420 nm keine Sattigung zeigen. Die Absorption im
langwelligen Bereich ist aber wesentlich stirker, so da sich die Fluoreszenzlichtin-
tensitit bei einer Sattigung der Absorption in diesem Wellenlingenbereich relativ
wenig &ndert. Die Zunahme der primdren Fluoreszenzlichtausbeute am Ende der
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Abbildung 6.37: Der Verbrauch des Sauerstoffs durch die
Bestrahlung ist mit einem Anstieg der primaren Fluoreszenz-
lichtausbeute verbunden. Zum Ende der ersten Bestrahlungs-
phase steigt die Fluoreszenzlichtausbeute um mehr als 5%
an. Der Anstieg der Absorption (glatte Kurve, A=580 nm)
nach der ersten Sittigung fillt mit dem Ende des Fluo-
reszenzlichtanstieges zeitlich genau zusammen {D=1,26kGy,
D=21Gy/h).

ersten Bestrahlungsphase betragt fiir die untersuchten Fasern im Mittel (6,8+5)%.

Die Beschreibung der Transmissionsverluste des Fluoreszenzlichtes ist durch die Mes-
aung der optischen Absorption méglich (Abb. 6.36 und 6.38); fiir alle Bestrahlungen
mit deutlichen FluoreszenzeinbuBen stimmen berechnete und gemessene Fluores-
zenzintensitdten (ohne Quenching) innerhalb der Fehler iiberein.

6.6.3 Effektive Abschwiichlinge

Fiir eine Beurteilung der Qualitit einea Szintillators ist die effektive Abschwichlinge
eine Grofle, die zum quantitativen Vergleich verschiedener Bestrahlungssituationen
besonders geeignet ist. Bei gemessener Absorption und bekanntem Fluoreszenz-
spektrum ist der EinfluB der Absorption auf die Abschwichlinge berechenbar {An-
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Abbildung 6.38: Riickgang
des Fluoreszenzlichtsignals einer
6,5cm langen BCF12 Faser
bei Bestrahlung in Argon nach
vorberiger Lagerung in Luft;
die glatte Kurve entspricht der
durch Transmissionsverluste
berechneten Intensititsentwick-
lung. Der Anstieg der priméren
- Lichtausbeute zum Ende der
JEREY SRR RRUE INARE FURANYET! ersten Bestrahlungsphase wird
0 10 2 30 40 50 durch  Transmissionsmessungen
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Die Entwicklung der berechneten Abschwichlingen verliuft ihnlich wie die der
Absorption; allerdings ist eine Trennung nach verschiedenen Kinetiken nicht mehr
moglich. Wihrend der Bestrahlung wird in jedem Fall die Abschwichlidnge standig
zuriickgehen. Da das Fluoreszenzlicht von beiden hauptsichlich beschriebenen Ab-
sorptionszentren beeinfluft wird, steigt die Absorption fiir das Fluoreszenzlicht
stindig an, weil die Absorption um 420 nm keine Sittigung zeigt (Abb. 6.39 und
6.40). Diese Beobachtungen gelten fiir Bestrahlungen sowohl in Luft als auch in
Argon. Fiir Bestrahlungen in Luft ist auffillig, daB bei niedriger Dosisleistung ein
stérkerer Riickgang der Abschwichlinge fiir das Fluoreszenzlicht als bei héherer
Dosisleistung berechnet wird {Abb. 6.39). Dies folgt aus der beschriebenen Beob-
achtung, da8 bei niedriger Dosisleistung fiir die Absorption um 420 am ein groBerer
Schaden pro Dosis auftritt (Abschnitt 6.5.2).
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Untersuchungen dieses Fasertyps (0,5 mm Durchmesser) mit Teilchenanregung er-
gaben nach Bestrahlung mit einer Dosis von 5kGy in Luft eine Reduktion der Ab-
schwichlinge um 53 % [Bar94]. Die Bestrahlung erfolgte mit einer Dosisleistung von
2kGy/h und die Auswertung zwei Stunden nach Bestrahlungsende.
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Abbildung 6.40: Entwicklung der effektiven Abschwiich-
linge wihrend und nach der Bestrahlung in Luft und in Argon

(D=2,5kGy, D=42Gy/h).

Damit im MeBbetrieb eine gute Energieauflosung erreicht wird, ist ein moglichst ho-
hes und stabiles Fluoreszenzlichtsignal von groBer Bedeutung. Dabei erfolgt die An-
regung der Faser in der Regel lokal, und der restliche Teil der Faser dient als Lichtlei-
ter bis zum Photomultiplier. Die bei Bestrahlung in Luft (D=2,5kGy, D=42 Gy/h)
auftretenden Transmissionsverluste fiir eine 30 cm lange, einseitig verspiegelte Faser?
mit einer Anregung in der Mitte sind in Abbildung 6.41 dargestellt. Wird die Faser
direkt an einen Multiplier angekoppelt, ergibt sich zwar die groBte Intensitat, aber
auch die stirkste relative Signalinderung wihrend der Bestrahlung. Der Einsatz
von Filtern, die den unteren Wellenlingenbereich des Fluoreszenzlichtes herausfil-
tern, fiihren zu einem geringeren Strahlenschaden bei deutlich niedrigerer Gesamtin-
tensitat. Fiir diese Berechnungen wurden Filtereigenschaften mit einer Transmission
von 85 % ab der Grenzwellenlinge \min angenommen. Der relative Signalverlust nach
der Ausheilung betrigt ohne Filter 19%, mit einem 435 nm-Filter 16,5% und mit
einem 455 nm-Filter 12 %.

