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Kapitel 1
Einleitung

1.1 Gammaspektrometrie in der Radiodkologie

Seit den Anfingen der industriellen Nutzung der Radioaktivitdit hat der Mensch groBe
Mengen an radioaktiven Isotopen in die Biosphdre entlassen. Noch heute sind einerseits
Kernwaffenexplosionen und Reaktorunfille, andererseits auch kerntechnische Anlagen im
Normalbetrieb anthropogene Quellen von Radioaktivitdt. Bei der Uberwachung der Ra-
dioaktivitdt in der Umwelt spielt die Gamma-Spektrometrie eine wichtige Rolle. Das liegt
zum einen daran, da die Mehrzahl der fiir die Uberwachung relevanten Spalt- und Ak-
tivierungsprodukte Gammastrahlung emittieren, zum anderen daran, daf heute verwen-
dete Detektoren eine hohe Energieauflosung haben. Wegen der meist eindeutig méglichen
Zuordnung bestimmter Energien zu bestimmten Radionukliden ist die Analyse von Ra-
dionuklidgemischen in den unterschiedlichsten Mefiproben in der Regel ohne aufwendige
Probenaufbereitung, vor allem ohne chemische Trennung, moglich.

In den letzten Jahren hat sich die Technik der Gammaspektrometrie-MeBsysteme
stark verdndert. Festverdrahtete Vielkanalanalysatoren mit beschrinkten Ausgabe- und
AnschluBméglichkeiten werden zunehmend durch computerkontrollierte Systeme ersetzt,

bei denen Datenaufnahme, Auswertung und Messungskontrolle integriert sind.

Im Rahmen der Modernisierung der MeBeinrichtungen im Isotopenlabor des Zentrum
fiir Strahlenschutz und Radiotkologie (ZSR) der Universitit Hannover sind neue PC-
Kartensysteme installiert worden. Diese Diplomarbeit beschreibt die damit verbundenen

Arbeiten und zeigt die Anwendung der neuen MeBpldtze beispielhaft an zwei radiodkologi-
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sche Verfahren, mit deren Hilfe der Weg einiger Radionuklide zum Menschen erforscht wird:
die Untersuchung des Migrationsverhaltens von verschiedenen Radionukliden in Bdden und
Tonen durch Batch-Versuche sowie die Messung von 12°] im Pfad Pflanze-Tier-Mensch mit
Hilfe der radiochemischen Neutronenaktivierungsanalyse (RNAA).

Bevor die Aufgabenstellung prazisiert wird, stellen die folgenden Abschnitte beide Ver-
fahren in Kiirze vor. Die wissenschaftlichen Grundlagen der Batchversuche und der radio-
chemischen Neutronen-Aktivierungsanalyse werden im Anschluf an die Aufgabenstellung

dargelegt.

1.2 Bodenmigration von Iod, Caesium und Strontium

Die bei der friedlichen Nutzung der Kernenergie anfallenden radioaktiven Abfélle miissen
entsorgt werden. Ein Konzept hierzu sieht die unterirdische Endlagerung in Bergwerken
oder Salzstécken vor [Bun96]. Bei der Einrichtung von Endlagern fiir abgebrannte
Kernbrennstoffe und andere radioaktive Abfille werden Tonminerale (z.B. Bentonite)
als Hauptkomponenten von Barriere-Fiillstoffen angesehen. Tone haben ausgezeichenete
Sorptionseigenschaften fiir kationische Radionuklide, halten aber anionische Nukli-
de generell nicht zuriick. Dies ist von besonderer Bedeutung fiir das langlebige 12°]

(T2 = 1,57-107a), das in wifiriger Umgebung iiberwiegend als Anion vorliegt.

Doch nicht nur in Tonbarrieren ist das Migrationsverhalten von Radionukliden von Bedeu-
tung. Boden bilden einen wichtigen Filter und Speicher fiir viele Kationen und Anionen.
Die Sorption und Desorption dieser Ionen wird durch die chemische Zusammensetzung
und die Struktur der Béden bestimmt [SSc92].

Viele das Migrationsverhalten beeinflussende Mechanismen sind noch nicht untersucht.
In anstehenden Experimenten werden die Sorptions- und Diffusionsmechanismen der
radiodkologisch bedeutsamen Nuklide !?°I, 137Cs und %Sr in natiirlichen und mit
organischen Substanzen belegten Tonen sowie verschiedenen Boden untersucht. Da
sich fiir die schwereren Elemente (ab ca. A>40) alle Isotope eines Elememtes unter
Umweltbedingungen chemisch identisch verhalten, werden die kurzlebigeren und leichter
meBbaren Nuklide 121, 134Cs und %5Sr als Tracer eingesetzt. Ziel ist es, die Migration von

Radionukliden modellieren — und somit vorhersagen — zu kénnen.
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Die Gammaspektrometrie ermdglicht hierbei auf einfache Weise den Nachweis und die
Quantisierung von Radionukliden in Analyseproben. Eine chemische Aufarbeitung der
Probe ist oft nicht notig. Die Analyseproben werden in festgelegten Geometrien auf Halb-
leiterdetektoren oder Szintillationszdhlern gemessen. Die in der Probe enthaltenen Radio-
nuklide werden anhand der Energien der beim Zerfall emittierten y-Quanten identifiziert.
Uber die Anzahl der Zerfille pro Zeiteinheit (Aktivitit) wird die enthaltene Menge des
Radionuklides quantifiziert.

1.3 Untersuchung von 21 mittels radiochemischer

Neutronen-Aktivierungsanalyse

In der Natur findet sich auBer dem stabilen 271 auch noch das radioaktive !2°1
(T1/2=1,57-10" a). Die gesamte Menge an %I in der Litosphire (etwa 37.000 kg) liegt
zum allergroBten Teil in gebundener Form vor und ist fiir das ,,freie* 12°I Inventar der
Atmosphdre, Hydrosphire und Biosphdre nicht verfiigbar. Die ,freie“ Menge von etwa
77 kg (vor 1945) wurde durch die iiberirdischen Kernwaffenexplosionen um etwa 43 kg
erhdht. Eine weitaus gréfere Quelle von anthropogenem !2°1 ist die friedliche Nutzung
der Kernenergie. Wahrend der letzten 25 Jahre haben europdische Wiederaufarbeitungs-
anlagen iiber 1000 kg !?°1 freigesetzt. Das weltweite Inventar an 12°I in abgebrannten

Brennelementen wurde 1990 auf 5600 kg geschitzt [Han90].

Radioaktives Iod, das vom menschlichen K&érper aufgenommen wird, reichert sich ebenso
wie stabiles lod in der Schilddriise an. Durch diese Konzentration von Radionukliden in
einem sehr kleinen Bereich des Koérpers entstehen hohe lokale Strahlendosen; die Schild-
driise wird in diesem Zusammenhang auch als ,kritisches Organ“ fiir die Aufnahme von
radioaktivem lod bezeichnet .

Bisher verursacht das anthropogene !?°1 in der Biosphire keine signifikante Strahlen-
exposition des Menschen. Wenn jedoch das heutige Niveau der industriellen Nutzung
von Kernenergie auch in Zukunft besteht, wird die Konzentration von !?°I bedingt
durch die lange Halbwertszeit von 1,57-107 Jahren kontinuierlich ansteigen. 1?°I kann als
ein empfindlicher Indikator fiir die Umgebungsiiberwachung von Wiederaufbereitungs-

und Konditionierungsanlagen genutzt werden. Daher sind Kenntnisse sowohl iiber das
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pranukleare Niveau als auch der bis heute erfolgten Verinderungen in Umweltmaterialien

von grofiler Bedeutung.

In letzter Zeit hat die Analyse von 12°I durch den Reaktorunfall von Chernobyl zusitzlich
an Bedeutung gewonnen. Da das Verhiltnis von freigesetztem 12°1 zu 13! bekannt ist
[Han95], bietet sich hier die Moglichkeit, lange nachdem die kurzlebigen Isotope zerfallen
sind, Expositionen durch Fall-Out von 13! in der Umgebung des Reaktors durch Analyse
von 12°] zu rekonstruieren.

Aus vielen Experimenten mit !*'I sind die relativen Konzentrationen in jedem Abschnitt
des Weide-Kuh-Milch-Pfades gut bekannt [Han90]. Der Langzeittransfer von Iod in die
Nahrungskette ist aber bedingt durch die kurze Halbwertszeit von '3!1 durch diese Expe-
rimente nicht meBbar. Das Verhalten von radioaktivem Iod im Qkosystem Boden-Pflanze
und der Ubergang in die Nahrung muf aber mit Blick auf die Anreicherung von ?°I im
Boden untersucht werden.

Bedingt durch seine groBe Halbwertszeit bleibt 2°I lange verfiigbar, seine spezifische Ak-
tivitit ist sehr gering. Um die sehr niedrigen Konzentration von !'?°I in Analyseproben
messen zu kdnnen, bedient man sich der radiochemischen Neutronenaktivierungsanalyse,
kurz: RNAA. Die Neutronenaktivierungsanalyse ist allgemein ein Analyseverfahren zum
Nachweis extrem geringer Konzentrationen.

Unter dem Begriff Aktivierungsanalyse fat man eine Gruppe von kernphysikalischen Ana-
lyseverfahren zusammen, die auf folgendem Grundprinzip beruhen: Das zu analysierende
Material wird einer Bestrahlung mit Teilchen ausgesetzt, die in der Lage sind, Kernre-
aktionen auszulésen. Im Ergebnis werden aus den in den Analyseproben vorhandenen
langlebigen oder stabilen Nukliden kurzlebige radioaktive Nuklide erzeugt, d.h. die Probe
wird aktiviert. Entsprechend der Art der zur Aktivierung benutzten Teilchen und den von
ihnen induzierten Kernreaktionen bilden sich aus den bestrahlten Elementen der Analy-
senprobe charakteristische Radionuklide. Diese kénnen als Indikatoren zum Nachweis der
zu untersuchenden Elemente verwendet werden. Die RNAA ist aber auch zur Bestimmung
von Stoffmengen geeignet, da die erzeugte Aktivitit der einzelnen Radionuklide der Menge
der bestrahlten Ausgangsnuklide proportional ist. Die chemische Form des zu bestrahlen-
den Elementes in der Analysenprobe spielt keine Rolle, da der aktivierungsanalytische

Nachweis auf einer Kernumwandlung beruht.
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Aufgabenstellung

Im Zuge der Modernisierung der Spektrometriesysteme des ZSR am Standort Herren-
hausen sollen die festverdrahteten Vielkanalanalysatorsysteme im Isotopenlabor gegen
ein neues computerkontrolliertes System (TMCA) ausgetauscht werden. Wegen der
gegebenenfalls auftretenden hohen Zahlraten soll ein PC-Vielkanalanalysatorsystem mit
externen ADCs aufgebaut werden. Die vorhandene Analog-Elektronik ist weitgehend zu
ersetzen. Das neue System ist in Betrieb zu nehmen, zu konfigurieren und Messung und

Auswertung sind zu automatisieren.

Die vorhandenen vier Detektoren (zwei Halbleiter, zwei Szintillatoren) sollen zu zwei
Mefplatzen zusammengefafit werden. Das neue System mufl auf die Bediirfnisse der lau-
fenden Experimente — hier besonders die radiochemische Neutronen-Aktivierungsanalyse
(RNAA) und die Batchversuche zur Erforschung des Sorptionsverhaltens von Radionuk-

liden in Béden und Tonen — angepaft werden.

Der Pobenwechsler am Nal-Detektor im sogenannten Iod-Labor ist wieder in Betrieb zu
nehmen und in das neue System zu integrieren, um den notwendigen Probendurchsatz zu
ermdglichen, Reihenmessungen mit beliebigen Kombinationen der derzeit zur Markierung
verwendeten Nuklide 1251, 134Cs und #5Sr miissen vollautomatisch erfolgen kénnen und die
erhaltenen Spektren sollen automatisch ausgewertet werden.

In die Integration der neuen Mefsysteme im Isotopenlabor mufl der bereits bestehende
MefBplatz im Low-Level-Labors des ZSR mit einbezogen werden. Um eine einfache und

einheitliche Bedienung beider Systeme zu gewidhrleisten, ist fiir diese eine Benutzer-



KAPITEL 2. AUFGABENSTELLUNG 6

oberfliche zu entwickeln. Die Auswertesoftware ist fiir die speziellen Anforderungen
radiodkologischer Fragestellungen zu erweitern. Mef- und Auswerteprogramme sollen
an das bestehende System am Standort ,Am Kleinen Felde* angepaft werden, um

vollstindige Kompatibilitdt beider Einrichtungen zu gewihrleisten.

Das neue TMCA-System ist zu erproben und in Bezug auf seine Eigenschaften fiir den
Routinebetrieb zu charakterisieren. Um die praktische Einsatzfahigkeit zu testen, sollen
im Rahmen von durch EU und DFG geférderten Forschungsvorhaben Laborexperimente
und Messungen durchgefithrt werden. Dabei sollen Batchversuche zur Untersuchung des
Migrationsverhaltens von Radionukliden in verschiedenen Gesamtbdden und Bodenfrak-
tionen angewendet werden. In Hinblick auf die retrospektive Dosimetrie soll die Analytik
von 12%T und Untersuchung seines Verlagerungsverhaltens in Bodenproben aus der Ukraine

als weiteres Anwendungsbeispiel durchgefiihrt werden.
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Bodensorption

3.1 Boden

Als Boden wird die oberste Verwitterungsschicht der Erdoberfliche bezeichnet. Ein Boden
ist ein Teil der belebten obersten Erdkruste; er ist nach unten durch festes oder lockeres
Gestein, nach oben durch die Vegetationsdecke bzw. die Atmosphére begrenzt. Horizontal

geht er gleitend in benachbarte Boden iiber.
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Abb. 3.1: Boden P zwischen Lithosphire L, Hydrosphire H und Atmosphire A,
durchsetzt von der Biosphire B [Zie90]
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Die Erdkruste besteht im wesentlichen aus Silikaten, d.h. Salzen der Kieselsidure, und zwar
vorwiegend solche der Kationen Al, Fe, Ca, Mg, K und Na. Der Sauerstoff ist mit einem
hohen Anteil von 88 % an der Gesamtmasse beteiligt [SSc92].

Boden entwickelt sich aus den Ausgangsmaterialien unter dem Einflu von Klima, Son-
nenlicht, Pflanzen und Tieren. In zunehmendem MafBe trdgt der Mensch durch die Be-
wirtschaftung des Bodens oder andere zivilisatorische Eingriffe zur Gestaltung des Bodens
bei. Wichtige bodenbildende Prozesse sind Verwitterung, Mineralneubildung, Humusak-
kumulation, Gefiigeveranderung, Wasserbewegung, Stoffverlagerung und -festlegung und
Durchmischungsvorginge, z.B. durch Tiere.

Chemisch-physikalisch betrachtet stellen Béden ein Gemenge aus Steinen, Kies und Fein-
boden und organischen Bestandteilen dar. Feinbéden setzen sich aus den Fraktionen Sand
(Korngré8en 2 - 0,063 mm), Schluff (0,063 - 0,002 mm) und Ton (kleiner 0,002 mm) zusam-
men [Lit87]. Die einzelnen Korner kénnen aus sehr unterschiedlichen Mineralien bestehen,
eines der hdufigsten ist der Quarz. Gemische aus Sand, Schluff und Ton werden als Bo-
denarten bezeichnet: Sandboden, Schluffboden oder Tonboden. Lehme enthalten alle drei

Fraktionen in nennenswerten Anteilen.

