4.2. Energielbertragung in Flussigszintillatorlosungen

Entscheidend fur die Eignung eines Flissigszintillators als "Konzentrationsmeflsonde" ist das
Verstandnis der Energielbertragung in einer Flussigszintillatorlésung, die aufRerdem weitere
geloste Stoffe (Ubergangskomponenten) enthalten kann. Grundlegende Untersuchungen finden

sich in (7). Der Mechanismus der Energietibertragung in Flissigszintillatorldsungen ist in Abb. 4.1.
skziiert.
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Abb. 4.1.: Energietransport in einer Flissigszintillatorldsung

Prim&rprozel} ist in jedem Fall die Stof3ionisation des Losungsmittels durch eindringende a- oder
B-Teilchen bzw. y -Quanten. Letztere erzeugen freie Elektronen im Lésungsmittel tber den Photo-
bzw. Compton-Effekt. In allen drei Fallen wird ein ganzes Spektrum von Elektronen unterschied-
licher Energie freigesetzt. Jedes der so erzeugten Elektronen Ubertragt seine Energie auf einzelne
Losungsmittelmolekile, die ihrerseits in einen schwingungsangeregten Zustand tibergehen. Nach
verschiedenen Relaxationsvorgdngen kann diese Energie an ein Szintillatormolekll weitergegeben
und von diesem in Form eines Lichtquants abgestrahlt werden:

1. Energietransfer durch Strahlung:
GemaR Birks (7) tritt bei Szintillatorkonzentrationen oberhalb 10 mol/l kein nennenswerter
Beitrag zur Energielibertragung durch Strahlung auf. Da herkdmmliche Szintillatorkonzen-
trationen im Bereich von 1-5 g/l liegen (bei Molekulargewichten zwischen 200-300 g/mol) kann
die Energielibertragung durch Strahlung vernachlassigt werden.

2. Strahlungsloser Energietransfer:
a) Resonanzprozesse:
Resonanzkopplung zwischen Szintillatormolekilen tritt nur auf bei freien Weglangen im
Bereich von 10® cm und darunter. Im praktischen Einsatz der FlussigszintillationsmeRtechnik
mit Szintillatorkonzentrationen im Bereich von 10 mmol/l ist die freie Weglange jedoch in

etwa um den Faktor 100 groRer, so dal auch Energielibertragung durch Resonanzkopplung
entfallt.



b) Massendiffusion:
Ein vergleichsweise geringer Anteil der eingestrahlten Energie wird vom angeregten
Losungsmittelmolekil direkt auf den Szintillator Gbertragen.

¢) Energiediffusion:
Der grofite Teil des Transfers eingestrahlter Energie erfolgt durch Energiediffusion Gber
mehrere Losungsmittelmolekille (s.a. Abb.4.1.), da die Lebensdauer der Anregungszustande
von Lésungsmittelmolekiilen nur im Bereich von 10 - 10™ sek betréagt. Fir ein einzelnes
Losungsmittelmolekdl ist die Wahrscheinlichkeit sehr gering, innerhalb dieser kurzen
Relaxationszeit nach Anregung zu einem Szintillatormolekil diffundieren zu kénnen und mit
diesem in Wechselwirkung zu treten.

Im AnschluR an die Energiediffusion und die Ubertragung der eingestrahlten Energie auf den
Priméarszintillator erfolgt die Abstrahlung eines kurzwelligen Photons im Bereich zwischen 300 und
400 nm, das seinerseits den sekundéaren Szintillator zur Immission im gewilinschten Wellenlangen-
bereich anregt. Die optische Ankopplung der Flussigszintillatorlésung an die Photokathode kann
sich insofern negativ auf die Effizienz der gemessenen Szintillationsereignisse auswirken, als
ungeeignete Plastikmaterialien Verwendung finden, die die abgestrahlten Photonen durch
Absorption vernichten. Ganz allgemein werden Ubertragungsverluste bei der Energiediffusion, der
Ubertragung von Photonen vom primaren auf den sekundaren Szintillator und vom sekundaren
Szintillator Uber die optische Ankopplung auf die Photokathode als Léschung oder Quench
bezeichnet. Man unterscheidet im wesentlichen drei Phdnomene:

1. Konzentrationsquench:
Dieser Effekt wird in erster Linie durch einen Mangel an Szintillatormolekiilen, also eine zu
geringe Szintillatorkonzentration verursacht. Er tritt jedoch in geringerem Ausmal’ auch bei
einem hohen UberschuR von Szintillatormolekiilen auf.

2. Chemischer Quench:
Chemische Verbindungen mit bestimmten funktionellen Gruppen flingieren als Fluoreszenz-
I6scher und absorbieren die Anregungsenergie des Lésungsmittelmolektls oder des Szintilla-
tors. Der Relaxationsvorgang erfolgt strahlungslos. Bei den besagten Verbindungen handelt es
sich in erster Linie um Alkohole, insbesondere Polyole und Wasser, andere hydroxylhaltige
Verbindungen wie Phenole, aber auch Carbonséauren, Amine, Halogenide usw.

3. Optischer Quench:
Als optischer Quench wird die Absorption von Photonen des priméaren Szintillators durch geléste
Stoffe bezeichnet. Die Photonen treten hierbei mit entsprechenden Chromophoren in den
Molekilen in Wechselwirkung. Der Wellenldngenbereich erstreckt sich hierbei analog zur
UV/VIS-Spektroskopie tber den Bereich von 300-800 nm. Auch die schlechte optische
Ankopplung des Flissigszintillatorsystems an die Photokathode kann durch ungeniigende
Transparenz einen optischen Quench hervorrufen.

Im Hinblick auf die in dieser Arbeit verwendete Experimentiertechnik ist der chemische Quench
hier von herausragender Bedeutung. Die Intensitdt des chemischen Quenches hangt von der
Konzentration des Fluoreszenzléschers ab. Diese Zusammenhange werden in Abschnitt 4.4. noch
eingehend erortert. Bei Konzentrationsmessungen, die nicht Gber den Quench-Effekt erfolgen mufd
dieser Storeinflu® nattrlich durch eine Korrekturrechnung beriicksichtigt werden. Andere Storein-
flisse wie den Quench verursacht durch fehlerhafte optische Ankopplung erfaldt man in der sog.
Effektivitat des Mel3platzes.