Kurzfristige Anderungen der Fluoreszenzlichtintensitat treten zu Beginn und sofort
nach Beendigung der Bestrahlung auf (Abb. 6.42, links). Dabei wird innerhalb von

2 Im H1-SpaCal werden die Fasern an einer Seite ausgelesen. Zur Verbesserung der Intensitat
und VergroBerung der Abschwichlange sind die dem Photomultiplier gegeniiber liegenden
Seiten der Fasern verspiegelt.
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Abbildung 6.41: Die berechnete Fluoreszenzintensitat
wihrend und nach der Bestrahlung in Luft fiir eine 30 cm
lange an einem Ende verspiegelte Faser bei Anregung in der
Mitte fiir eine Faser ohne (Amin= 390 nm) und mit zwei ver-
schiedenen (Amin= 435nm bzw. 455 nm) Filtern (D=2,5kGy,
D=42 Gy/h). Ausschnitte zu Beginn der Bestrahlung und un-
mittelbar nach Bestrahlungsende zeigt Abbildung 6.42.

15 Minuten mit einer applizierten Dosis von 10 Gy ein Riickgang der Intensitit um
etwa 3% eintreten (Abb. 6.42, links). Dieser Riickgang fallt bei Einsatz der Filter
starker aus, weil die kurzlebige Absorption von Radikal R;- im langwelligen Bereich
groBer ist. Unmittelbar nach Bestrahlungsende setzt die Ausheilung ein, wodurch die
Fluoreszenzintensitat wieder deutlich ansteigt (Abb. 6.42, rechts). Auch der Anstieg
der Intensitat betrigt etwa 3 % wahrend der ersten 15 Minuten nach Bestrahlungsen-
de. Fiir eine Bestrahlung mit gleicher Dosisleistung unter Sauerstoffabschluf betragt
der Riickgang 13 % in 15 Minuten, wihrend der Anstieg nach Bestrahlungsende bei
nur 5 % der Gesamtintensitat noch 6 % in 15 Minuten ausmacht. Diese kurzfristigen
Beeintrachtigungen werden im wesentlichen durch Radikal R,- verursacht und sind
daher proportional zur Wurzel der Dosisleistung.
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Abbildung 6.42: Links: Die berechnete, normierte Fluo-
reszenzintensitit zu Beginn der Bestrahlung in Luft fiir eine
30 cm lange an einem Ende verspiegelte Faser bei Anregung in
der Mitte fir eine Faser ohne {Agis =390 nm) und mit zwei ver-
schiedenen (Apin=435nm bzw. 455 nm) Filtern. Rechts: Der
Anstieg der Fluoreszenzintensitit nach Bestrahlungsende fiir
die Faser ohne Filter (D=2,5kGy, D=42Gy/h).

Zeit (h)
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Kapitel 7

Bestrahlung der Faser
SCSF81(Y7) in Luft

7.1 Zeitliche Entwicklung wihrend und nach der
Bestrahlung

Als eine weitere Faser wurde SCSF81(Y7) (Kuraray) in Luft bestrahlt. Hierbei han-
delt es sich um eine Polystyrolfaser von 1 mm Durchmesser. Neben dem Fluores-
zenzfarbstoff enthidlt das Material einen weiteren Farbatoff (Y7), der nach der Ab-
sorption von blauem Licht griines Licht auasendet. Dieser Wellenlingenschieber soll
das Fluoreszenalicht in einen Spektralbereich verschieben, in dem die Faser niedri-
gere Strahlenschaden zeigt. Der untersuchte Wellenlangenbereich ist entsprechend
2u groBeren Wellenlingen verschoben und reicht von 480 nm bis knapp 700 nm. Die
bestrahlte Lange betrug 100 cm.

In dieser Faser bildet sich eine sehr breitbandige Absorption aus, deren Maxima
um 500nm und um 630nm angesiedelt sind (Abb. 7.1, links und 7.2). Die lang-
wellige Absorption um 630 nm zeigt eine rasche Sattigung mit einem anschlieBen-
den leichten Riickgang wiahrend der Bestrahlung. Nach Bestrahlungsende wird eine
langsame Ausheilung beobachtet. Die kurzwellige Absorption verhilt sich dazu sebr
unterschiedlich; erst sum Ende der Bestrahlungszeit wird annaherungsweise eine
Sittigung beobachtet, und nach Bestrablungsende tritt eine sehr schuelle partielle
Ausheilung ein.

Die Rekombination der Absorptionszentren nach der Bestrablung fiihrt nicht auf ei-
pe vollstandige Ausheilung, sondern auf deutliche Absorptionen. Mit der Annahme,
daB die permanente Absorption gleichmi8ig wiahrend der Bestrahlung gebildet wird,
kann diese von der gemessenen Absorption subtrahiert werden (Abb. 7.1, rechts).
Damit zeigt sich in beiden Verliufen eine Sattigung mit einem Riickgang der Ab-
sorption noch wabhrend der Bestrahlung.
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Abbildung 7.1: Eutwicklung des Strahlenschadens von
SCSF81(Y7) wihrend und nach Bestrahlung in Luft fir 510
und 630nm (D = 2,7kGy, D = 68Gy/h). Die gestrichel-
te Linie stellt den angenommenen Verlauf der permanenten
Absorption fiir 630 nm dar. Fiir 510 nm fiihrt die permanente
Absorption auf einen Wert von 1,5-103cm™". In der rechten
Abbildung ist der instabile Anteil der Absorption Ap(t) fiir
diese beiden Wellenldngen dargestellt.

7.2 Kinetik der Radikalentwicklung

Die Steigung in der Zunahme des Strahlenschadens zu Beginn der Bestrahlung
(Abb. 7.3) im kurzwelligen Bereich entspricht in etwa der Absorptionszunahme in
BCF12 bei einer Wellenldnge von 420 nm (Abb. 6.23, S. 61). Sowohl die permanente
als auch die langwellige Absorption sind jedoch fir SCSF81(Y7) um mehr als den
Faktor zehn niedriger als fiir BCF12.