Tab. 3.1: Kornfraktionen im Boden

Bezeichnung Durchmesser spezifische Oberfliche
[um] [cm?/g]
Sand 2000-63 20-200
Schluff 63-2 200-2000
Ton <2 2000-20000

Als Lebensraum fiir viele Pflanzen und Tiere bildet der Boden die Grundlage fiir fast alle
Lebewesen auf der Erde. Der Boden hilt Pflanzen und Tieren N&hrstoffe in verfiigbarer
Form bereit. Aus dem Bodenwasser erfolgt die Wasser- und Nahrstoffversorgung der
Organismen. Um eine Verfiigbarkeit von Nahrstoffen iiber lingere Zeiten zu sichern,
mufl der Boden diese speichern, d.h. sorbieren und, sobald die Konzentration im Boden
abnimmt, an die Bodenlosung abgeben, d.h. desorbieren. Aus dem Bodenwasser setzt sich
zudem der groBte Teil des Grundwassers zusammen. Bei der Bewegung des Wassers durch
den Boden werden im Wasser geloste Stoffe transportiert, umgewandelt, ausgetauscht

und gefiltert.
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Organische Stoffe im Boden, z.B. Wurzeln, zersetzen sich in Verwesungsprozessen. Aus den
Riickstinden entstehen nach vielen Reaktionsschritten die Huminstoffe. Diese sind dunkel-
gefirbte, amorphe, organische Kolloide der Grofilenordnung < 2pum mit grofler spezifischer
Oberflache. Sie besitzen die Fahigkeit, Wassermolekiile und Ionen reversibel anzulagern,
sowie mit anorganischen Bestandteilen des Bodens Organo-Mineralische-Komplexe zu bil-
den [SSc92].

Zu den wichtigsten bei der Verwitterung entstehenden Mineralen gehtren die Tonminera-
le. Tonminerale sind Schichtsilikate. Die Kristalle der Tonminerale bestehen aus Schichten
dichtgepackter O- und OH-lonen (Liganden), in deren Zwischenrdumen Zentralkationen
wie Si, Al, Fe und Mg eingelagert sind. Bei der Koordinationszahl 4 ergibt sich ein Te-
traeder der Formel (Si, Al)O4, bei Koordinationszahl 6 ein Oktaeder der Formel (Al, Fe,
Mg)(O, OH)s.

Abb. 3.2: Strukturmodell eines SiOy4-Tetraeders und eines Al(O,OH)e-Oktaeders [SSc92]

Die Tetraeder und Oktaeder sind im Kristallgitter schichtférmig angeordnet. Diese Schich-
ten sind aus Ionen aufgebaut. Anionen bilden die Polyeder und Kationen besetzen die Po-
lyederzentren. Durch die Kombination von Tetraeder- und Oktaederschichten entsteht die
grofle Vielfalt an Tonmineralen. Eine Folge von Tetraeder- und Oktaederschichten heifit

Silikatschicht.
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Sind alle Zentralionen der Oktaederschichten Aluminium-Ionen (AI**) und alle Zentralio-
nen der Tetraederschichten Silizium-Ionen (Si**), so sind die Ladungen der einzelnen Si-
likatschichten ausgeglichen. Bei iosmorphem Ersatz von Silizium-Ionen durch Eisen-Ionen
(Fe3*) entsteht ein negativer Ladungsiiberschu der Silikatschicht. Dieser wird teilweise
durch Kationen wie Nat, Kt oder Ca?t kompensiert, die sich in den Silikatzwischen-
schichten anlagern. Tonminerale im Boden weisen jedoch stets negative Nettoladungen
auf.

Die Anziehungskrifte zwischen den negativ geladenen Schichten und den in den Zwi-
schenschichten befindlichen Kationen halten die Silikatschichten zusammen. Bei manchen
Tonmineralen ist die Ladungsdichte jedoch gering, und diese Anziehungskrifte sind so

schwach, daf Wasser eindringen und die Schichten auseinanderdringen kann [Jas93].

3.2 Sorptionsmechanismen

Die Sorption wirkt den Transportvorgingen (wie z.B. Durchstréomung oder Diffusion) ent-
gegen. Im Bodenwasser geldste lonen lagern sich an der Oberfliche der mineralischen und
organischen Bestandteile an. Im Falle der idealen Sorption (reversible, konzentrations-
unabhéngige, schnelle Gleichgewichtseinstellung) wird zur Beschreibung der Sorption der
Verteilungskoeffizient Kp bestimmt. Dieser ergibt sich aus dem Verhiltnis der am Boden
sorbierten Konzentration eines Ions [lon]sors zur Konzentration des Ions in der Losung
[Ion]szs.
[Zon]sort

Kp = ol [em® - g71] (3.1)

Der Kp-Wert leitet sich aus dem Massenwirkungsgesetz ab. Er ist nur im thermodyna-
mischen Gleichgewicht zwischen fester und fliissiger Phase definiert und unabhingig von
Konzentration des lons in der Austauschlésung.

In realen Systemen sind erhebliche Abweichungen von diesem Idealbild zu beobachten.
Die Sorption verlduft abhingig von der Konzentration oder zeigt keine schnelle Gleich-
gewichtseinstellung. In diesem Fall wird die Sorption durch das Verteilungsverhdltnis Rp
quantifiziert:

[Zon]sorb

Rp = m [cm3 . g'l] (3.2)

Der Rp-Wert ist abhingig von den Eigenschaften des sorbierenden Materials. Daneben

spielen die Konzentration des sorbierten Stoffes, des Sorbats und die lonenstirke der
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Austauschlésung fiir die Sorptionsfiahigkeit eine grofle Rolle, da in der Regel nur begrenzt
Sorptionsplétze fiir lonen zur Verfiigung stehen. Zudem werden einige Ionen bevorzugt

sorbiert.

Kationenadsorption

Die austauschbaren Kationen des Bodens bilden den Kationenbelag, ihre Summe die Ka-
tionenaustauschkapazitit (KAK, ausgedriickt in mmol. kg~!). Die wichtigsten Kationen-
austauscher der Bdden sind die Tonminerale und die Huminstoffe, wihrend die Oxide und
Hydroxide bedeutender fiir die Anionensorption sind. Die KAK eines Bodens hingt daher
vom Gehalt an Tonmineralen und Huminstoffen, deren GréBe und zuginglicher Oberfiiche
und der Art und Hohe ihrer Ladung ab. Aufweitbare Tonminerale haben nicht nur eine
aufere, sondern auch eine innere Oberfliche. Die innere Oberfliche befindet sich zwischen
den Silikatschichten der Tonmineralkristalle. Bei einigen Tonmineralen (Smectite, Vermi-
culite) ist die Oberfiiche zu 80-90 % innere Oberfliche.

Die Bindung austauschbarer Kationen setzt voraus, daf§ die Oberfliche der Austaustau-
scher negativ geladen ist. Der isomorphe Ersatz in den Silikatschichten bewirkt eine per-
manente Ladung, das Dissoziieren von OH- und OH,-Gruppen eine pH-abhingige oder
auch variable Ladung. Wihrend die Kationensorption mit steigendem pH ansteigt, steigt
die Anionensorption mit sinkendem pH [SSc92].

Bei den Schichtsilikaten herrscht die permanente Ladung vor, so dafl ihre Nettoladung
im gesamten pH-Bereich der B6den negativ ist. Neben der permanenten Ladung treten
an den Seitenflichen der Tonminerale variable Ladungen auf, die durch Dissoziation der
Protonen von SiOH, AIOH und AIOH,-Gruppen entstehen.

Huminstoffe verdanken ihre negative Ladung der Dissoziation von Protonen an Carboxyl-,
phenolischen OH- und Enol-Gruppen. COOH-Gruppen sind an der KAK der organischen
Substanz von Bdden am stirksten beteiligt. Thre negative Ladung erhalten die Bdden im

wesentlichen durch die organische Substanz [SSc92].

Anionenadsorption
Béden adsorbieren nicht nur Kationen, sondern auch Anionen. Die unspezifische Anionen-
adsorption erfolgt durch positive Ladungen an der Oberfliche der Adsorbienten. Die positi-

ve Ladung entsteht aber nicht wie die negative durch isomorphen Ersatz von Zentralkatio-
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nen, sondern durch Anlagerung eines zusitzlichen Protons an eine (Al, Fe)-OH - Gruppe

der Oberfliche.
[(Al, Fe) — OH}E® + HY + A~ < [(Al, Fe) — OH )" A~ (3.3)

Die adsorbierten Anionen werden nur durch elektrostatische Krifte gebunden und kdnnen
leicht durch andere Anionen ausgetauscht werden. Sie werden desorbiert, sobald der pH-
Wert steigt, da das adsorbierte H*-Ion desorbiert und so die positive Ladung verlorengeht.
Die spezifische Adsorption beruht auf Wechselwirkungen zwischen einigen Anionen und
Adsorbenten. Zu diesen gehéren vor allem Oxide des Eisens und Aluminiums und einige
Tonminerale. Dabei konnen die Anionen in die Koordinationshiille dieser Atome eindrin-
gen, OH- und OH,-Liganden aus ihr verdringen (Ligandenaustausch) und eine oder zwei
Sauerstoffbriicken zu den Al- oder Fe-Atomen schlagen.

Eine Anionenaustauschkapazitdt (AAK) wird meistens nur fiir unspezifisch adsorbierende
Anionen verwendet. Noch stirker als bei bei den Kationen ist die AAK vom pH-Wert der

Austauschlésung abhingig, da die Anionenadsorption ausschlieBlich an Pldtzen variabler

Ladung erfolgt [SSc92].

3.3 Radionuklide im Boden

Strontium

Strontium ist ein Erdalkalimetall und im oxidierten Zustand zweiwertig positiv. Unter
den bekannten 23 Strontium-Isotopen finden sich vier stabile. Es handelt sich um 84Sr
(Isotopenhiufigkeit 0,6%), 6Sr (9,8%), 87Sr (7,0 %) und 38Sr (82,6%) [See81]. Sie sind
weder radioaktiv noch Zerfallsprodukte eines natiirlichen Radionuklides. Daneben kommen
in der Natur die radioaktiven Isotope 87Sr (T;/, = 2,8 h; entsteht beim Zerfall von 87Rb),
898r (T2 = 50,5 d) und %°Sr (T /5 = 28,5 a; beide aus kernphysikalischen Vorgangen im
Boden) vor.

Chemisch gesehen verhilt sich Strontium im Boden dhnlich wie die anderen Erdalkalime-
talle Calcium und Barium und kann von beiden ausgetauscht werden. Daher ist Strontium
im Boden vergleichsweise mobil, d.h. mi8ig stark gebunden [Lit87].

998r gehort aufgrund seiner Halbwertszeit zu den radiokologisch bedeutsamen Radionu-
kliden. Es wird vom menschlichen Kérper aufgenommen und folgt als homologes Element

dem Calcium in Stoffwechselprozessen. Somit wird es im Knochengeriist in unmittelbarer



KAPITEL 3. BODENSORPTION 13

Nihe zu blutbildendem Gewebe eingelagert. Aufgrund der langsamen Umlagerungsprozes-
se im Skelett verweilt Strontium sehr lange im Korper des Menschen.

Durch die hohe Mobilitdt des Strontiums im Boden ist bei starker Kontamination eine
Grundwassergefahrdung moglich. Die Mobilitit im Boden erlaubt es auch den Pflanzen,
realtiv viel Strontium aufzunehmen [Hai85a]. Wegen seiner Ahnlichkeit mit Calcium kann

sich radioaktives Strontium im gesamten Okosystem ausbreiten und schidigend wirken.

Caesium

Caesium ist ein Alkalimetall und im oxidierten Zustand einwertig positiv. Von den 35 be-
kannten Caesium-Isotopen ist das stabile 133Cs das einzige natiirlich vorkommende [See81].
Caesium 3hnelt sehr dem Kalium, so da8 hier Austauschreaktionen leicht maglich sind.
Caesium wird im gesamten menschlichen Korper eingebaut. Jedoch ist die Fahigkeit des
Caesiums, dem Kalium im Okosystem zu folgen, nicht so ausgepragt wie bei dem Paar
Strontium-Calcium, da Caesium-Ionen durch Bodenminerale stirker sorbiert werden. Ins-
gesamt ist Caesium im Boden als wenig mobil anzusehen, weil es stark sorbiert wird
[Lit87].

Die Isotope '3*Cs (Ty/, = 2,06 a) und 3"Cs (Ty/, = 30,17 a) sind radiodkologisch be-
deutsam. Beim Ungliick in Cchernobyl wurden hier hohe Aktivititen freigesetzt. In der
Chernobyl‘-Wolke wurden die radioaktiven Isotope '**Cs, %Cs (T;/, = 13,16 d) und
137Cs nachgewiesen. 137Cs wird als ,dosisfithrendes Leitisotop* angesehen. Es bleibt wegen

seiner geringen Mobilitit lange im Bereich der Pflanzenwurzeln [Hai85b].

Iod
Tod gehort zur Gruppe der Halogene und ist in reduzierter Form einwertig negativ geladen.
Es sind 24 Isotope bekannt [See81]. In der Natur findet sich auBler dem stabilen 2I noch

das radioaktive 1?°1. Es entsteht durch spontane Spaltung primordialen Urans [Lie91]
233U — 1291 4 Neutronen + andere Kerne (3.4)
und durch Wechselwirkung kosmischer Strahlung mit Xenon in der Atmosphire [Fug73].
Xe (n,z) 1291 (3.5)

Xe (p,z) 1291 (3.6)

Die meisten lodisotope, die durch die Kerntechnik freigesetzt werden, sind in wenigen

Tagen zerfallen. Bei 12%] hingegen betrigt die Halbwertszeit 1,57-107 Jahre (vgl. 1.3). In
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Bdden wird Iod als Anion gebunden und ist dort auch sehr mobil. Im Vergleich zu o.g.
Radionukliden erwies sich Iod am beweglichsten [Lit87].

Jod ist ein unendbehrlicher Bestandteil des tierischen und menschlichen Organismus. Der
tagliche Bedarf des Menschen an diesem essentiellen Spurenelement betrdgt 0,15 mg.
Beim Eintritt von radioaktivem lod in die Biosphire durch Unfille, wie z.B. in Chernobyl,
verursacht 13! kurzfristig eine sehr hohe Schilddriisendosis. Diese hohen Dosen fiihrten zu
einer Zunahme des Schilddriisenkrebses bei Kindern in der Umgebung des Kernreaktors

in Chernobyl [Iae94].

3.4 Sorptionsversuche

Es gibt verschiedene Methoden, das Verhalten von Radionukliden im Boden im Experiment
zu erforschen. Batchversuche ermdglichen eine von Diffusionsprozessen befreite Untersu-
chung der Sorption. Dabei wird der zu untersuchende Boden mit einer Austauschlésung
versetzt und geschiittelt. Die Austauschlosung setzt sich zusammen aus inaktiver lonen-
tragerlosung sowie tragerarmer radioaktiver Ionenldsung der Aktivitdt Ao [Bq]. Nach Ein-
stellung des Sorptionsgleichgewichtes wird die Gleichgewichtskonzentrationsverteilung des
Radionuklides zwischen der Probe und der Gleichgewichtslésung ermittelt.