Die kurzwellige Absorption ist mit der langwelligen iiberlagert; eine Trennung ist
nur méglich, wenn die zeitlichen Abliufe den einzelnen Absorptionszentren zuge-
ordnet werden konnen. Das ist im vorliegenden Fall fiir die permanente Absorption
P (Abb. 7.3) moglich. Diese 18t sich durch Extrapolation der Ausheilung in Abbil-
dung 7.1 ermitteln.

Fiir den Fall, daB Sittigungseffekte wihrend der Bestrablung auf dieselben Reak-
tionen wie die Ausheilung nach Bestrahlungsende zuriickzufibren sind, sollte die
Ausheilung unmittelbar nach Bestrahlungsende bis auf das Vorzeichen die gleiche
Steigung wie der Anstieg 2u Beginn der Bestrahlung aufweisen.

Fiir die Ausheilung der kurzwelligen Absorption ist die Steigung vom Betrag et-
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Abbildung 7.3: Mittlere Stei- § al P
gung in der Zunahme des Strah- 10
lenschadens zu Beginn der Be-
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wa genau 8o grof wie der Anstieg zu Beginn der Bestrahlung; fiir die langwellige
Absorption betriigt diese Steigung nur ein Neunte! der Anfangssteigung (Abb. 7.4).

Diese Steigungsénderung der langwelligen Absorptionsentwicklung kann durch das
Kafigmodell (Abschaitt 5.2, S. 33) beschrieben werden. Wihrend der Sdttigung fin-
den Rekombinationen in Kifigen sowie Rekombinationen der Absorptiounszentren
iiber einen Prozef zweiter Ordnung statt. Nach der Bestrahlung finden keine Re-
kombinationen in den Kifigen mehr statt, wenn eine sofortige Rekombination in den
Kifigen vorausgesetat wird. Demzufolge wird nach der Bestrahlung eine langsamere
Ausheilung beobachtet als wihrend der Bestrahlung. Die Annahme, daf die Aushei-
lung in den Kifigen bei Anwesenheit von zwei Radikalen sofort erfolgt, gilt fiir die
Faser SCSF81(Y7) nur mit einer leichten Einschrinkung. Nach Bestrahlungsende
wird zwar ein Radikalabbau mit einer Kinetik zweiter Ordnung beobachtet, direkt
zu Beginn der Ausheilungsphase schreitet die Ausheilung jedoch schneller voran als
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durch einen ungestsrten ProzeB zweiter Ordnung (Abb. 7.5).
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Der direkte Vergleich der Steigungen zu Beginn der Bestrahlung und zu Beginn der
Ausheilung ergibt nach Gleichung 5.23 fiir die GroBe ¢ einen Wert von 0,12 £0,03.
Demnach wird (Gl. 5.19) 90 % der moglichen Sattigungskonzentration, welche durch
die GréBe der Kafige im Kafigmodell bestimmt ist, erreicht.

Hierbei ist jedoch zu beriicksichtigen, daB die Steigung zu Beginn der Ausheilung
nicht allein auf Reaktionen zweiter Ordnung zuriickzufiihren ist, sondern zum Teil
durch Rekombinationen in Kifigen bestimmt wird. Eine Anpassung an die Aushei-
lung nach mebr als vier Stunden Ausheilungszeit ergibt eine flachere Steigung, die
fiir € auf einen Wert von 0,035 £ 0,01 fiihrt. Die Bestimmung des Anteils der Zerfille
in Kifigen ist so unsicher, weil der Anteil der Rekombinationen iiber einen ProzeB
zweiter Ordoung wihrend der Sittigung sehr klein ist, was sich in der ungenauen
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Bestimmung des Quotienten beider Steigungen widerspiegelt (Abb. 7.4).
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Mit diesen Parametern 138t sich der Anstieg der Absorption gut beschreiben; die
Ubertragung auf die Ausheilung ist aufgrund der beschriebenen Unsicherheiten nicht
direkt moglich; die Anpassung {Abb. 7.6} erfolgt mit ¢=0,06. Ungeklirt ist der
konstante Abfall der Absorption nach Eintritt der Sattigung. Eine mogliche Ursache
ist die Reaktion unterschiedlicher Radikale miteinander. Wenn die eine Radikalsorte
wesentlich Jangsamer als die andere erzeugt wird, kommt der Zerfallskanal durch die
Reaktion dieser beiden Radikale untereinander erst nach langerer Bestrahlungszeit
zum Tragen, weil erst dann eine merkliche Konzentration der ersten Radikalsorte
gebildet worden ist.

Fiir die kurzwellige Absorption (Abb. 7.7) kann der Anstieg nur unzureichend mit ei-
ner Reaktion erster Ordnung (ohne Kifige) beschrieben werden. Fiir die Ausheilung
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fiihrt diese Kinetik auf eine zu Jangsame Rekombination. Hier liegt die Deutung als
eine diffusionsbedingte Ausheilung mit Rekombinationen von Radikalen mit Sauer-
stoff nahe. Es bestehen deutliche Prallelen zur Absorptionsentwicklung von BCF12.
Sowobl kurzlebige als auch permanente Absorptionen sind mit dem Emissionsspek-
trum iiberlagert und kénnen wihrend der Bestrahlung das Fluoreszenzlicht beein-
flussen. Allerdings ist die langwellige Absorption in SCSF81(Y7) wesentlich niedriger
als in BCF12.