Die Bestimmung des sorbierten Anteils des Radionuklides A, erfolgt dabei indirekt aus

der Aktivitat der Ausgangslosung Ao und der Aktivitat der Gleichgewichtslosung A; nach:
As=A0— A 3.7

Das Verteilungsverhiltnis ermittelt sich wie folgt:

 (A— A)-V
Rp="—71—1 (3.8)

Die Konzentration des Ions in der Gleichgewichtslésung [Ion];3s sowie die Konzentration

am Adsorber [lon]s.rs lassen sich aus den gemessenen Aktivititen und der Konzentration

der eingesetzten Austauschlosung [lon};n; berechnen:
A
[Ton]iss = A—[Ion]im- und [Ion]sers = Rp - [Ton]iss (3.9)
0

Aus dem Verlauf der Sorptionsisotherme [lon]s,rp als Funktion von [lon];;s lassen sich

Riickschliisse iiber den Sorptionsmechanismus ziehen.
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In der Praxis ist der Rp-Wert eine sehr unanschauliche Groe. Sobald ein grofler Anteil
von [lon];,; sorbiert ist, steigt der Rp-Wert wegen [Ion]sors > [Ion]iss steil an, obwohl de
facto keine grofien Sorptionsinderungen mehr auftreten. Schon kleinste MeBungenauig-

keiten in A; verursachen grofie Fehler.

Eine anschaulichere Gré8e ist die prozentuale Sorption S,,o,:

As

roz = —— - 1 0 -
Sp 1 0 (3.10)
beziehungsweise unter Verwendung von Gl. (3.7):
Ao— A
Sproy = ——1.100 (3.11)
Ao

Die prozentuale Sorption gibt an, welcher Anteil der eingesetzten Ao bisher vom Boden

sorbiert wurde.



Kapitel 4

Radiochemische

Neutronenaktivierungsanalyse

4.1 Theorie der RNAA

Bei Bestrahlung von Material mit Neutronen werden radioaktive Nuklide nach den
folgenden Kernreaktionen gebildet: (n,y), (n,p), (n,a), (n,2n) und (n,f). Der Anteil der
einzelnen Reaktionen an der Gesamtreaktionsrate hingt von der elementaren Zusammen-
setzung des bestrahlten Materials und von der Neutronenenergie ab.

(n,y)-Reaktionen verlaufen mit hoher Ausbeute bei der Wechselwirkung von Materie mit
thermischen und epithermischen Neutronen, deren Energien im Bereich von 0,005 eV bis
0,5 eV bzw. 0,5 eV bis 1 keV liegen. Dabei wandelt sich das Targetnuklid in das um eine
Masseneinheit schwerere [sotop um.

(n,p), (n,2n) und (n,x)-Reaktionen sind Schwellenreaktionen und erfolgen erst bei
Neutronenenergien oberhalb einer Schwellenenergie. Diese liegt i.a. bei Werten grofier
als 2 MeV, d.h. im Bereich der schnellen Neutronen. Kernspaltungsreaktionen — (n,f)-
Reaktionen — spielen nur dann eine Rolle, wenn in der Analysenprobe spaltbare Nuklide,
z.B. Uranisotope, vorhanden sind.

Die Vielfalt der bei der Neutronenaktivierung moglichen Kernreaktionen soll am Beispiel
des Kupfers verdeutlicht werden. Aus den im natiirlichen Kupfer vorhandenen stabilen
Isotopen ®3Cu und ®*Cu mit einer Isotopenhiufigkeit von 69,1% bzw. 30,9% entstehen

durch die oben genannten Kernreaktionen folgende radioaktive Nuklide: [See81]
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Tab. 4.1: Neutronenaktivierung von Kupfer

Ausgangsnuklid Kernreaktion Zwischennuklid Ty/2 Zielnuklid Ty/2
83Cu (n,y) 64Cu 12,9 h
65Cu (n,y) 66Cu 5,1 min
83Cu (n,p) 63Ni 92 a
85Cu (n,p) 65Ni 2,6 h
63Cu (n,a) 60mCo 10,5 min 60Co 53 a
55Cu (n,q) 62mCo 1,5 min 62Co 13,9 min
63Cu (n,2n) 62Cu 9,8 min
65Cu (n,2n) 64Cu 12,9 h

Man erkennt, dafl bei der Bestrahlung mit Neutronen ein komplexes Gemisch von radioak-
tiven Nukliden gebildet wird. Im Falle der Aktivierung mit Reaktorneutronen dominieren
die durch (n,y)-Reaktionen gebildeten Isotope ®4Cu und 6¢Cu. Sie werden deshalb bei der
aktivierungsanalytischen Bestimmung von Kupfer als Indikatornuklide verwendet.

Die Schwellwertreaktionen miissen als Stoérreaktionen betrachtet werden, nur in wenigen
Fillen sind sie auch als Analysereaktion von Interesse.

Diese Mdoglichkeit der neutronenaktivierungsanalytischen Kupfer-Bestimmung iiber die
Isotope 84Cu und ®6Cu zeigt aber auch, daB die RNAA im Gegensatz zu den meisten
anderen Analyseverfahren kein elementanalytisches, sondern ein isotopenanalytisches Ver-
fahren ist. So kann im Prinzip iiber ein bestimmtes Indikatornuklid (®*Cu oder 6Cu) nur
die Anwesenheit des Ausgangsnuklides der verwendeten Kernreaktion (®3Cu oder $Cu)
direkt nachgewiesen werden. Daraus ergibt sich die Méglichkeit, die RNAA zur Bestim-
mung von Isotopenzusammensetzungen einzusetzen, wenn fiir die interessierenden Isotope
eines Elementes geeignete, d.h. gut aktivierbare und giinstig mefBbare, Indikatornuklide

zur Verfiigung stehen [Pfr81].
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Die Aktivitit eines durch Neutronenaktivierung gebildeten Radionuklides kann duch die

Aktivierungsgleichung beschrieben werden:
A=0BN(1—e MB). ¢~z (4.1)

mit A als Aktivitit des gebildeten Radionuklids in Bq
o als Wirkungsquerschnitt der Kernreaktion in barn
® als NeutronenfluBdichte der Bestrahlungsquelle in n/cm?s
N als Anzahl der Atome des Ausgangsnuklides in der Probe
tp als Bestrahlungszeit
tz als Abklingzeit
A als Zerfallskonstante des gebildeten Radionuklids

Triagt man die Aktivitit des erzeugten Nuklids gegen die Bestrahlungszeit auf, so erkennt
man, daf nach einer Bestrahlungsdauer von tg=T)/; die Hélfte und nach tp=2-T,,; drei
Viertel der Sdttigungsaktivitat erreicht sind. Bestrahlungzeiten, die das drei- bis vierfache
der Halbwertszeit iiberschreiten, sind daher nicht sinnvoll [Sdt95]. Nach dem Ende der

Bestrahlung fallt die Aktivitat des erzeugten Nuklids entsprechend seiner Halbwertszeit
ab.

4
Sattigungsaktivitat
A
k
t
1
\2
1
t
i
t
Stj d T l I E dI ot .
art der T 2T 3T nde der i
Bestrahlung 12 1z 12 Bestrahlung Zeit

Abb. 4.1: Aktivitatsverlauf bestrahlter Proben

Die Nachweisgrenze fiir ein Element bzw. Isotop hingt hauptsichlich von der Aktivitat
des erzeugten Nuklids ab, welches man zum Nachweis verwendet. Daneben kénnen sich,
je nach eingesetztem Detektor, fiir dasselbe Nuklid verschiedene Nachweisgrenzen erge-

ben. Durch Koinzidenz-/Antikoinzidenzmessung von y-Strahlern kann bei Eliminierung
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des Untergrundes die Nachweisgrenze um 1 bis 2 Zehnerpotenzen gegeniiber der einfachen

v-Spektroskopie gesenkt werden [Sdt95].

Analyse von Tod

Wie in Kap. 1.3 ausgefiihrt interessieren bei der lod-Analyse in Umweltproben besonders
die enthaltene Menge an 12°[ und das Verhiltnis von 27T zu 1291,

Bei der RNAA von !?°I und '27] werden folgende Reaktion mit thermischen Reaktorneu-
tronen benutzt:

1291 (n,y) 1301 (4.2)
7] (n,) 128 (4.3

Das so gebildete 23] kann aufgrund seiner sehr kurzen Halbwertszeit von 25 Minuten nur
dann zur Bestimmung von 2] genutzt werden, wenn es méglich ist, sehr kurze Zeit nach
der Bestrahlung ein y-Spektrum aufzunehmen. Stattdessen wird folgende Reaktion mit

schnellen Reaktorneutronen ausgenutzt:
1271 (n,2n) 1261 (4.4)

126] hat eine Halbwertszeit von 13 Tagen und kann auch lingere Zeit nach der Bestrahlung
zur Bestimmung des !?7I-Anteils in der Analysenprobe herangezogen werden.

Die nachfolgende Tabelle zeigt fiir die verwendeten Iodisotope die Einfangsquerschnitte fiir
thermische Neutronen, Halbwertszeiten und Energie der zur Bestimmung herangezogenen

v-Linien [See81].

Tab. 4.2: Kern- und Reaktionsdaten der Iod-Isotope

Isotop | Einfangsquerschnitt [barn] | Halbwertszeit | y-Linien [keV]
1251 894 60,14 d 35
126] 5960 13,11d 388
1271 6,2 stabil -
1291 27 1,57-107 a -
1307 18 12,36 h 536

Mit Hilfe der Aktivierungsgleichung (4.1) 1a8t sich fiir eine Probe mit einer bekannten

Menge 1297 die resultierende 13°I-Aktivitit nach der Bestrahlung berechnen. Der Vergleich
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mit der 12°I-Aktivitdt vor der Bestrahlung ergibt, zu welcher Erh6hung der Aktivitit in
der Probe die Bestrahlung gefiihrt hat.

Bei einem Fluf von z.B. 8:10'2 thermischen Neutronen pro Sekunde und Quadratzentime-
ter und einer Bestrahlungszeit von 5 Stunden ergibt sich nach Formel (4.5) eine Erhéhung

der Aktivitit des zu messenden Nuklids 131 gegeniiber 12°T um den Faktor 3-10%.

A130 _ g - (I) . (1 — €Tp (——/\130 . TB))
A9 A129

= 37700 (4.5)

Hat man die y-Nettoimpulsrate Iy des gebildeten Nuklids gemessen, so berechnet sich die

Aktivitat dieses Nuklids bei Bestrahlungsende (t;-,) zu

IN - /\:z:
e (e 12) —eap (A= %, t5)

Ag(tin) = (4.6)

wobei t4 der Zeitpunkt zum Start und tg zum Ende der Messung relativ zum Bestrah-
lungsende ist. Das Einsetzen von A; in die Aktivierungsgleichung (4.1) liefert die gesuchte

Anzahl N von Atomen des Ausgangsnuklids in der Analyseprobe.
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4.2 Durchfiihrung und Auswertung

Bei der RNAA von Iod in Umweltproben miissen am ZSR sowohl vor als auch nach der
Bestrahlung ,Storbestandteile’ abgetrennt werden. Ohne die Matrixabtrennung und An-
reicherung des Iods wiren die Nachweisgrenzen des Verfahrens so schlecht, daf mit den
am ZSR vorhandenen Halbleiterdetektoren keine ausreichende Bestimmung mehr méglich
ware.

Um die Ausbeute des radiochemischen Trennungsvorganges zu bestimmen, wird vor Be-
ginn eine definierte Menge 12°I als Tracer zur Analyseprobe zugegeben.

Zum Abtrennen des lods aus den Proben wird die Methode der Verbrennung bei hohen
Temperaturen eingesetzt [Stu62], [And78]. Die Proben werden in einem Fluf von Sauerstoff
und Stickstoff auf etwa 1000 °C erhitzt. Austretende Gase werden durch den Stickstoff-
strom in einen Heizofen getragen und dort bei 1100 °C vollstindig oxidiert. Das in diesem

Prozef freigesetzte lod wird in einem Aktivkohlefilter aufgefangen.

Probenmatenal
Ny e \ B
(> ‘ ’—-— e P . L
Adsormptionsrohrchen
T mit Aktivkohle
O, inneres Quartzrohr D |_|
Rohrofen
~1100°C
Bunsenbrenner

Abb. 4.2: Abtrennung und Anreicherung von Iod

Die Aktivkohle wird dann in eine Doppelampulle aus hochreinem Quarzglas gefiillt und
die Ampulle unter Vakuum abgeschmolzen. Das lod wird schlielich aus der Aktivkohle
sublimiert, indem die untere Hilfte der Ampulle mit der Kohle auf 1000° C erhitzt wird,
wahrend der leere Teil mit flissigem Stickstoff gekiihlt wird. Die obere Hilfte mit dem
destillierten Iod wird versiegelt und von der Kohle getrennt.

Die Bestrahlung der Ampullen wird in in einem Reaktor bei einem Fluf von 5,13 - 1013

Neutronen pro cm? und Sekunde und einer Dauer von 90 Minuten durchgefiihrt. Dabei
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entsteht aus 1?°T durch einen (n,y)-Prozess 1*°T und aus '2”I durch einen (n,2n)-Prozess 1261
(vgl. Kap. 4.1). Zur Kalibration wird eine bekannte Menge des interessierenden Nuklids
- ein Standard - zur gleichen Zeit und in moglichst @hnlicher Geometrie wie die Ana-
lyseprobe bestrahlt. Fiir jede Probe werden mehrere unterschiedlich konzentrierte Stan-
dards verwendet. Dieses ermdglicht bei der anschlieenden Auswertung eine Korrektur von
Schwankungen des Neutronenflusses.

Nach der Bestrahlung mufl eine radiochemische Reinigung erfolgen, damit die schwachen
v-Linien der zu bestimmenden Nuklide nicht im hohen Untergrund der dominierenden
Aktivitdten von Stérnukliden untergehen. Hauptsichlich 24Na und 82Br sollen abgetrennt
werden. Besonders die 82Br-Linie bei 554 keV erschwert die Auswertung, da sie in unmit-
telbarer Nihe der schwachen 536 keV Linie liegt, die zur Bestimmung des 3°-Gehaltes
dient. Eine detaillierte Vorschrift fiir die radiochemische Reinigung findet sich in [Sdt95].
Nach der Reinigung wird das Probeniod zusammen mit dem zugesetzten Tracer-lod als
Silberiodid ausgefallt und der Niederschlag auf einem Papier-Rundfilter gesammelt. Der
Filter wird auf dem Ge(Li)-Detektor im lod-Labor gemessen.

Die MefBldauer betrédgt fiir die Analyseprobe i.A. 18 Stunden, fiir die Standards 1 Stunde.
Zur Auswertung des 13°T dient die 536 keV-Linie, fiir 1261 die 388 keV Linie. Die Nach-
weisgrenze liegt fiir 12°T zwischen 18 und 74 uBq pro Probe, abhingig vom Gehalt an 127I.
Die Nachweisgrenze von 27I liegt bei 3 uBq pro Probe. Mit der Methode der RNAA (und
einfacher y-Spektrometrie) kénnen 1271 zu 12°I Verhiltnisse bis zu 10712 bestimmt werden

[Sdt95].



Kapitel 5
Integration der Mefisysteme

5.1 Detektoren fiir die y-Spektrometrie

Radioaktive Nuklide weist man zumeist anhand ihrer (fiir das jeweilige Nuklid charakte-
ristischen) ionisierenden Stahlung nach. Diese wird emittiert, wenn sich das radioaktive
Nuklid durch Kernreaktion in ein anderes Nuklid umwandelt, welches moglicherweise eben-
falls instabil ist. Am Ende dieser Zerfallsketten stehen stabile Nuklide. Die ausgesandte
Strahlung wird mit Strahlungsmefgeraten (Detektoren) gemessen, und es kann mit Hilfe
dieser Messungen auf die Menge des radioaktiven Nuklids zuriickgerechnet werden.