Kapitel 8
Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit beschaftigt sich mit den optischen Eigenschaften von szin-
tillierenden Fasern, weiche durch die Einwirkung ionisierender Strahlen in Mitlei-
denschaft gezogen werden. Bei den untersuchten Kunststoffasern handelt es sich
um Szintillatoren auf Polystyrolbasis, denen zur Verbesserung der Lichtausbeute
Farbstoffe beigemischt wurden (BCF12, Bicron und SCSF81(Y7), Kuraray}. Diese
Szintillatoren wurden im Hinblick auf die Schadigung in unterschiedlichen Umge-
bungsatmosphéren untersucht, wobei der Schwerpunkt der Untersuchungen auf der
Faser BCF12 lag.

Der Strahlungsuntergrund an Teilchenbeschleunigern bewirkt Verinderungen an den
Materialien, die zu einer Beeintrichtigung der optischen Qualitit eines Detektors
filhren kann. Zum Verstindnis dieser Effekte wurden mit einer Rontgenrohre Be-
strahlungen von Szintillationsfasern unter verschiedenen Umgebungsatmosphiren
durchgefiihrt. Besonderes Augenmerk wurde auf die Frage gelenkt, wie sich die Szin-
tillatoren wihrend der Bestrablung verhalten.

Als optische Untersuchungsmethode wurde die Transmissionsspektroskopie gewihlt,
die mit guter Wellenlingenauflssung das zeitliche Verbalten von Absorptionszentren
erfaBt. Es hat sich gezeigt, daB wihrend der Bestrahlung kurzlebige Absorptionszen-
tren gebildet werden, deren EinfluB auf das Fluoreszenzlicht zum Teil gréBer ist als
der Einflu8 stabiler Absorptionszentren, die auch lingere Zeit nach Bestrahlungsende
nachgewiesen werden kénnen. Kurzlebige Absorptionszentren zeigen steile Verliufe
des Absorptionsverhaltens bei Anderung der Dosisleistung einer Bestrahlung und
Sattigungseffekte bei konstanter Dosisleistung. Fiir beide Szintilatoren zeigen sich
im langwelligen Bereich ihrer jeweiligen Emissionsbereiche breitbandige, kurzlebige
Absorptionszentren, die nach einer Kinetik zweiter Ordnung abgebaut werden.

Grofien EinfluB auf die Ausbildung kurzlebiger Absorptionszentren in BCF12 spieit
der Sauerstofl; dieser fihrt zu einer starken Reduktion der kurzlebigen Absorption.
Allerdings zeigte sich, da8 diese Absorptionszentren, wenn sie in niedriger Kon-
zentration vorliegen, auch bei Anwesenheit von Sauerstoff nicht von diesem abge-
baut werden. Deshalb kann nicht davon ausgegangen werden, daB eine stindige
Versorgung der Fasern mit Sauerstoff die Entstehung von kurzlebigen Absorptionen
vollstandig verhindert.

Die Bestrahlung des Szintillators filhrt zu einer Reduzierung des Sauerstoffgehaltes,
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8o da sich im Innern einer Faser eine erhohte Absorption ausbildet. Erste Erschei-
nungen dieser Art treten bereits fiir Dosen unterhalb von 300 Gy mit einer Dosis-
leistung von 9 Gy/h auf. Diese Effekte des Sauerstoffabbaus lassen eine modellhafte
Beschreibung der Absorptionsentwicklung nicht zu, weil die Sauerstoffdiffusion zu
stark von den duBeren Bedingungen abhingt. Eine solche Beschreibung ist demge-
geniiber fiir eine sauerstofffreie Bestrahlungssituation mdglich. Die Absorption setzt
sich dann neben einem permanenten Anteil molekularer Herkunft aus einem lang-
lebigen Anteil mit einem Maximum um 420 nm und einem kurzlebigen Anteil um
580 nm zusammen. Diese langwellige Absorption werden durch Radikale verursacht,
die mit einer Kinetik zweiter Ordnung beschrieben werden kénnen. Die Reaktions-
konstante ist bei Abwesenheit von Sauerstoffl um mehr als zwej GréBenordnungen
niedriger als bei Anwesenheit von Sauerstoff.

Fiir die Beurteilung der Strahlenhirte eines Szintillators ist die Beeintrichtigung des
Fluoreszenzlichtes entscheidend. Deshalb wurde der Einfluf der Absorptionszentren
auf das Fluoreszenzlicht rechnerisch erfat. Damit lassen sich die Absorptionsverlu-
ste, die das Fluoreszenzlicht erleidet, auf beliebige Faserlingen und Anregungsorte
umrechnen.

Die Abschwichlinge des blauern Fluoreszenzlichtes in BCF12 geht wihrend der
Bestrahlung in Luft nach einer Dosis von 2,5kGy bej einer Dosisleistung von 42 Gy /h
um 60 % zuriick; derselbe Riickgang wird bei einer Dosisleistung von 9Gy/h bereits
nach einer Dosis von 1kGy beobachtet. Nach der Ausheilung reduziert sich der
Riickgang auf 45 %. Deutlich stirker reduziert sich die Abschwichlange wiahrend
der Bestrahlung in Argon auf etwa 10% des Ausgangswertes.

Fiir den Einsatz im Detektor beschreiben die Berechnungen der Absorptionsverluste
fiir 30cm lange, einseitig verspiegelte Fasern die erwarteten Signalverluste bei der
Energiemessung. Dabei fallen die kurzfristigen Anderungen zu Beginn der Bestrah-
lung und unmittelbar nach Beendigung der Bestrahlung in Luft besonders auf. Diese
belaufen sich bei Anregung in der Fasermitte auf 3% innerhalb der ersten 15 Minu-
ten sowohl bei Bestrahlung mit einer Dosisleistung von 42 Gy/h als auch wihrend
der anschlieBenden Ausheilungsphase.