Das Funktionsprinzip aller Detektoren beruht darauf, daf8 die ionisierende Strahlung mit
der Materie des Detektors wechselwirkt und dabei ein verwertbares Signal entsteht.

Neutrale Teilchen kdnnen nicht direkt gemessen werden. Sie erzeugen jedoch durch
verschiedene Reaktionen geladene Teilchen, die wiederum nachgewiesen werden konnen

[Bro8s).

Tab. 5.1: Indirekt ionisierende Strahlung

Teilchen Umwandlung erzeugt wird
Neutron Kernreaktion | Proton, a-Teilchen, Spaltprodukt
RiickstoBproton Proton
Gamma-Strahlung | Photo-Effekt Elektron
Compton-Effekt Elektron
Paarbildung Elektron, Positron
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Wechselwirkungen Photonen — Materie

Die Wechselwirkungen hochenergetischer Photonen (y-Quanten) mit Materie unterschei-
den sich sehr von denen geladener Teilchen. Im Gegensatz zu geladenen Teilchen kdnnen
durch ladungsneutrale Quanten mittels Coulomb-Wechselwirkung primir keine freien La-
dungstriger erzeugt werden. Beim Durchtritt von Gammastrahlung durch Materie treten
statt dessen verschiedene Wechselwirkungen zwischen den Quanten und den Absorbera-
tomen auf, bei denen das Gammaquant seine Energie ganz oder teilweise abgibt. Die drei

wichtigsten Effekte sind Photoeffekt, Comptoneffekt und Paarbildung [Ger89].

e Beim Photoeffekt wird die gesamte Energie des einfallenden Quants auf ein Elektron
in der Atombhiille tibertragen. Die Energie verteilt sich auf die kinetische Energie

und die Bindungsenergie des emittierten Elektrons.

E.=FE,— EBind wobet EBinda < E, (5.1)

Der Absorptionskoeffizient des Photoeffektes ist proportional zu Z® und steigt zu

niedrigeren Energien an.

e Der Comptoneffekt kann als ein inelastischer Stof zwischen einem Quant und ei-
nem Hiillenelektron des Absorbermaterials verstanden werden. Dabei hiangt die vom
Quant an das Elektron abgegebene Energie vom Streuwinkel ab und liegt zwischen
0 und E,,.; an der Compton-Kante. Innerhalb dieser Grenzen ist eine kontinuierliche
Energieverteilung der angeregten Elektronen zu beobachten. Es wird das Compton-
Kontinuum genannt.

Der Absorbtionskoeffizient der Comptonstreuung ist proportional zu Z.

e Die Paarbildung tritt bei Photonen auf, deren Energie E., grofler als 1,022 MeV ist.
Dieses ist genau die Energie, die nétig ist, um ein Elektron-Positron-Paar zu erzeu-
gen. Das entsprechende Quant wird am Absorberatomkern vollstindig absorbiert.
Von der Energie des Photons werden 1,022 MeV zur Bildung eines Elektrons und
eines Positrons aufgewendet. Die restliche Energie erscheint als kinetische Energie
des RiickstoBkernes und der beiden entstandenen Teilchen.

Da das Positron sofort in Verbindung mit einem Hiillenelektron wieder zerstrahlt,

werden zwei weitere Gamma-Quanten von je 511 keV unter 180 Grad emittiert. Im
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gemessenen Spektrum kann man daher drei Peaks sehen: bei Edep = E, - 1022 keV,

wenn beide sekundire Quanten das Detektorvolumen verlassen (Double Escape

Peak), bei Esep = E,y -511

keV, wenn nur ein sekundires Quant den Detektor verlaft

(Single Escape Peak) und bei voller Energie Efep = E,, wenn beide sekundare Quan-

ten im Detektorvolumen absorbiert werden (Full Energy Peak).

f

Double Escape

_

Paarvernichtung
(511 keV)

Full Energy Peak
(1275 keV)

Compton-Kante
Compton-Kontinuum

Peak (253 keV)

Abb. 5.1: ?2Na-Spektrum
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W

-

Single Escape
Peak (1264 keV)
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Die Grafik (5.2) zeigt, wie die

2000 Kanal
relative Bedeutung der drei Prozesse von der Kernla-

dungszahl Z des Absorbermaterials und der Energie der y-Quanten abhingt. Fiir die
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Mefitechnik in der Gamma-Spektrometrie
Ein Me8platz fiir die Gamma-Spektrometrie besteht im wesentlichen aus vier Komponen-

ten [Deb92]:
1. dem Detektor
2. der Abschirmung

3. der Elektronik, bestehend aus Hochspannungsversorung, Vorverstirker, Im-

pulshéhenverstarker, Analog-Digital-Konverter (ADC) und Vielkanalanalysator.

4. dem Rechner zur Auswertung des Spektrums.

Rahrmotor (220 V=)
Polyethylen-Flasche (11)
Rahrer (Silikonschlauch)
Abschirmung (Blei)
Ge-Detektor

Endkappe

Flansch (vakuumdicht)
Evakuierungsstutzen
7 9 Dewar-Durchfihrung
8~ A B ¢ D | 10 Dewar

11 Molekularsieb (Dewar)
12 Stickstoff (flissig)

13 Isolierung

14 Kahifinger (Kupfer)

15 EinfUllstutzen fir Stickstoff (tllissig)
16 EntlGftung

A Vorverstarker

B Hauptverstarker

C Vielkanalanalysator

D Spektrenauswertung u. Dokumentation
E Hochspannung

N
W NO O A WN =

Abb. 5.2: Gammaspektrometrie-MeBplatz mit Halbleiterdetektor

In der Radiodkologie werden heute zur Gammaspektrometrie zumeist Halbleiterdetekto-
ren oder Szintillationsdetektoren eingesetzt. Vor- und Nachteile beider Detekorkonzepte

werden in den folgenen Abschnitten beschrieben.
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Szintillatoren

Eine der dltesten Methoden, einzelne atomare Teilchen zu beobachten, ist die Szintillati-
onsmethode. Wenn ein solches energiereiches Teilchen in ein Zinksulfid-Kristall eindringt,
so wird seine kinetische Energie schrittweise fast vollstindig auf die Kristallatome
iibertragen und von diesen als Licht abgestrahlt. Auf einer mit Zinksulfid-Kristéllchen
belegten Glasplatte beobachtet man dann bei gut adaptiertem Auge mit einem lichtstar-
ken Mikroskop schwache Lichtblitze. Auf diese Weise experimentierte Rutherford mit

seinen* a-Teilchen [Bos92].

Ein zur Gammaspektroskopie verwendeter Szintillationsdetektor besteht im wesentlichen
aus drei Teilen: dem Szintillator, der Photokathode und dem Sekundirelektronenvervielfa-
cher. Als Szintillator eignen sich bestimmte feste Stoffe, Gase und einige Fliissigkeiten. Die
Funktion des Szintillators beruht auf Absorption und der dadurch verursachten Anregung,
welche Lichtblitze zur Folge hat. Am weitesten verbreitete Materialien fiir Szintillatoren
sind anorganische Alkali-Halogenid-Kristalle (besonders Natriumiod), sowie auf organi-
schen Szintillatoren beruhende Fliissigkeiten und Plastikmaterialien [Fen65]. Die Absorp-
tion vollzieht sich durch Photoeffekt, Comptoneffekt und Paarbildung (vergl. S. 24).
Beim Photoeffekt stot ein Gammaquant mit der Energie E,, ein Elektron eines Szintil-
latoratomes aus seiner Schale - meist handelt es sich um ein Elektron aus der K-Schale
- und gibt dabei seine gesamte Energie ab. Das Elektron iibernimmt die Energie des
Gammadquantes vermindert um seine eigene Bindungsenergie (bei der Verwendung eines
Nal-Kristalls als Szintillator betrdgt die Energie des aus der Schale geregten Elektrons
E. = E, - 28 keV). Nachriickende Hiillenelektronen geben Energie in Form von Réntgen-
strahlen und Auger-Elektronen wieder frei.

Kurz nach dem Entstehen werden die Rontgenstrahlen gréfitenteils in der nichsten
Umgebung durch das Szintillatormaterial wieder absorbiert. Auch diese Strahlung wird
wieder in kinetische Energie der Elektronen umgewandelt. Die urspriingliche Energie des
Gammaquant E,, kann so Szintillationen erzeugen.

Beim Comptoneffekt iibernimmt ein Elektron einen Teil der Anfangsenergie des Photons
E,. Das Photon existiert mit verminderter Energie weiter, wobei es auf seinem Weg durch

Photoeffekt oder erneuten Compton-Effekt absorbiert werden kann.
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Bei der Paarbildung werden die bei der anschlieBenden Paarvernichtung freiwerdenden

Gammaquanten durch Compton- oder Photoeffekt vom Szintillator absorbiert.

Die angeregten Elektronen geben langs ihrer Bahn ihre Energie an andere Elektronen im
Szintillator ab. Dieser Energietransfer setzt sich auf die benachbarten Elektronen fort. Er
endet aber an Stellen, an denen sich Fremdatome oder absichtliche Verunreinigungen (z.B.
Thallium-Jonen im Natriumiodid) befinden, oder an unbesetzten Stellen im Kristallgitter
(Leerstellen). Dabei wird ein Teil der kinetischen Energie in thermische Energie des Szin-

tillators umgewandelt. Fiir die restliche Energie gibt es folgende Méglichkeiten [Fen65]:
e vollkommene oder teilweise Umwandlung in ein Lichtquant (Fluoreszens)
o Riickkehr in den Grundzustand ohne Leuchterscheinung (Loschung; engl: quenching)

Die nach der Absorption eines Gammaquants ausgesandten Lichtquanten bilden in ihrer
Gesamtheit den Lichtblitz oder die Szintillation. Jedes im Szintillator entstehende Photon
hat eine Energie von ca. 3 eV.

Die vom Szintillator ausgesandten Lichtblitze 16sen auf der Photokathode Sekundirelektro-
nen aus. Diese freigewordenen Elektronen wandern zu einer Elektrode, welche gegeniiber
der Photokathode ein positives Potential aufweist. Die durch die Absorption von Licht-
quanten an der Photokathode verursachten StromstoBe sind jedoch so schwach, daf sie er-
heblicher Verstirkung bediirfen. Zu diesem Zweck wird der Elektronenvervielfacher einge-
setzt. Seine Wirkung beruht auf dem Auftreten von Sekundiremissionen: Bestimmte Stoffe
werden durch das Auftreffen eines Elektrons zur Emission eines oder mehrerer Elektronen
veranlaB8t. In einem Elektronenvervielfacher wiederholt sich dieser Vorgang mehrmals hin-
tereinander. Durch das Auslésen immer weiterer Elektronen an den Dynoden vergréert
sich die Anzahl der Elektronen exponentiell. Aus einem an der Photokathode ausgeldsten
Elektron erhilt man je nach Energie des eingefallenen Gammaquants bis zu 10® Elek-
tronen, welche direkt gemessen werden kénnen [Fen65]. Da die Anzahl der gemessenen
Elektronen der Energie des Gammaquants proportional ist, kann aus dem Spannungsim-

puls am Sekund&relektronenvervielfacher auf die Energie des Quants geschlossen werden.
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Abb. 5.4: Szintillationsdetektor [Fen65] Hollerung es kst s |

Enaforster
Halbleiterdetektoren
In Halbleiterzahlern werden durch ein geladenes Teilchen positive und negative Ladungs-
trdger freigesetzt. Diese strémen durch ein angelegtes elektrisches Feld zu den Elektroden
am Rand des Zahlvolumens und erzeugen dort einen Spannungsimpuls, dessen Héhe pro-
portional zur Anzahl freigesetzter Ladungstriger und damit zur Teilchenenergie ist.
Das Zahlervolumen eines Halbleiterdetektors wird von einem Festkorper gebildet. Daher
sind die Reichweiten geladener Teilchen gegeniiber Zahlern mit Gasen oder Fliissigkei-
ten klein. Die Ladungstrager bestehen aus Elektronen und frei beweglichen Lochern im
Kristall.

Die Vorteile sind:

1. gute Zeitauflésung.
Durch die geringen Dimensionen des Zihlers sind die Sammelzeiten der Ladungs-

trager klein, was einen schnellen Impulsanstieg zur Folge hat.

2. geringe Grofle.
Wegen der kurzen Reichweite geladener Teilchen in Festkdrpern kann man in kleine
Zahlern noch sehr hohe Energien nachweisen, wobei gleichzeitig der Ort des Teilchens

durch die ZéhlergréBe noch gut definiert ist.
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3. sehr gute Energieauflésung.
Die notwendige Energie zur Freisetzung eines Ladungstragerpaares ist gegeniiber den
anderen Ziahlern sehr klein. Ein Vergleich der Freisetzungsenergien fiir verschiedene

Detektortypen findet sich in Tabelle (5.2).

Tab. 5.2: Freisetzungsenergien [Bos92]

Detektor Energie [eV]

Szintillatoren

Plastik 100

Anthracen 60

Nal 28
gasgefiillte
Zahler 30
Halbleiter

Silizium 3.6

Germanium 2.9

Das Auftreten positiver und negativer Ladungstriger im Halbleiterkristall wird durch das
Bidndermodell veranschaulicht. Demnach kénnen sich die Elektronen nur in bestimmten
Energiebandern aufhalten, wihrend die Bereiche dazwischen verboten sind. Fiir den Lei-
tungsmechanismus im Halbleiter sind nur das oberste voll besetzte Band, das Valenzband,
und das unterste leere Band, das Leitungsband, von Interesse. Zwischen beiden liegt der
Bandabstand W mit der Breite 1,1 eV fiir Silizium bzw. 0,66 eV fiir Germanium.

Die im Valenzband festsitzenden Elektronen kénnen durch Zufuhr der Mindestenergie
Ein (welche gleich dem Bandabstand W ist) in das Leitungsband gehoben werden und
sind dort frei beweglich. Dadurch entsteht aufler einem freien Leitungselektron auch ein
ebenfalls frei bewegliches Loch im Valenzband. Dieses kann als positiv geladener Ladungs-
trager betrachtet werden und wandert dadurch, da8 ein benachbartes Elektron in das Loch

hineinspringt und selbst ein Loch hinterld8it.
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Leitungsband bewegliche Elektronen

Wirme Photonen Sto
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Valenzband fehlende Elektronen (Locher)

Abb. 5.5: Bildung von Elektron-Loch-Paaren

Die Halbleiteratome Germanium und Silizium sind iber Einzelbindungen an ihre vier
Nachbarn gebunden (Diamantgitter). Jedes Atom liefert je Bindung ein Elektron des Elek-
tronenpaares, das sich im Valenzband befindet. Das Leitungsband hingegen ist leer. Freie
Ladungstrager lassen sich leicht durch Dotierung mit Fremdatomen erzeugen. Der Ein-
bau eines fiinfwertigen Elements, wie z.B. Arsen, liefert ein Elektron, das nicht fiir eine
Bindung bendtigt wird und deshalb schon bei sehr geringer Energiezufuhr (schon durch
Wirmezufuhr bei Zimmertemperatur) ins Leitungsband wechselt. In so dotierten Halb-
leitern sind die Elektronen die iiberwiegenden Ladungstriger, ein solcher Halbleiter heifit
n-dotiert.