Die szintillierende Faser SCSF81{Y7) zeigt prinzipiell eic shnliches Verhalten.
Auch in dieser Faser entstehen kurzlebige Absorptionszentren, die das Fluoreszenz-
licht betreffen. Qualitativ dhneln sich die Absorptionsverliufe, obwoh! die Faser
SCSFB1(Y7) griines Licht emittiert. Am langwelligen Ende des Emissionsspektrums
bilden sick kurzlebige Absorptionszentren aus, wikrend zum kurzwelligen Ende die
permanente Absorption ansteigt. Im Vergleich zu BCF12 fallt die Absorption fiir
diesen Szintillator bei Bestrahlung in Luft jedoch deutlich schwicher aus. AuBer-
dem wurde bei Bestrahlungen bis 2,7kGy kein EinfluB durch der Verbrauch des
Sauerstoffs nachgewiesen.



Anhang A

Erginzungen

A.1 Das Programm PHOTCOEF

PHOTCOEF®’ ist ein Programm fiir IBM-PCs, das Absorptionskoeffizienten fiir
Wechselwirkung mit Photonen berechret; als Grundlage dienen die Energieniveaus
aller Elemente des Periodensystems?. Ausgehend von diesen Werten konnen Trans-
mission, Abechirmung, Dosisdeposition und Dosisantwortfunktionen berechnet wer-
den.

Fiir eine typische Dosisberechnung wird dem Programm die Geometrie der bestrahl-
ten Materialien in Form einzelner Flachen iibergeben:

Name of the Layered Object: RoehreKammerPMMA

The Layered Dbject is composed of 7 layers:

1 Berylliua Thick.: 1,000E-01 Incr.: 10 Dens.: 1.848E+00
2 Aluminium Thick.: 2.000E-01 Incr.: 20 Dens.: 2.699E+00
3 Air Thick.: 1.370E+01 Incr.: 30 Dens.: 1.204E-03
4 Aluminium Thick.: 1.000E-01 Incr.: 10 Dens.: 2.699E+00
6 Argon Thick.: 7.800E+00 Incr.: 30 Denes.: 1.784E-03
6 PMMA Thick.: 3.000E-01 Imcr.: 50 Dens.: 1.180E+00
7 Argen Thick.: 6.800E400 Incr.: 30 Dens.: 1.784E-03

Fir die Berechnungen werden Materialzusammensetzung, Dicke, Anzahl der Schich-
ten pro Fliche sowie die Dichte dea Materiala beriicksichtigt. Jede Flache kann in
hochstens 299 Schichten unterteilt werden. Die Dosisberechnung erfolgt fiir jede
Schicht, wobei fiir die Rontgenquelle eine punktformige Strahlungsquelle mit ei-
nem Abstand von 3cm von der ersten Schicht angegeben wird. Diese Entfernung

1 AIC SOFTWARE, Grafton, Massachusetts 01519, USA.
2 Genavere Informationen iiber den Rechenweg liegen nicht vor; die Energieniveaus und Dichten
der Elemente sind offensichtlich die einzigen Daten, suf die das Programm zugreifen kann.
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entspricht dem Abstand Fokus — Berylliumfilter in der Rontgenrdhre. Werden die
Bremsstrahlungsverluste (Abschnitt 2.2.1) vernachlassigt, 1a8t sich die Dosis aus
dem Massenabsorptionskoeffizienten p,, berechnen. Zusitzlich miissen der Aufbau-
effekt und der FluB an Sekundarelektronen beriicksichtigt werden.

Ein Beispiel fiir berechnete Massenabsorptionskoeffizienten zeigt Abbildung A.l.

il ", ceca  Blol
5— ". sweeee - Aluminium
£

Abbildung A.1: Massenab-

sorptionskoeffizienten vor Blei,

102 10° 10‘ Aluminium und Polystyrol nach
Energle (keV) {AlC95)

A.2 Mathematische Beschreibung des Fluores-
zenzsignals

A.2.1 Transmissionsverluste

Fiir die Auswirkungen auf einen Detektor ist die Abschwichung des Fluoreszenz-
signals durch die Bestrahlung von besonderem Interesse. Aus den gemessenen Ab-
sorptionskonstanten 1aBt sich der Einflu auf das Fluoreszenzlicht berechnen, der auf
die Absorption des Fluoreszenzlichtes zuriickzufiihren ist und fiir den Zeitraum der
Bestrahlung als Untergrundsignal gemessen wird (Abschnitt 4.2.1). Dazu werden
drei Annahmen gemacht:

a) Die Schadigung der szintillierenden Faser ist homogen.

b) Die Beeintrichtigung der Fluoreszenzintensitat ist hauptsichlich durch Ab-
sorptionen bedingt; d. h. es tritt keine nennenswerte Anderung der primaren
Fluoreszenz ein.

c) Das wihrend der Bestrablung induzierte Fluoreszenzlicht entsteht homogen
im Bestrahlungsbereich.

Die zweite Voraussetzung ist nicht erfiillt, wenn der Verbrauch des Sauerstoffs durch
die Bestrahlung (Abschnitt 6.6.2) die primire Fluoreszenzlichtausbeute beeinflubt.
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Eine solche Beeinflussung wirkt sich jedoch nicht auf die Transmissionseigenschaften
der Fasern aus; die lntensitit des transportierten Fluoreszenzlichtes steigt oder fiillt
im gleichen MaBe wie die primare Fluoreszenslichtintensitit.

Ausgangspunkt der Berechnungen ist das Fluoreszenzspektrum des Szintillators,
wie es beim Durchgang ionisierender Teilchen im Szintillator entsteht. Die relative
Intensitat des Fluoreszenzlichtes fiir BCF12 ist in Abb. A.2 dargestellt.