Beim Einbau von dreiwertigen Fremdatomen, wie z.B. Aluminium, fehit hingegen ein
Valenzelektron. Es kann den Akzeptoratomen sehr leicht aus der Umgebung geliefert wer-
den. Somit hat man schon bei Zimmertemperatur sehr viele Lécher als Ladungstrager und
erhdlt einen p-dotierten Halbleiter.

Der kleine Energiebetrag zur Erzeugung freier Ladungstriger kann bei dotierten Halblei-
tern bereits von geringer thermischer Energie iiberwunden werden. Daher geht man davon
aus, dafBl bei Raumtemperatur alle Storstellenatome ionisiert sind und freie Ladungstriger
gespendet haben [Bos92].

An einer Grenzschicht zwischen n- und p-dotiertem Halbleiter, dem pn-Ubergang, diffun-
dieren die negativen Ladungstrédger in die jeweils andere Zone und rekombinieren dort mit
den ,positiven‘ Ladungstrdgern dieser Zone. Die ladungstrigerfreie Zone leitet im Idealfall
keinen Strom. Durch die zuriickbleibenden Ladungen baut sich eine Raumladungszone auf,

was die weitere Diffusion verhindert.
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Eine von aufen angelegte Spannung kann die ladungstrigerfreie Zone weiter vergréfern
(Sperrspannung) oder so weit verkleinern, dafi der pn-Ubergang schlielich Strom leitet.
Die in der Rontgen- und Gammaspektroskopie eingesetzten Halbleiterdetektoren funktio-
nieren wie folgt: Bei einem p*n-Detektor gelangt die Strahlung durch die relativ diinne
und stark dotierte p-Schicht in das grofivolumige, aber schwach dotierte n-Gebiet. Ei-
ne von auflen angelegte Sperrspannung sollte so groff sein, daB sich die Raumladungs-
zone moglichst iiber das ganze n-Gebiet erstreckt. Die Ausdehnung im p-Gebiet kann
vernachldssigt werden. Um eine verlustarme Ladungssammlung zu gewahrleisten, miissen
die nachzuweisenden Teilchen ganz innerhalb der Raumladungszone absorbiert werden,
da dort die gebildeten Elektronen-Loch-Paare durch das relativ starke elektrische Feld

getrennt werden kdnnen, bevor sie wieder rekombinieren.

p-n-Grenzschicht

p-nglet k n—GJeialet

—— Diﬁus:ion der Elektronen
e—{ = Diffusion der Lacher

) Y zum Vorverstarker
e N : !
: ~—— Bewegung der

: Elektronen Arbeitswiderstand

» ety

‘Bewegung der
d.dcher im| :
:elekmschgn Feld |

N et
_ negative positive Raumiadung
Raumladungszone +

Abb. 5.5: Kristall eines Halbleiterdetektors [Deb92]

Das fiir die Gammaspektroskopie am besten geeignete Material ist Germanium. Es
kénnen heute hochreine Kristalle mit einer Storstellenkonzentration von N =~ 10! pro
cm?® gezogen werden, was eine Ausdehnung der Raumladungzone und somit des sensitiven
Volumens auf mehrere Zentimeter ermdglicht [Bos92].

Anfang der 70er Jahre stand lediglich Material von minimal N ~~ 10'* pro em?® Stérstel-
lenkonzentration zur Verfiigung. Um auf die erforderliche niedrige Nettodotierung zu
kommen, wurde p-leitendes Material durch Eindriften von Lithium (Donatoren) kompen-
siert. Der Nachteil der Lithium-gedrifteten Ge(Li)-Detektoren ist, dafl der Detektor auch

im spannungslosen Zustand mit Fliissigstickstoff gekiihit werden muB, um eine Verande-
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rung in der kompensierten Zone durch die leicht beweglichen Lithium-Atome zu vermeiden.

Da Germanium einen relativ kleinen Abstand von Leitungs- und Valenzband hat, kommt es
bei Raumtemperatur zu einer hohen thermischen Generation freier Ladungstriger, was zu
einem hohen Leckstrom des Detektors fiihrt. Daher ist eine Kiihlung mit Fliissigstickstoff

zwingend erforderlich, solange sich der Detektor in Betrieb befindet.

A usfihrungsformen
Die gangigsten Ausfiihrungsformen fiir Halbleiterdetektoren sind die Koaxialdetektoren.

Daneben werden planare Detektoren, Bohrlochdetektoren und Ringdetektoren verwendet.

B.-impl. (p*) -
< p~—Ge
n~—Ge L S
a) b) Au
T -
[ b
Li.-diff. (a%) y:
+
Li.-diff. (at)
Li.-diff. (nt) Li.-diff. (a%)
p —Ge p~—Ge
L 3 L | 3
c) Au d) Au
L 3 [ ¢
a) planarer Germaniumdetektor b) P-Type-Koaxialdetektor
c) P-Type-Bohrlochdetektor d) P-Type-Ringdetektor

Abb. 5.7: Ausfiihrungsformen von Halbleiterdetektoren

Der P-Typ-Koaxial-Detektor besteht aus P-Typ Grundmaterial. Der pn-Ubergang wird
durch eine hochdotierte nt-Schicht gebildet, die durch Lithiumdiffusion erzeugt wird und
eine Dicke von ca. 0,5 mm hat. Der Riickkontakt ersteckt sich iiber die ganze Fliche des
goldbedampften Sackloches. Idealerweise sollte der Abstand vom Sacklochende bis zur
Stirnfliche nicht grofer als 20 mm und die Héhe des Detektors gleich dem Durchmesser

sein. Um den Detektor in Sperrichtung zu betreiben, mufi an der n*-Schicht die positive
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und am Riickkontakt die negative Spannung anliegen.

Der Bohrlochdetektor gleicht dem P-Type-Koaxial-Detektor. N-Type-Detektoren haben
die gleiche Form wie P-Type-Detektoren, aber eine inverse Dotierung. Der pn-Ubergang
wird durch Ionenimplantation erzeugt. Diese Bor-dotierte p*-Schicht ist diinner als 1 um.

Die Lochinnenseite wird mit Lithium diffundiert und bildet den n-Kontakt.

Koaxiale Detektoren haben das gréBte sensitive Volumen und werden daher fiir Energien
bis zu 10 MeV eingesetzt. Die untere Nachweisgrenze im Energiebereich hdngt von der ef-
fektiven Dicke des Eintrittfensters ab. Da hierbei besonders die Dicke der Totschicht, d.h.
der hochdotierten Schicht an der Oberfliche, mit eingeht, kann man mit ionenimplan-
tierten Detektoren niedrigere Energien nachweisen. Dies ist der wichtigste Unterschied
zwischen N- und P-Type-Detektoren. Da der HerstellungsprozeB bei N-Type-Detektoren

aufwendiger und kritischer ist, sind diese teurer als P-Type-Detektoren.
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Charakteristische Detektorparameter
Als wichtigste charakteristische Parameter werden die relative Nachweiswahrscheinlich-
keit (Efficiency), die Energieauflosung und das Peak-zu-Compton-Verhéltnis von den

Detektorherstellern standardm@Big angegeben.

Die relative Efficiency eines koaxialen Germaniumdetektors wird laut IEEE-Standard mit

der 1,33 MeV-Linie von %°Co spezifiziert und gemessen. Die Definition lautet [Ans86]:

Die relative Efficiency tst das prozentuale Verhilinis der Zidhlrate, die in 25 ¢cm FEntfer-
nung zu einer punktférmigen ©Co Quelle bei 1,33 MeV gemessen wird, zu der Zihlrate,
die sich unter gleichen Bedingungen mit einem 3z3 Zoll Nal(Tl)-Szintillationsdetektor
ergibt.

Neben der relativen Efficiency sind manchmal auch die absolute und die intrinsische Effi-

ciency von Interesse.

absolute Eff.: Eabe = gezihlte Ereignisse

von der Quelle emittierte Quanten

L. ezahlte Ereignisse
intrins. Eff.: Eint = & &

5.
in Detektor eingefallene Quanten (53)

Als Faustregel gilt iberschlagsmaBig fiir einen koaxialen Detektor, der in H6he und Durch-
messer ungefahr gleich ist, da pro 25g Germanium 1 % relative Efficiency resultieren. Ist

d gleich der Hohe und dem Durchmesser des Detektors, so ergibt sich:
€real = 0,17em™3 . d° (5.4)

Die Energieauflésung eines koaxialen Detektors wird ebenfalls mit der 1,33 MeV-Linie von
60Co spezifiziert und als Halbwertsbreite (FWHM = Full Width at Half Maximum) in keV
angegeben. In der Praxis kdnnen zwei Linien gut getrennt werden, wenn sie mindestens
eine Halbwertsbreite auseinander liegen.

Bei der Messung geringer Impulsraten ist es schwierig, die Signale des Untergrundes ge-

streuter Umgebungsstrahlung herauszufiltern. Das gelingt um so besser, je kleiner das
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Energiefenster ist, das man um den Gammapeak legt. Dies erfordert eine schmale Peak-
form. Nicht nur der FWHM-Wert ist hierbei von Interesse, sondern auch die Peakbreite bei
einem Zehntel (FWTM) und Fiinfzigstel (FWFM) der PeakhShe. Das Verhiltnis von FW-
TM zu FWHM gibt an, wie gut die tatsichliche Peakform an die theoretische Gaufiform
(FWTM / FWHM = 1,82 [Deb92]) herankommt.
Bei Halbleiterdetektoren setzt sich die Energieauflssung AE (=FWHM) hauptsachlich aus
den drei Komponenten

AE*= AE? 4+ AE?+ AE} (5.5)
zusammen.
AE, stellt den EinfluB der statistischen Schwankung dar, AF, bedeutet elektrisches Rau-
schen und AFEy ist die Verschlechterung der Auflésung durch Verluste bei der Ladungs-
sammlung.
Im Energiebereich zwischen 150 keV und 7 MeV ist die Comptonstreuung der dominante
Effekt (vergl. Kap. 5.1). Obwohl viele Quanten durch Mehrfachstreuung ganz absorbiert
werden und so zum Full Energy Peak beitragen, gibt es einige, die statistisch verteilt
ihre Energie nur teilweise abgeben und zum Comptonuntergrund beitragen. Dies fiihrt zu
einer Erh6hung der Nachweisgrenze, wenn der untersuchte Peak im Comptonuntergrund
einer Linie mit héherer Energie liegt. Ein Detektor mit einem guten Peak-zu-Compton-
Verhiltnis ermoglicht eine Erniedrigung der Nachweisgrenze.
Laut IEEE-Standard wird das Peak-zu-Compton-Verhiltnis unter den gleichen Bedingun-
gen wie die relative Efficiency gemessen. Dabei entspricht der Wert dem Verhiltnis aus
maximaler H6he des 1,332 MeV-Peaks zu dem durchschnittlichen Wert des Comptonkon-
tinuums zwischen 1,040 und 1,096 MeV, wobel sich das Compton-Kontinuum der 1,332
MeV-Linie von 0 bis 1,118 MeV erstreckt [Bos92].

Detektoren und MefBlplatze des ZSR

Im November 1995 wurden fiir das ZSR zwel neue Mefiplitze im Isotopenlabor eingerich-
tet, jeweils einer im sog. lod-Labor und im sog. Strontium-Labor. Die dort installierten
TMCA2-Systeme wurden von Firma target systemelectronics GmbH (Solingen) hergestellt
und ersetzten alte ND-66 Systeme von Firma Nucear Data. Jeder Mefiplatz bestand aus ei-
nem AT-kompatiblen PC, einem Nal-Szintillationsdetektor und einem Halbleiterdetektor
sowie der nétigen Elektronik zum Betrieb der Detektoren.

Um die Hintergrundstrahlung abzuschirmen, stehen die Kristalle aller Detektoren in Blei-
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abschirmungen von ca. 10 cm Wandstirke. Die Halbleiterdetektoren werden iber einen
Kiihlfinger in einem mit flissigem Stickstoff gefiillten Dewar-Gefaf unter dem Detektor
gekiihlt.

Der Nal-Detektor im Iod-Labor ist zusdtzlich mit einem Probenwechsler fiir Petrischalen
von 5 cm Durchmesser ausgeriistet, welcher die Schalen durch einen Durchbruch in der
Abschirmung direkt iiber die Detektorkappe fihrt (vergl. Kap. 5.5).

Das Vielkanalanalysatorsystem TMCA2, welches die Detektoren steuert, besteht aus ei-
nem Softwarepaket sowie einer oder mehreren TMCA2-Einsteckkarten fiir AT-kompatible
Rechner.

An jeder TMCAZ2-Karte kénnen zwei externe ADCs angeschlossen werden, wobei sich je-
weils 2 solcher Karten in einem PC befanden. Da keine externe Pufferung der Kanalinhalte
erfolgt, werden diese direkt im Hauptspeicher des Rechners abgelegt.

Das mitgelieferte Programmpaket stellt die Schnittstelle zwischen Experimentator und

MefBsystem dar.

Vorver— Spektro- Analog- PC-
. skopie- Digital-
D starker verstirker Konverter Karte
E
T von drei
weiteren
E Detektoren
K
T
0
R Hoch- PC-
spannung Speicher

Abb. 5.8: Blockbild TMCA2-MeSBdatenerfassungssystem

Aus Griinden der Datensicherheit ist der Mefiplatz im lod-Labor inzwischen in zwei
unabhingige Platze getrennt worden, so da jetzt sowohl Nal-Szintillator als auch der

Halbleiterdetektor iiber eigene Elektronik und einen eigenen PC verfiigen.
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Am MeBplatz im sog. Bestrahlungsblock sind drei Ge-Halbleiterdetektoren an einen PC
angeschlossen. Ein koaxialer P-Typ Koaxialdetektor von Firma Ortec steht seit Ende
1994 an diesem Platz, zwei weitere P-Typ Koaxialdetektoren (von Ortec bzw. PGT) sind
Ende 1996 aus dem sogenannten Chemielabor hinzugekommen.

Zur MeBdatenerfassung wird das MAESTRO-System von Firma Ortec verwendet. Es
besteht aus einer Einsteckkarte fiir AT-kompatible PCs und einem Softwarepaket zur
Detektorsteuerung und Spektrenbearbeitung. Die Zahlereignisse werden auf einem MCB
(Multi-Channel-Buffer), angeschlossen zwischen Spektroskopieverstirker und PC, von
analoge in digitale Signale konvertiert und im Speicher des MCB gesammelt. An jedem
MCB koénnen bis zu vier Detektoren angeschlossen werden. Der MCB besitzt nur einen
integrierten ADC, welcher als Multiplexer alle 4 Kanile auswertet. Die einem Count
folgende Totzeit des ADC wirkt sich auf alle vier Kanile aus. Hohe Totzeit auf einem
Kanal bedeutet ebensohohe Totzeit auf allen anderen Kanilen, auch wenn die dort
gemessenen Prédparate viel weniger aktiv sind. Dadurch kann das MAESTRO-System

keine so hohen Countraten verarbeiten wie das TMCA-System.

Vorver- Spektro- Analog- PC mit
. skopie- Digital-
D starker verstirker Konverter Karte
E
T von drei
weiteren

E Detektoren
K
T
0
R Hoch MCB-

spannung Speicher

Abb. 5.9: Blockbild MAESTRO-MeBdatenerfassungssystem
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5.2 DBestehende Probleme

5.2.1 Detektorsysteme

Sowohl RNAA als auch Batchversuche werden am ZSR schon seit einiger Zeit routineméifig
durchgefiihrt und ausgewertet. Zur Analyse der Bestrahlungsprodukte 13°I bzw. 1261 wird
der Ge(Li)-Halbleiterdetektor im lod-Labor verwendet. Bis Ende 1995 wurde dieser Me8-
platz von einem ND-66 System der Firma Nuclear Data gesteuert.

Die Ausbeutebestimmung der RNAA iiber das !%°I wird auf dem HPGe-Detektor mit
Berylliumfenster im Bestrahlungsblock durchgefiihrt, da nur dieser in der Lage ist, y-Linie

bei E, = 35 keV von 1%°] und einige Rontgenlinien nachzuweisen.

Die bei den Batchversuchen verwendeten Radionuklide ?°I, 3¢Cs und 85Sr werden
auf verschiedenen Detektoren gemessen. Durch seine geringe y-Energie kann 2° aufier
mit dem HPGe-Detektor mit Berylliumfenster im Bestrahlungsblock nur noch mit den
Nal-Detektoren gemessen werden. '*4Cs und 8°Sr k&nnen sowohl auf Nal-Detektoren als
auch auf Halbleiterdetektoren gemessen werden. Es werden standardmaBig die Szintilla-
toren verwendet, da diese durch ihre groferen Kristalle ein hoheres Ansprechvermégen
besitzen, was zu kiirzeren MeSBzeiten fiihrt. Die geringere Energieaufldsung kann bei den
meisten Nuklidkombinationen in Kauf genommen werden. Da wihrend eines laufenden
Batch-Versuches grofe Mengen an Proben anfallen, ist der Einsatz des automatischen

Probenwechslers erforderlich.

Die Umstellung von den festverdrahteten Vielkanalanalysatoren der ND-66 Systeme auf
PC-basierte Mefplatze ist fiir den Anwender nicht trivial. Daher entstand die Notwendig-
keit, fiir Mitarbeiter mit verschiedensten Ausbildungen und Arbeitsgebieten eine bediener-
freundliche und auf die MeBaufgaben abgestimmte Programmumgebung und Oberfliche
zu schaffen.

Nach Installation des TMCA-Systems war das dringendste Problem die vorhandene
Meniistruktur von TMCA an die Aufgaben der Mefipldtze anzupassen. Nur ein Bruchteil
der Funktionalitdt von TMCA wird fiir den praktischen Einsatz als MeBdatenerfassungs-
system iiberhaupt bendtigt. Des weiteren ist die mitgelieferte Meniistruktur zu komplex.

Durch die Umstellung auf das TMCA-System fehlte auBerdem eine Schnittstelle zum Pro-
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benwechsler am Nal-Detektor im Iod-Labor. Fiir die vorher vorhandenen ND66-Systeme
gab es ein Programmpaket, welches neben der Steuerung des Wechslers auch die Aus-
wertung der erhaltenen Spektraldaten vornahm. Da ohne verfiigbaren Probenwechsler der
mogliche Durchsatz an Proben nicht ausreichte, mufite hier ein neues Programmpaket ent-
wickelt werden, das den Probenwechsler steuern und eine einfache Auswertung vornehmen
konnte.

Des weiteren erforderten folgende Eigenschaften des TMCA-Systems eine zuverldssige An-

passung an die Anforderungen des routineméafigen Mefbetriebes:

e Fehlende Moglichkeit, das Experiment begleitenden Informationen abzuspeichern.
Es werden standardmaBig nur das Datum, die Uhrzeit, Livetime und Realtime gespei-
chert. Speichern von Daten iiber das zugeh6rige Experiment, die Probe, Einwaage

oder Geometrie wird nicht unterstiitzt.

e Verwendung einer Verzeichnisstruktur nicht méglich
Dateinamen in TMCA diirfen hochstens 15 Zeichen lang sein. Die Eingabe eines ab-
soluten Dateinamens inklusive Unterverzeichnissen ist nicht méglich. Somit kdnnen
z.B. Spektren, die zu verschiedenen Experimenten gehéren, nicht ohne weiteres in

getrennte Unterverzeichnisse abgelegt werden.

e Keine Warnung beim Uberschreiben
Wird ein bereits existierendes Spektrum iiberschrieben, so wird vorher weder um
Bestdtigung gebeten, noch erscheint eine Warnung. Das alte Spektrum erhilt die
Extension BAK. Nach zweimaligem Uberschreiben ist das urspriingliche Spektrum

verloren, ohne daf dieses vom Anwender bemerkt werden kann.

e Kein automatisches Speichern beendeter Messungen
Es besteht keine Moglichkeit, beendete Messungen flexibel unter beim Start fest-
gelegten Dateinamen speichern zu lassen. Da jedoch besonders die fiir die RNAA
durchgefiihrten Messungen langwierig und nicht wiederholbar sind, ist ohne auto-
matisches Abspeichern die Gefahr eines Datenverlustes beim urspriinglichen TMCA-

System inakzeptabel hoch.

Das MAESTRO-System wird im ZSR schon seit einiger Zeit eingesetzt. Die Bedienung ist

allen Mitarbeitern, die auf den entsprechenden Detektoren messen, vertraut. Obwohl die
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Maestro-Software sehr stabil 1duft und schon seit einigen Jahren im ZSR verwendet wird,

gab es eine Reihe von Punkten, die zu verbessern waren:

e Meniistruktur
Die verwendete Meniistruktur ist uniibersichtlich und gew6hnungsbediirftig. Sie ent-
spricht keinerlei Standard. Einige Befehle haben ungiinstig gewahlte Namen, andere

finden sich an ungewshnlichen Stellen wieder.

e Erfassung von Experimentdaten
Aufler der Beschreibung von Detektor und Probe enthdlt das Maestro-Spektrum
keine Eintrage iiber Experimentdaten. Es fehlt die Mdglichkeit, Geometrie, Expe-
riment, Anwender und Einwaage zu vermerken; es 148t sich kein freier Kommentar

mitspeichern.

e Unterstiitzung von Verzeichnissen
Der Laden-Dialog ist veraltet. Angezeigt werden nur die Dateien eines Verzeichnisses,
ein Verzeichniswechsel ist nicht méglich. Der Speichern-Dialog verhdlt sich dhnlich.

Aus diesen Punkten resultiert ein unstrukturiertes Abspeichern von Spektren.

e Kein automatisches Speichern fertiger Messungen
Ein automatisches Abspeichern fertiger Spektren kann zwar voreingestellt werden,
es ist durch die Programmkonzeption aber nicht méglich zu garantieren, daf dieser

Vorgang auch immer ausgefiihrt wird.

Als Teillssung, die zumindest ein ungewolltes Uberschreiben von Spektren verhindert und
wiederholte Ausfiihrung von Standardmessungen erleichert, existiert fir MAESTRO ein
Programm. Dieses vermerkt, ob die aktuelle Messung schon gespeichert wurde. Vor dem
Start einer neuen Messung mu$ ein fertig gemessenes Spektrum gesichert werden. Zusitz-
lich kénnen Standardmessungen aus einem Meni ausgewdhlt werden, wobei dann alle fiir
die Messung nétigen Einstellungen automatisch vorgenommen werden.

Dieses Programm funktioniert sehr gut, unterstiitzt aber nur einen Detektor. Schon zu
Beginn dieser Diplomarbeit stand jedoch fest, daf das MAESTRO-System im Bestrah-
lungsblock um zwei Detektoren erweitert werden sollte. Somit mufiten vier Detektoren
mit TMCA und drei mit MAESTRO gesteuert werden. Beide Systeme sind véllig inkom-

patibel untereinander. Die grundlegenden Konzepte unterscheiden sich ebensosehr wie
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die Bedienungsoberflichen und die Formate der Spektraldateien. Keines dieser Formate
kann von GAMMA (s. Kap. 5.2.2) gelesen oder in andere Programme, wie z.B. Microsoft

Excel, importiert werden.

5.2.2 Auswertung

Eine Auswertung der gewonnenen Spektren erfolgte auf den ND-66 Systemen direkt auf
den Vielkanalanalysatoren. Eine Riickverfolgbarkeit der Daten zur Qualitdtssicherung war
nicht méglich. Sowohl fiir den Mefiplatz im Bestrahlungsblock als auch dem ehemaligen
MeSplatz im Chemielabor existieren einige von Mitarbeitern des Institutes entwickelte Pro-
gramme, die alle benstigten Informationen zusammenstellen. Diese Programme konnten
gef. Peaks suchen, auswerten und einen Report ausdrucken. Eine automatisierte vollstandi-
ge Analyse von Spektren fehlte aber.

Da das TMCA-System durch sein Design das Ausfiilhren von Auswerteprogrammen auf
dem Meflplatzrechner nicht zuldB8t, mufl hier eine strikte Trennung zwischen Mefplatz
und Auswertung erfolgen. Gemessene Spektren werden auf Diskette iiberspielt und am
jeweiligen Arbeitsplatzrechner ausgewertet. Einzige Ausnahme durfte die automatische
Auswertung des Probenwechslers darstellen.

Zur schnellen Auswertung einfacher Halbleiter-Spektren kann das Programm GAMMA
benutzt werden. GAMMA kann Spektren des hauseigenen Formates bearbeiten. Zur
detailierten Auswertung komplexer Spektren stehen zwei Arbeitsplatzlizenzen des Pro-
grammes GAMMAW zur Verfligung. GAMMAW bietet eine grofie Fiille an Funktionen

und kann die Formate aller Mefisysteme des ZSR lesen.

Ein Programm zur Auswertung von Nal-Spektren ist nicht vorhanden. Aufgrund der viel
geringeren Energieaufldsung der Detektoren kénnen Nal-Spektren nicht mit GAMMA
oder GAMMAW ausgewertet werden (siehe auch Kap. 6.2.1).
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5.3 Konzept einer Integration

Da Messungen zu gleichen Experimenten auf verschiedenen untereinander inkompatiblen
MeBplatzsystemen durchgefiihrt werden, mufte eine Integration dieser Mef8plitze zu
einem Gesamtsystem erfolgen. Dabei sollten die Schwachpunkte beider Systeme so gut

wie moglich behoben werden.

Als dringenster Punkt muBte die iiberfrachtete Meniistruktur von TMCA an die Bediirf-
nisse der einzelnen Arbeitsplitze angepafit werden. Die neue Befehlsstruktur wurde in Zu-
sammenarbeit mit den Mitarbeitern des ZSR erstellt und ihren Wiinschen angepaft. Nur
die notwendigen Befehle wurden in die neue Struktur aufgenommen, fiir den Mefbetrieb
gefihrliche entfernt. Da eine strikte Trennung von Mefplatz und Auswertung erfolgen soll-
te, wurden alle Auswerte-Befehle aus dem Menii entfernt. Ferner wurde die Meniistruktur
auf die jeweils angeschlossenen Detektoren abgestimmt.

TMCA und MAESTRO speichern zu wenig Informationen i{iber die gemessene Probe in
ihren Spektraldateien ab. Um Messungen nachvollziehbar zu machen, fehlen Angaben iiber
den Detektor, das Experiment, die Probe, Einwaage und Geometrie. Diese Informationen
sollten in standardisierter Form mitgespeichert werden.

Alle Programme mufBten einheitliche Arbeitsoberflichen erhalten. Tastenbelegung und
Bildschirmaufbau miissen giiltigen Standards [Sky90] folgen. Insbesondere miissen alle
notwendigen Eingaben so einfach wie moglich erfolgen kénnen. Die Arbeitsoberflichen
miissen fiir das Abspeichern der zusitzlichen Informationen sorgen.

Der Anwender sollte iiber wenige Tasten alle notwendigen Parameter einer Messung ein-
gegeben kénnen. Da viele Messungen eines Experiments stets mit gleichen Vorgaben ab-
laufen, sollte fiir jeden Mefiplatz eine Liste vordefinierter Messungen aufgestellt werden.
Nach dem Ende einer Messung sollen die gewonnenen Spektraldaten so schnell wie moglich
gespeichert werden, spidtestens, wenn eine neue Messung gestartet werden soll. Schon
vorhandene Spektren diirfen nicht ohne Warnung und Nachfrage iiberschrieben werden
kénnen. Kénnten Daten geloscht werden, muf sich ein Programm immer per Nachfrage
bestdtigen lassen, ob der Anwender dieses auch wirklich mochte.

Fiir das ganze zu entwickelnde Programmpaket galt zusdtzlich, dafl eine M&glichkeit ge-
schaffen werden muBte, durch welche die einzelnen Programme untereinander Informatio-

nen austauschen kdnnen. Hierzu fithrten wir auf jedem Me8platz eine sogenannte Status-
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Datei ein, in welcher vermerkt wird, welches Programm zur Zeit welchen Detektor mit
welcher Messung belegt [Bot96]. So kann verhindert werden, daf eine laufende Messung
unbeabsichtigt unterbrochen oder geléscht wird.

Ferner miissen sich neue Programme nahtlos in das bestehende Konzept einfiigen kénnen,
indem sie an der Kommunikation untereinander iiber die Status-Datei AM2.STT teilneh-
men.

SchlieBlich miissen die Dateiausgaben von Programmen fiir fremde Software leSbar sein.

Die Beschreibung der Realisierung dieser Vorgaben erfolgt in den folgenden Abschnitten.

5.4 Entwicklung einer Benutzeroberfliche

Die Arbeitsoberfliche AUTOMESS-II (im folgenden kurz AM2) hat vier Aufgaben:

1. Sie erméglicht dem Anwender die komfortable Eingabe aller Mefparameter. Alter-

nativ ist die Auswahl fertiger Parametersdtze aus einer vordefinierten Liste moglich.

2. Die Informationen iiber Detektor, Experiment, Probe, Einwaage und Geometrie wer-

den in der Spektraldatei abgelegt.

3. AM2 verwaltet den Zugriff auf die angeschlossenen Detektoren. Es kénnen nur auf

freien Detektoren neue Messungen gestartet werden.

4. Nach dem Ende der Messung wird das fertige Spektrum so schnell wie moglich
gespeichert.

Da sich die Mefisysteme MAESTRO und TMCA in ihrer Konzeption sehr unterscheiden,
war die Entwicklung von zwei Versionen von AM2 notwendig. Diese Arbeit beschreibt
die AM2-Version fiir das MAESTRO-System des Mefiplatzes im Bestrahlungsblock. Die
Beschreibung der Version fiir die TMCA-MeBpldtze im Isotopenlabor befindet sich in
[Kuh97]. Beide Versionen von AM2 besitzen die gleiche Schnittstelle zum Benutzer, d.h.
unabhingig vom MefBplatz oder System sieht die Bildschirmausgabe gleich aus. Alle
Eingaben erfolgen in der gleichen Form und in identischer Reihenfolge, ebenso sind alle

Tastenbelegungen gleich.