Fluores2enz (rel. Einh.)

o o

~ o
IYVIIYY'lrlllIl'llT

o | lllllllll

400 450 500 550 Abbildung A.2: Fluoreszenz-
Waellenldnge (Pm)  spektrum von BCF12 [Bic90)

Dieses Fluoreszenzlicht wird wihrend der Bestrahlung homogen in der ganzen Faser
induziert, Von jedem Entstebungsort muB das Licht die geschidigte Faser durchque-
ren. Fiir eine solche Geometrie (Abb. A.3) gilt fiir einen beliebigen Punkt, an dem
Licht mit der Intensitat fo mit der Entfernung { zur Auslesekante entsteht:

I, A) = Jo(2) - e~ (A1)

Die Lange ! gilt fiir geradliniges Licht; bei isotroper Emission des Lichtes verlingert
sich der Weg entsprechend. Im BCF12 betrigt der maximale Reflexionswinkel 21,4°
(Abschnitt 3.1); daraus resultiert eine Verlingerung des Lichtweges um hichstens
74%.

Abbildung A.3: Wenn das

¥* Kk e ,
Fluoreszenzlicht homogen in

l l L+« der Faser induziert wird, er-
folgt die Berechnung der In-
I tensitit nach Gleichung A.2

Fiir eine homogene Fluoreszenzlichtverteilung treten alle Entfernungen zur Auslese-
kante bis zur Gesamtlinge L der Faser auf, Gleichung A.1 &ndert sich zu:
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Dabei beschreibt /g,()) die gesamte Intensitit des in Nachweisrichtung emittierten
Fluoreszenzlichtes.

Zur Berechnung der Absorption des Fluoreszenzlichtes wird als wel
lenlangenabhingige Ausgangsintensitit das Fluoreszenzspektrum von BCF12
(Abb. A2) in Gleichung A.2 eingesetzt, wobei die jeweils interessierenden
Absorptionskonstanten eingesetzt werden.

Die auf diese Weise erhaltene Schwichungskurve wird nicht mehr durch ei-
ne einfache Exponentialfunktion beschrieben, weil die Absorptionskonstante wel-
lenlingenabhangig ist. Innerhalb kurzer Strecken wird jenes Licht besonders stark
abgeschwicht, fiir welches die Absorptionskonstante groBer ist. Damit tritt zu Be-
ginn der Abschwichung eine stirkere Zunahme der Intensitit auf. Nach langeren
Wegen ist nur noch Licht unterwegs, das weniger geschwicht wird; die Abnahme
der Intensitit wird schwicher. Wenn die Entfernung, bis zu der die Gesamtinten-
sitdt des Fluoreszenzlichtes auf 1/e=37% der Ausgangsintensitat abgefallen ist, als
effektive Abschwichliange bezeichnet wird, duBert sich dieser Sachverhalt in einer
Abnahme der effektiven Abschwichlinge mit zunehmender Faserlinge.

A.2.2 Effektive Abschwichlinge

Fiir die Berechnung effektiver Abschwichlingen werden andere Voraussetzungen
als bei der Berechnung der gemessenen Intensititsinderung des Fluoreszenzlichtes
gemacht. Diese Voraussetzungen sind:

a) Die Schidigung der szintillierenden Faser ist homogen.

b) Die Beeintrachtigung der Fluoreszenzintensitat ist hauptsichlich durch Ab-
sorptionen bedingt; d. h. es tritt keine nennenswerte Anderung der primaren
Fluoreszenz ein.

¢) Das betrachtete Fluoreszenzlicht entsteht an einer vernachlissigbar kleinen
Stelle innerbalb der Faser.

Fiir eine Faser, in der das Fluoreszenzlicht eine Entfernung mit der Lange L zuriick-
legen muB, gilt bei einer wellenlingenabhingigen Absorptionskonstanten u{)) fiir
die Gesamtintensitat /g,

IealL) = 35 To(A) - E (A3)
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Dabei wird der Wellenlingenbereich (A, bis A,} auf den Bereich eingeschrinkt, in
dem sowoh] Tranamission als auch Fluoreszenz beobachtet werden.

Fiir sehr lange Fasern muf beriicksichtigt werden, daf die Abschwichlinge mit zu-
nehmender Faserlinge griBer wird, weil nach einem lingeren Weg durch die Faser
der relative Anteil dea schwicher absorbierten Lichtes ansteigt.

A.3 Parameter zur Absorptionsentwicklung

A.3.1 Vorbemerkungen

Wihrend der Bestrahlung in Argon zeigt sich fiir BCF12 eine gute Beschreibung
durch den Ansatz sweier Absorptionszentren, die gemeinsam das optische Verhalten
des Szintillators bestimmen. Das eine erzeugt eine permanente Absorption, wihrend
das zweite durch eine Kinetik sweiter Ordnung beschrieben werden kann. Als Pa-
rameter dienen die in Kapitel § definierten Wirkungsquerschnitte (£,{}), S. 33)
und Ip(}) fiir die permanente Absorption. Fiir den linearen Anteil (kurzwellige
Absorption durch Ry und permanente Absorption) gilt nach Gleichung 5.12:

Ap(A, D) = (Z:(A) + Ep(1) - D . (A.4)

Die Jangwellige Absorption wird mit einer hyperbolischen Funktion beschrieben
(Gl 5.9 und 5.11}:

Ap(A, D) = Aps(A, D)-tanh (J% -D)

= Ty(A) - @ - tanh (J—KE D) . (A.5)

Die Anpassung an die gemessenen Absorptionsentwicklungen durch Bestimmung des
Parameters £(A) fiihrt auf eine groBere Reaktionskonstante als die direkte Anpas-
sung mit einer hyperbolischen Funktion. Um eine moglichst gute Beschreibung der
tatsichlichen Verliufe zu ermaglichen, entsprechen die in den Tabellen aufgefiihrten
Parameter einer Anpassung mit der tatsichlichen Reaktionskonstante Das fiihrt zu
einer leichten Unterschatzung der Absorption zu Beginn der Bestrahlungen, weil die
angepafite Entwicklung flacher als die gemessene Absorption verliuft (Abb 6 28,
S 65 und Abb. 6.29, S 66).