Nach dem Start von AM2 kann der gewiinschte Detektor ausgewdhlt werden, sofern dieser

frei ist. Detektoren, auf denen bereits Messungen laufen, stehen nicht zur Verfiigung. Nach
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dem Detektor erfolgt die Auswahl des Experimentes, fiir das eine Messung durchgefiihrt
werden soll. Der Name des Experimentes wird ebenfalls in der Spektraldatei abgelegt.
Mit dem Experiment liegt auch der Speicherpfad der Spektraldatei fest. Experimente
koénnen auch mit festen Angaben iiber die restlichen MeBSparameter verkniipft werden,
so daf diese nicht mehr eingegeben werden miissen. Sind alle MeB8parameter mit dem
Experiment verkniipft, weil z.B. alle Proben eines Experimentes mit stets der gleichen
Konfiguration gemessen werden, ist die Eingabe beendet und die Messung kann gestartet
werden. Andernfalls fordert AM2 die fehlenden MeBparameter an und sorgt dafiir, da die
Angaben iiber Probenkennung, verwendete Me8geometrie, Einwaage der Probe und einen
freien Kommentar in der Spektraldatei gespeichert werden. Die Angaben iiber Experiment
und Geometrie sind standardisiert, d.h. jedes Experiment und jede Geometrie erhilt einen
festen Namen. Spiter kann jederzeit nachvollzogen werden, wie die Messung genau ablief.
Als letzter Punkt wird der Dateiname angefordert, unter dem die fertige Messung gespei-
chert werden soll. Ist der eingegebene Name schon vorhanden, so erfolgt eine Warnung.
Es erscheint schlieBlich eine Zusammenfassung aller MeBparameter. Werden keine Ande-
rungen vorgenommen, wird die gewiinschte Messung gestartet. Nach Ablauf der Mefzeit

wird die Messung gespeichert und der Detektor wird fiir die ndchsten Versuche freigegeben.

AM2 vermerkt gestartete Messungen in der Statusdatei AM2.STT, so daB andere Pro-
gramme feststellen konnen, ob ein Detektor von AM2 belegt ist. Alle Programme, die
Messungen starten, wie z.B. die Steuerung des automatischen Probenwechslers oder die
Nulleffektiiberwachung, nehmen an dieser Kommunikation iiber AM2.STT teil, so da8
gewdhrleistet wird, daB kein Programm die Messung eines anderen abbricht oder 16scht.
Versehentliches Loschen fremder Messungen fiihrte in der Vergangenheit immer wieder
zu Datenverlusten. Besonders die Langzeitmessungen der RNAA waren gefihrdet. Durch
die kurze Halbwertszeit des 1*°I kénnen die Analyseproben nur einmal gemessen werden.
Wurde die Messung versehentlich gestoppt oder geldscht, waren die Daten iiber das 1391

verloren.

Durch die Entwicklung der Benutzeroberfliche Automess II fiir die beiden am ZSR ver-
wendeten MeBplatzsysteme TMCA und MAESTRO ist es moglich geworden, Messungen

besonders komfortabel zu starten. Die Spektren werden mit allen notwendigen Daten verse-
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hen, die die Messung jederzeit nachvollziehbar und tberpriifbar machen. Spektren werden
geordnet und iibersichtlich abgespeichert. Messungen mit immer wiederkehrenden Para-
metern kénnen schnell und ohne lange Eingaben gestartet werden. Versehentlicher Daten-
verlust gehort der Vergangenheit an. Dariiber hinaus wird die Einarbeitungszeit auf die
MeBplatzsysteme entscheidend verkiirzt, da sowohl TMCA als auch MEASTRO trotz ih-
res vollig inkompatiblen Designs dem Anwender eine identische Oberfliche zur Verfiigung
stellen. Durch das offene Programmierkonzept kann AM2 jederzeit erweitert werden. Die
neueste Version bietet jetzt (Stand: 1/97) auch die Moglichkeit, Experiment und zugehori-
ge Auswertesoftware zu verkniipfen, so daf§ die Auswertung automatisch sofort nach dem

Ende der Messung beginnt.

5.5 Automatischer Probenwechsler

Hardware

Der automatische Probenwechsler ist an die Abschirmung des Nal-Szintillators im
lod-Labor angebracht. Er kann bis zu 30 Petri-Schilchen von 5 cm Durchmesser halten.
Eine von einem Schrittmotor angetriebene Schublade nimmt die Schélchen nacheinander
auf und fihrt sie durch ein Loch in der Abschirmung iiber die Detektorkappe. Nach

erfolgter Messung werden die Schilchen ausgeworfen.

Der Probenwechsler wird iiber das Programm PW.EXE aktiviert, welches iiber die
serielle Schnittstelle des Me8rechners mit der Steuerung des Schrittmotors kommuniziert.
Durch Aufruf von PW wird die Schublade des Wechslers nacheinander in die Positionen
AUSWURF - AUFNAHME - MESSPOSITION gefahren.
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Abb. 5.10: Nal-Detektor mit automatischem Probenwechser

Software

Den Start einer Reihenmessung ibernimmt das Programm WECHSLER.EXE. Nachdem
sichergestellt wurde, daf8 der Detektor fiir eine neue Reihenmessung zur Verfiigung steht,
kénnen alle fiir die Messung notwendigen Parameter eingetragen werden. Dieses sind die zu
messenden Nuklide, die minimale Me8zeit, die minimalen Counts pro ausgewertetem Peak

und die maximale Mefizeit pro Probe. Alternativ ist eine Auswahl aus vorher festgelegten
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Parametersdtzen moglich.

Nach der Eingabe aller Eckdaten kann der Probenwechsler mit Petrischilchen aufgefiillt
werden. Alle notwendigen Dateien werden angelegt oder angepaf8t, und die Reihenmessung
startet mit dem Einfahren des ersten Schélchens.

Nach dem Ablauf der eingestellten MinimalmeBzeit wird die Messung gestoppt und das
Spektrum abgespeichert. Das Programm WECHSELN.EXE sorgt fiir den korrekten Fort-
gang der Reihenmessung. WECHSELN ldd das gemessene Spektrum und priift, ob genug
Counts zusammengekommen sind oder die maximal zuldssige MefBzeit erreicht wurde. Ist
eines von beiden der Fall und sind noch weitere Schalen zu messen, so wird mit dem Aus-
wurf der gemessenen Schale und dem Einfahren der nédchsten Schale die Reihenmessung

fortgesetzt [Bot96].
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Automatische Auswertung
Die automatische Auswertung der gemessenen Spektren ist das Kernstiick der Program-
mierung der Wechslersteuerung. Derzeit kann das System Spektren auswerten, in denen

die Nuklide 1251, 134Cs und 8%Sr in beliebigen Kombinationen gemessen wurden.

125] zerfallt mit einer Halbwertszeit von 60 Tagen in das stabile 25Te. Dabei werden folgen-

de Rontgen- bzw. y-Quanten der Energien E., mit den Wahrscheinlichkeiten 7 ausgesandt:

Tab. 5.3: v-Linien des 12°]

E, [keV] 27.2 97 .4 31,0 35,6
. 0,39 0,73 0,25 0,06
400 —
300 |-
200 |-
i
100 =
L
] | ] ) | I | i ] 1 | i
0 200 400 600 800 1000
Abb. 5.11: 125] Spektrum Kanal

Bedingt durch das geringe Auflésungsvermogen eines Nal-Detektors zeigen sich alle diese

Linien zusammen in einem Peak.
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134Cg zerfillt mit einer Halbwertszeit von 2,06 Jahren in das stabile 134Ba. Es kommt

dabei zur Emission folgender y-Quanten:

Tab. 5.4: y-Linien des 34Cs

E, [keV] | 31,8 32,2 36,4 4753 5632 569,3 6047 7958 801,9
n 0,002 0,004 0,001 0,014 0,083 0,154 0,976 0,854 0,873
400 =
Peak Il
300 =
B Peak HlI
536,2 keV
200 |=— 569,3 keV
604,7 keV
795,8 keV
100 = 801,9 keV
0
| 1 | I | ! | ! | I | i
0 200 400 600 800 1000
Abb. 5.12: 134Cs Spektrum _ Kanal

Die Linien bei 563,2 keV, 569,3 keV und 604,7 kev verschmelzen im Nal-Spektrum zu
Peak II. Ebenso die Linien bei 795,8 keV und 801,9 keV zu Peak III sowie die Linien von
31,8 bis 36,4 keV zu Peak I. Von diesen drei Peaks weisen nur die beiden hochenergetischen

nennenswerte Zihlraten auf und kénnen zur Auswertung herangezogen werden.

85Gr zerfillt mit einer Halbwertszeit von 64,8 Tagen in das stabile 33Rb. Dabei werden

folgende y-Quanten emittiert:

Tab. 5.5: y-Linien des 3%5r
E, [keV] 13,3 13,4 15,0 513,9 868,5
i 0,170 0,330 0,086 0,993 0,001
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400 =
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Abb. 5.13: 85r Spektrum Kanal

Im Nal-Spektrum ist nur der 513,9 keV-Peak zu sehen. Dieser wird zur Auswertung her-

angezogen.

Auswertung

Die eigentliche Auswertung beginnt damit, daB WECHSLER die festgelegten ROIs der
gemessenen Nuklide, den Wert des Untergrundes der Umgebungsstrahlung und die Infor-
mationen zur aktuellen Reihenmessung lddt. Dann werden die Kanalinhalte des zuletzt
gemessenen Spektrums eingelesen.

Im einfachsten Fall wird nur ein Nuklid gemessen. Die zur ROI (=Region of Interest, inter-
essierender Bereich von Kanilen im Spektrum, hier: um einen Peak herum) dieses Nuklids
gehorenden Kanile werden aufintegriert und der Untergrund der Umgebungsstrahiung
abgezogen. Erste Versionen von WECHSLER.EXE errechneten einen trapezférmigen Un-
tergrund unter dem betrachteten Peak. Diese Losung stellte sich fiir Spektren eines Nal-
Detektors als nicht praktikabel heraus. Durch statistische Schwankungen des Untergrundes
konnen sich die Zdhlraten benachbarter Kanile stark unterscheiden. Je nachdem, welche
Kandle man dann zur Berechnung des Untergrundtrapezes heranzieht, unterscheidet sich

der mogliche Untergrundabzug von Kanal zu Kanal.
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Abb. 5.14: Untergrundabzug durch Trapez

52

Stattdessen wurde der Untergrund einmal iiber mehrere Tage kontinuierlich aufgenom-

men und die zu den ROIs gehérenden Kanile integriert. Es wird nun ein fiir jede ROI

festgelegter Wert abgezogen. Je langer die MeBzeit, desto genauer stimmen Untergrund

in den ROIs und der Durchschnittswert aus der Untergrundmessung iiberein.

Counts

statistische
Schwankungen

des Untergrundes

keine Differenz im Abzug des
Untergrundes bei festem Mittel-

wert aus Langzeitmessung

[ N [ I S [ s S A Iy A N S B >

Abb. 5.15: Fester Untergrundabzug

Sind genug Nettocounts gemessen worden oder wurde die vorgegebene maximale Mefzeit

pro Schale erreicht, so wird der Zahlenwert der Nettocounts in einer Reportdatei abgelegt.

Die gemessene Schale wird ausgeworfen und die nichste in den Detektor eingefahren.

Sind noch nicht genug Counts zusammengekommen und die maximale MeBzeit ist noch

nicht erreicht, so wird die Mefzeit erh6ht und die Messung der gleichen Schale fortgesetzt.

Am Ende der Mefireihe enthdlt die Reportdatei alle Informationen iiber die vorgenom-

menen Messungen und die Nettocounts der gemessenen Nuklide. Die Reportdatei kann

ausgedruckt oder in andere Programme importiert werden.
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Kombinierte Messungen

Werden 12°1 und 134Cs (oder 8%Sr) zusammen gemessen, so wird fiir beide Nuklide wie
oben beschrieben verfahren. Da sich jedoch der lod-Peak im Compton-Untergrund des
Caesiums befindet und !34Cs dariiber hinaus auch einen Peak in der Iod-ROI besitzt,
mufB der Anteil des 13*Cs von der lod-Zihlrate subtrahiert werden. Dieses ist mdglich,

da die Counts im ausgewerteten !34Cs-Peak proportional zu den vom '34Cs verursachten

Counts in der Iod-ROI sind.

134Cs Counts in der lod-ROI

0 -
0 5000 10000 15000 20000 25000 30000

1T 1T 1 1 1

134Cs-Counts im Peak I

Abb. 5.15: 134Cs-Untergrund im '**I-Peak

1000 Counts im groBen 134Cs-Peak entsprechen 90 Counts in der 25I-ROI.
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Fiir den 3°Sr-Anteil in der '2°I-ROI wird auf die gleiche Art verfahren.

85S¢ Counts in der 10d-ROI

400 ~

300 —

200
B

100 —

0

B3

|
2000

T

1 T 7 T 71
4000 6000 8000 10000

83r Counts im Sr-Peak

Abb. 5.16: 85Sr-Untergrund im ?°[-Peak

1000 Counts im 35Sr-Peak entsprechen 40 Counts in der 2°I-ROI.
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Problematisch ist die gleichzeitige Messung von *3*Cs und 8%Sr, da sich die zugehdrigen
ROIs iiberlappen:

Counts
400 |~

300 =

200

100

- Sr-ROI Cs-ROI

500 600 700 800 Kanal
Abb. 5.17: 8Sr und 34Cs

Fiir das 14Cs kann auf den 2. Peak ausgewichen werden. Da hier in Vergleich zum gréften
Peak (vgl. Abb. (5.12)) weniger Ereignisse gezdhlt werden, erhilt man bei gleicher MeBzeit
eine schlechtere Zihlstatistik. Beim 8°Sr steht kein weiterer Peak zur Verfiigung.

Leider 148t sich der Anteil des 34Cs nicht auf einfache Art aus dem 3°Sr rausrechnen.
Bei wenigen Counts liegt der 1**Cs-Peak vollstindig hochenergetisch vor der ¥°Sr-ROI,
wird aber ab einer Nettofliche von ca. 2000 Counts so breit, da8 er sich mit der 8°Sr-ROI
iiberschneidet. Ein Fit des !>*Cs-Anteils in der Sr-ROI mit verschiedenen Funktionen
brachte keine zufriedenstellenden Ergebnisse, da diese nach jeder kleinen Verinderung an
der MeBplatzelektronik den 34Cs-Anteil in der 8Sr-ROI nicht mehr korrekt wiedergeben
und neue Funktion gefittet werden miifiten. Beim jetzt angewandten Verfahren miissen
nach Anderungen an der Elektronik nur die ROIs neu bestimmt werden. Ebenso sollten
die oben angefiihrten Faktoren iiberpriift und der Untergrund der Umgebungsstrahlung
neu gemessen werden.

Um 34Cs und®Sr trotzdem gleichzeitig messen zu konnen, hat sich folgende Losung als
am geeignetsten herausgestellt: Statt des ganzen 83Sr-Peaks wird nur die vordere Hilfte
aufintegriert. Das Maximum des 8°Sr-Peaks liegt stets im gleichen Kanal, welcher vom

134Cs-Peak nicht erreicht wird. Dieses Verfahren ist nur moglich, weil das Verhiltnis aus
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Counts im ganzen Peak N, zu Counts im halben Peak N, unabhéngig der Aktivitdt der

Probe und der Mefzeit konstant ist.

Tab. 5.6: Verhiltnis ganzer zu halber 8°Sr-Peak

85Sr-Losung [ul] | Ny (1000s) | Np (1000s) | Ny / Ng
20 2341 £ 70 | 1101 £48 | 2,13+£0,1
50 5880 £ 91 | 2782+ 63 | 2,11 £ 0,06
70 7229 £ 98 | 3432+ 68 | 2,10 £+ 0,05
90 9149 + 108 | 4389 £+ 74 | 2,08 £+ 0,04
100 10665 + 115 | 5049 £ 79 | 2,11 £ 0,04

Von den errechneten Counts fiir 33Sr muf neben dem Untergrund auch der Effekt des
134Cs abgezogen werden. Wird auch noch 1251 gemessen, so mu8 hier der Einflu8 des 34Cs

und des ®Sr beachtet werden.