A.3 PARAMETER ZUR ABSORPTIONSENTWICKLUNG
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A.3.2 Tabellen

Wellenlange | I, 4+ Zp L, Wellenldnge | L, + Lp 5,
(m) | (i) | () | om) | () | ()
410 49,9+37 146205 530 533+£089 | 322%15
415 459+10 |25,140,9 535 3412095 | 348419
420 43,115 | 254409 540 232%1,30 | 376224
425 41,4215 | 24,0409 545 1,254 1,63 | 407437
430 373406 23,1208 550 088152 | 445451
435 33,010 [252409 555 1,3841,53 | 485242
440 279+04 |31,8+%1,2 560 1,41£152 | 528445
445 249204 [354%13 565 2,78+1 39 | 569+ 34
450 21,8404 [41,3215 570 1,2741,50 [ 610455
455 20,2404 |452%1,7 575 3,05¢1,92 | 629436
460 18,4206 |49,9%19 580 1,3941,59 | 639455
465 16,0+ 0,5 | 58,022 585 1,45+152 | 628 52
470 13,421,2 |164,6+26 590 0284256 | 60477
475 10,0£1,1 | 75931 595 3,20£2,07 | 560+ 32
480 9,92+0,67 | 86,7436 600 2,6241,70 | 524232
485 9,0840,72 [ 99,6442 605 3504151 | 483426
490 8,060,821 116+5 610 2,82+1,77 | 446+ 27
495 7,28%0,70 | 13526 615 2,28+1,05 | 416 %27
500 7692055 [ 15427 620 2,73¢1,27 | 385423
505 5,58+104 | 18429 625 2,63+1,35 ] 360422
510 457138 216411 630 1,7821,20 | 34025
515 6,97+£0,83 | 241+11 635 271 +142| 31819
520 652+100| 274412 640 238+133|303+£19
525 5,15£1,18 | 301%14 645 1,86+1,03 | 289+21

Tabelle A.1: Parameter zur Beschreibung der Absorptionsentwicklung
von BCF12 wihrend der Bestrahlung in Argon bzw. fiir die zweite Be-
strablungsphase nach Verbrauch des gelosten Sauerstoffs. Fiir alle Wel-
lenlangen gilt: x = 152h~'MGy™'.
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A.4 Verzeichnis der Bestrahlungen

A.4.1 Durchgefiihrte Bestrahlungen
Dosis D

Name (kGy) | (Gy/n) Bemerkung

z1123a | 25 42 400-470 nm, Vorlagerung in Argon
z1215a | 25 42 400-470 nm, Vorlagerung in Sauerstoff
w0l18a | 3,0 2]

w0205a | 2,5 42

w0220 | 126 | 21

w0316a | 1,26 21 Lufteinbruch

w0329¢ | 0,89 7,4 Stahltubus, geschwiirzt

w04lla | 1,26 10,5 | geschwirzt

w082la | 0,89 14,8 | Stahltubus, geschwirzt

w0912a | 0,04 21 geschwirzt

w0913a | 0,05 8,4 geschwiirat, 2. Bestrahlung
w0917a | 1,26 42 geschwirzt, 3. Bestrahlung

Tabelle A.2: Bestrahlungen in Argon
Dosis D

Name (xGy) | (Gy/h) Bemerkung

w0220a | 2,5 42

wi62la | 1,1 8,8 geschwirzt

Tabelle A.3: Bestrahlungen in Luft

A.4  VERZEICHNIS DER BESTRAHLUNGEN
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A.4.2 Daten in den Abbildungen

Abbildung | Daten
6.1 w0205a, w0220a
6.2 w0917a
6.3 w082]1a
6.4 wi41la, w0917a
6.5 w0411a, w0917a
6.6 w(205a
6.7 w0205a, 21123a, z1215a
6.8 wi0621a
6.9 w(220a
6.10 w0220a, w0621a
6.11 widlla
6.12 wi4lla
6.31 w0220a, w04lla
6.13 w0220a
6.14 w0220a
6.15 Argon: w0205a, w0229a, w0316a,

w0329, wo4lla, w0912a;
Luft: w0621a, w0220a
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Abbildung | Daten
6.16 w0913a
6.17 w0205a
6.18 Ry+: w0205a, w0229a, w0316a,
w0329c, w04lla, w0912a;
P:. w0205a
6.20 w0913a
6.21 w0913a
6.22 wi4lla
6.23 w0205a, w04lla
6.24 w0329¢
6.25 wi4lla
6.26 wi4lla, w0917a
6.27 widlla, w0917a
6.28 w0917a
6.29 w0917a
6.30 w0220a
6.32 w0621a
6.33 w0621a, w0220a
6.34 Argon: w0205a, w0229a, w0316a,
w0329¢, wldlla, w0913a,;
Luft: w0220a, wi621a
6.35 w0205a
6.36 w0917a
6.37 w02293
6.38 w0229a
6.39 w0220a, w0621a
6.40 w0205a, w062]a
6.41 w0220a

A.4 _ VERZEICHNIS DER BESTRAHLUNGEN
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B__VERWENDETE ABKURZUNGEN
Symbol | Bedeutung Seite
ey EnergieumwanMskoefﬁzient 9
v Frequenz der Rontgenstrahlung 4
P Permanente Absorption 57
P Dichte 31
Anhang B Ry Radikal der Sorte n 3
[Ra"] | Konzentration der Radikale der Sorte n 3t
*e [Rns'] | Sattigungskonzentration der Radikale der Sorte n 32
Verwendete Abkurzungen [Ras] | erreichte Sattigungskonzentration der Radikale 35
o()) | Wirkungsquerschnitt fiir die Absorptionsfahigkeit der 32
Radikale
oy Z{(A) | Optische Absorption pro zugefiihrter Dosis kK]
Definition von symbOIen t, Zeitpunkt der Beendigung einer Bestrahlung 39
2 Reintransmissionsgrad 20
T Transmission 11
Symbol | Bedeutung Seite To Transmission einer nicht absorbierenden Faser - 19
. = Z Ordnungszah! 4
A Optische Dichte 11
a Zeitkonstante 1. Ordnung + Kafigmodell 8
8 Zeitkonstante 2. Ordnung + Kifigmodell 35
C Parameter zur Beschreibung der Bremsstrahlung 4
D Dosis
D Dosisleistung 9
Dy | Dosis zur Bindung geldsten Sauerstoffs 63
Ap | Durch Bestrahlung induzierte Absorption 20
Ay | Absorption durch Radikal R;- 40
Ay, | Absorption durch Radikal R;- 40
Apyerm | Permanente Absorption 40
Ay | Instabiler Anteil der Absorption 35
E) | Dekadische Extinktion 21
E,» | Natiirliche Extinktion 21
€ Absenkung der Sittigung bei Kifigmodell mit Rekombinatio-
nen 2. Ordnung
¢ Absenkung der Sattigung bei Kifigmodell mit Rekombinatio-
nen 1. Ordnung
O Anzahl gebildeter Radikale pro Joule absorbierter Energie 31
ko Reaktionskonstante fiir Radikalabbau 3l
3 33
M Massenschwichungskoeffizient
Hen Massenabeorptionskoeffizient 9
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Stichwortverzeichnis

ﬁbertngungsrenktion, 18
Ap, 32

Abschwiichlinge
effektive, 90
Absorption
Uberlagerung von, 40
Absorptionskonstante, 19
Akzeptanzwinkel, 17
Alanin, 13
Aufbaufaktor, 10
Aufhirtung, 7

Brechunggindex, 19

Bremsstrablung, 3
Energiespektrum, §
Frequenzspektrum, 4
in leichten Matenialien, 7
maximale Intensitit, 4
Photonenspektrum, 5
Wellenlangenspektrum, 4, 5

Bremsstrahlungsverlust, 9

Charakteristische Strahlung, 5
Intensitat, 6
Cladding, 17

Diffusion, 68
Dosimetrie
experimentelle, 10
rechnerische, 13
Dosisaufbau, 10
Dosisleistung
der Rontgenrdhre, 15
Variation der, 24

Elektronenspinresonanz, 13
Endschaden, 35, 45, 52, 68
Energieflu8, 9
Energieumwandlungskoeffizient, 9
Extinktion, 20
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Fager
Aufbau, 17
Verspiegelung, 75

Fluoreszenzlicht
Absorption, 71
Ausbeute, 72
Intensitat, 75
Messung, 24, 27
Spektrum, 89

Gelbfarbung von Polystyrol, 45
Initiation, 18, 41

Ka-Strahlung, 8
Kp-Strahlung, 5
Kifigmodell, 33, 58, 81
Kettenverzweigungen, 18

Langzeitstabilitat, 28, 29
Lichtausbeute
primare, 72

Massenabsorptionskoeffizienten, 9
Optische Dichte, 11

Peroxiradikale
Erzeugung, 41
Perspex, 11
Phasen
des Absorptionsanstiegs, 48
PhotonenfluB, 9
Polystyrol, 17
Propagation, 18, 41

Quenching, 72

Rontgenrchre
Anodenverschlei, 8
Aufbau, 3
Schwankung der Dosisleistung, 11,
71
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Spektrum, 7 Terminierung, 18

Winkelverteilung, 6 TLD, 10

Wirkungsgrad, 4 Dosisbereich, 10
Rontgenstrahlung, 3 Totalreflexion, 17

Riickgang Transmission, 11

der Sittigung, 83 Treanung
Radiachrome, 11 der Radikale, 56
Radikalabbau

Reaktion erster Ordnung, 40 Verbrauch von Sauerstoff, 51

Reaktion zweiter Ordnung, 39
Radikale

Abbay, 41

Erzeugung, 18, 31, 41
Rauschen

durch Bestrahlung, 25
Reaktionskonstante

EinfluB von Sauerstoff, 60
Reintransmissionsgrad, 20
Rekombination, 31
Rotator, 24

Sittigung

BCF12, 46, 69

Riickgang, 83

Reaktion erster Ordnung, 35

Reaktion zweiter Ordnung, 38

SCSFBI{Y7), 79
Sauerstoff

geloster, 4649
SauerstoffeinlaB, 52
Sauerstoffkonzentration

EinfluB auf Schadigung, 55
Sauerstoffverbrauch

notwendige Dosis, 51
SCSF81{Y7)

Absorption, 79
SCSN38

Vergleich mit BCF12, 46, 52, 68
Sekundéirelektronen, 8

Reichweite, 8
Sekundaérelektronengleichgewicht, 8
Spektrum der Rontgenstrahlung, 7
Stabilitat der Messung

BCF12, 28

SCSF81(Y7), 29
Steigung, 35, 36

Termination, 41