Fehlerbetrachtung

Die Fehler hdngen stark von der Aktivitit der gemessenen Proben und der MefBzeit ab.
Generell gilt: Wird nur ein Nuklid gemessen oder wird Iod in Kombination mit Stronti-
um oder Caesium gemessen, funktioniert das oben beschriebene Verfahren sehr gut. Nur
gleichzeitiges Messen von 134Cs und #Sr ist problematisch und kann je nach Verhiltnis
der Nuklide in der Analysenprobe zu inakzeptabel groB8en Fehlern fiihren.

Die folgenden Betrachtungen sind fiir typische Konfigurationen von Batchversuchen durch-

gefiihrt. Die Fehler beziehen sich nur auf die Messung und das Auswerteverfahren.

1. Es wird ein Nuklid gemessen.
Unabhingig vom gemessenen Nuklid hingt der Meffehler nur vom Netto-Integral
des zur Auswertung herangezogenen Peaks ab. Der statistische Fehler errechnet sich
nach Formel (7.3). Wird lange genug gemessen, kann ein statistischer Fehler unter

einem Prozent erreicht werden.

Die einzige Einschrankung liefert der Untergrund der Hintergrundstrahlung, welcher
im betrachteten Fall die Nachweisgrenzen festlegt. Diese liegen bei 1000 Sekunden
MefBzeit fiir 1251 bei 0,14 cps, fiir }3Cs bei 0,3 cps und fiir ®Sr bei 0,26 cps [Din25]

In der Praxis liegt in den Proben stets genug Aktivitdt vor, so daf keine Ein-

schrankung durch das Niveau der Hintergrundstrahlung auftritt.
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2. Es werden '?°T und '*'Cs (oder #°Sr) zusammen gemessen.
Fiir 134Cs (bzw. 85Sr) gilt der in 1 angefiihrte Fall, da das Iod keine Auswirkungen
auf den zur Auswertung herangezogenen Peak des Caesiums (Strontiums) hat. Liegt
im Verhiltnis zum Caesium (Strontium) wenig Iod in der Probe vor, so bestimmt die
Hohe des Compten-Untergrundes des 1*4Cs (83Sr) den Fehler bei der Auswertung
des 12°]-Peaks. Je linger gemessen wird, desto genauer stimmen theoretischer und
tatsachlicher 134Cs-Untergrund (bzw. 8Sr-Untergrund) in der lod-ROI iiberein und

desto genauer wird das 134Cs (8%Sr) aus dem 2°I herausgerechnet.

In der Praxis liegt in den Proben viel mehr lodaktivitdt als Aktivitit des Caesiums
(Strontiums) vor, so dafl auch hier durch geniigend lange Mefzeit ein statistisch

bedingter Mefifehler kleiner als einem Prozent erreicht werden kann.

3. Es werden #Sr und *Cs zusammen gemessen.
Fiir das 134Cs gelten die gleichen Uberlegungen wie unter 1. Jedoch besitzt der
zweite Caesium-Peak nur etwa 60 % der Fliche des ersten Peaks, so daB hier eine
lingere Mefzeit notwendig ist, um auf eine geniigend grofie Anzahl Nettocounts zu
kommen. Beim #Sr gehen 50 % an Countrate verloren, da die hoherenergetische
Hilfte des Peaks nicht ausgewertet werden kann. Kann durch lange MeBzeit eine
gute Zahlstatistik fiir das 85Sr erreicht werden, so kann iiber die Fliche im halben
Strontium sehr genau auf die Fldche des vollstindigen Peaks geschlossen werden.
Entscheidend ist die Peakform, damit die festgelegte ROI den Peak genau im Kanal
mit der hochsten Countrate teilt und das theoretische Verhiltnis von ganzem zu

halbem Peak mit dem in der Messung iibereinstimmt.

In der Praxis ergeben sich fiir das 134Cs - bis auf die etwas geringere Countrate -
keine Einschrankungen. Fiir das Strontium entscheidet, wie genau der Peak durch
die ROI geteilt wird. Bei sehr guter Einstellung der Mefiplatz-Elektronik, exakter
Anpassung der Auswertung und ausreichender Mefidauer liegt der Fehler unter 5 %,
bei weniger als 2500 Nettocounts im halben 35Sr-Peak beginnt die Unsicherheit fiir

die durchgefiihrten Experimente zu grofi zu werden.

Obige Uberlegungen wurden durch Versuche mit Blindproben nachgepriift. Die einge-
setzten Mengen an Aktivitit kénnen bei Messung einzelner Nuklide (oder Iod und einem

weiteren Nuklid) im schlechtesten Fall bis auf zwei Prozent bestimmt werden und die
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Unsicherheit des Auswerteverfahrens liegt damit in der GroSenordnung des ohnehin
vorhandenen Pipettierfehlers (siche Kap. 7.2). Bei gleichzeitiger Messung von *34Cs und
85Sr gilt diese Marke auch fiir das Caesium, beim Strontium werden bestenfalls fiinf
Prozent Genauigkeit erreicht, bei sehr ungiinstigen Verhiltnissen (wenig 8°Sr, kurze
MeBzeit) versagt das Verfahren bei einem Fehler iiber 10 %.

In diesem Fall kann auf Ge(Li)- oder HPGe-Detektoren ausgewichen werden.

Um den notwendigen Probendurchsatz zu ermdglichen, sind im praktischen Einsatz aus
Zeitgriinden selten Messungen moglich, genug Counts fiir einen statistischen Fehler unter
einem Prozent in allen ausgewerteten Peaks zu erreichen. Die gingigste Vorgehensweise
ist, méglichst 1000 Nettocounts zu erreichen, was (auBer fiir den Fall von 134Cs + 83Sr)
einen Fehler von ca. 4 % bedeutet. Fiir jede Me8reihe mu8 der bestmégliche Kompromi8
von moglicher MeBdauer und tolerierbarem Fehler gefunden werden.

Sollte das System wie geplant auf die Messung anderer Nuklide erweitert werden, so kann
die Auswertung durch einen Peaksearch und eine Spektrenentfaltung erweitert werden,

um auch komplexe Nal-Spektren automatisch auswerten zu kdnnen.

Durch die Inbetriebnahme des Probenwechslers und die Entwicklung der oben beschrie-
benen Software zur automatischen Auswertung der gemessenen Spektren konnte der Pro-
bendurchsatz fiir die laufenden Batchversuche entscheidend erh8ht werden. Gegeniiber
der manuellen Messung und Auswertung ist eine Steigerung um mindestens den Faktor 10
moglich geworden. Die Mefzeit eines Batches kann nunmehr sinnvoll zur Vorbereitung der
nichsten Versuchsreihe genutzt werden. Dariiber hinaus kann jetzt nachts ohne Aufsicht
gemessen werden. Zu Zeiten der vollstindigen Auslastung liuft das System véllig pro-
blemlos 24 Stunden am Tag ohne Unterbrechnung durch. Durch die sehr flexible Vorgabe
von Mef8parametern kann bei geringeren Probenmengen die Genauigkeit der einzelnen

MeSBergebnisse nahezu beliebig erhéht werden.
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5.6 Nulleffektiiberwachung und Formatkonvertierung

Nulleffektiiberwachung

Bisher fand keine kontinuierliche Uberwachung der Zihlrate der Hintergrundstrahlung
statt. Obwohl Detektor und Proben vor der Messung auf Kontamination gepriift werden,
besteht z.B. durch Undichtigkeiten der Probenbehilter die Moglichkeit, daf Aktivitat
in der Detektorabschirmung verbleibt und spitere Messungen beeinflufit. AuBlerdem ist
die Auswertesoftware des Probenwechslers auf den aktuellen Wert des Untergrundniveaus
angewiesen.

Um den Untergrund kontinuierlich zu {iberwachen, wurde das Programm NULLEFF.EXE
entwickelt. Dieses fiihrt eine Nulleffekt-Messung durch und iiberpriift das erhaltene

Spektrum auf Kontamination des Detektors.

NULLEFF liuft in der TMCA-Programmumgebung. Uber einen Meniipunkt wird
NULLEFF fiir den zu iiberwachenden Detektor gestartet. Die Meflzeit betrigt eine Stunde.
Eine lingere Mefdauer wire wiinschenswert, ist aber aufgrund der teilweise vollstindigen
Auslastung der Detektoren nicht méglich. Eine Stunde Mefleit stellt einen guten Kompro-
miss zwischen Detektorauslastung und notwendiger Mefzeit dar.

Um einen Richtwert fiir das Niveau der Hintergrundstrahlung zu erhalten, wurden die
Detektoren gereinigt und die Umgebungsstrahlung fiir einen Zeitraum von mehreren Tagen
gemessen. Der erhaltene Wert dient als Referenz.

Nach dem Ende einer einstiindigen Nulleffekt-Messung werden alle Kanile des Spektrums
addiert und die Summe mit der Vorgabe verglichen. Auf dem Detektor mit automa-
tischem Probenwechsler werden zusitzlich die festgelegten ROIs fiir die Nuklide 12°],
134Cs und ®%Sr aufintegriert und mit den aktuellen Werten verglichen, welche von der
automatischen Auswertung benutzt werden. Betrigt die Abweichung von gemessenem zu
eingetragenem Wert mehr als die maximal zugelassene Abweichung A4z, so wird eine
Warnung ausgegeben. Das gemessene Spektrum wird gespeichert und steht zur spiteren

Untersuchung zur Verfiigung.
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Derzeit giiltigen Werte fiir die maximale Abweichung A, (Me8zeit 3600 s):

Tab. 5.7: Nulleffektiiberwachung: A, aller Detektoren

Detektor Labor S (Kanile) 1/vVN Anaz
Nal(TI) Iod 35.000 0,5% 1%
Ge(Li) Tod 30.000 0,6% 1%
Nal(T1)  Strontium 4.000 1,5% 3%
Ge(Li) Strontium 10.000 1,0% 2%

und fiir den Nal(TI)-Detektor im sog. lod-Labor gilt zusdtzlich:

Tab. 5.8: A fiir Nal(Tl) im Jod-Labor

ROI S(ROI)  1/VN  Apas
125] 1000 31% 5%
1340 3700 1,6% 3%
855r 3100 1,8 % 3 %

Die Uberwachung der Detektoren schafft die Grundlage fiir kontaminationsfreie Messun-
gen. Wenn auch die Kontamination eines Detektors durch undichte Probenbehilter sehr
unwahrscheinlich ist, so schafft dieses kleine und einfache Programm zusitzliche Sicher-
heit. Im Laufe dieser Arbeit wurde durch NULLEFF zweimal eine Kontamination eines
Detektors gemeldet. Im ersten Fall war der Detektor sauber, aber in der Nihe gelagerte
Proben verursachten ein erhéhtes Hintergrundniveau und wurden deshalb aus der Umge-
bund des MeSBiplatzes entfernt. Im zweiten Fall war der Detektor tatsichlich durch kleinste
Probenteilchen kontaminiert, was ohne die Uberwachung durch NULLEFF lingere Zeit

unentdeckt geblieben wire.
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Formatkonvertierung
Das Programm CONVERT.EXE konvertiert die unterschiedlichen Spektrenformate der
am Institut genutzten MeBwerterfassungssysteme ohne Informationsverlust ineinander.

CONVERT kann folgende Formate erkennen, lesen und schreiben:

Tab. 5.9: Dateiformate

Bezeichung | Verwendung Extension | Format der Daten
TMCA MeBplitze im Isotopentraktlabor SPC bindr
MAESTRO | Mefiplatz im Bestrahlungsblock .CHN binér
ACCUSPEC | ehem. Mefiplatz im Chemielabor .DAT bindr
ND-66 Mefplitze in der MHH .ND6 text+binar
GAMMA hauseigenes Format .DAT bindr
ASCIIL Importformat fiir Fremdsoftware .ASC text
HEADER Importformat fiir Fremdsoftware ASC text

Die Formate TMCA, MEASTRO, ACCUSPEC, GAMMA und ND-66 wurden im Rahmen
dieser Arbeit entschliisselt und Funktionen zum Einlesen bzw. Abspeichern der zugehori-
gen Spektrumdateien geschrieben. Die Struktur von ASCII und HEADER ist so festgelegt,
daB diese Formate zum Exportieren der Spektraldaten in Programme wie z.B. Microsoft
Excel oder Origin dienen kénnen [Bot96].

Nach dem Start von CONVERT.EXE kann die zu konvertierende Datei eingelesen werden.
CONVERT identifiziert den Typ des gewihlten Spektrums eindeutig mittels einiger By-
tes an festgelegten Positionen der Datei, die fiir jeden Spektrentyp individuell ausgewihlt
sind. Nach erfolgreicher Identifizierung werden aus der Datei alle Kanalinhalte sowie alle
weiteren Informationen eingelesen. CONVERT ist in der Lage, von AM2 Zusatzinforma-
tionen iiber Experiment, Probe, Einwaage, Detektor und Geometrie zu erkennen und zu
entschliisseln.

Bei einer Konvertierung werden die gespeicherten Informationen in das fiir den neuen
Dateityp passende Format umgewandelt, und die neue Datei wird erstellt. CONVERT legt
die von AM2 angelegten Zusatzinformationen an passenden Stellen des neuen Formates
ab.

Als Alternative zur meniigefilhrten Programmausfiihrung steht die Konvertierung durch
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Kommandozeilen-Parameter zur Verfiigung. Hierzu wird CONVERT mit den Parametern
DATEINAME und ZIELFORMAT aufgerufen. Die Konvertierung erfolgt ohne jegliche

Bildschirmausgabe. Dieser Modus kann bei automatisierten Abliufen eingesetzt werden.

Convert ist das Bindeglied zwischen den verschiedenen am ZSR benutzten Spektrenfor-
maten. Es ist jetzt moglich, alle Spektren einer automatisierte Auswertung zuzufiihren.
Die Grenzen der einzelnen Mefiplatzsysteme wurden aufgehoben. Durch die Erweiterung
auf fiir fremde Software importierbare Formate (ASCII, HEADER) konnen gemessene

Spektren in beliebige Programme eingebunden werden.



Kapitel 6
Beispielhafte Anwendung

6.1 !2I-Analyse mittels RNAA

Um den Weg von radioaktivem lod vom Boden iiber Pflanzen und Tiere zum Menschen
zu erforschen, werden am ZSR mittels RNAA Proben von Béden, Weidepflanzen und
Schilddriisen auf ihren Gehalt an *2°] untersucht.

Als Beispiel fiir die Analyse von !'?°] in diesen Umweltproben soll die Erforschung der
Verlagerung des '?°I in Boden der Ukraine dienen. Im April 1986 wurden diese Bden
durch den Reaktorunfall von Chernobyl mit radioaktiven Iodisotopen kontaminiert. Das
Iod wandert langsam in tiefere Bodenschichten. Durch die Untersuchung von Bodenproben
aus verschiedenen Tiefen erhdlt man Informationen iiber das Verlagerungsverhalten und
den Gesamteintrag an 12°1.

Zwei zur Zeit untersuchte Bodenproben stammen aus Nemirowka bzw. Woronewo aus
der nordlichen Ukraine. Diese Gebiete zdhlen zu den mittelkontaminierten Gebieten.
Es wurden dort mehrere Bodensiulen von 400 cm? Grundfliche entnommen und in

Schichtprofile aufgeteilt.

Nach der Aufbereitung (Lufttrocknung und Sieben) werden diese Bodenproben jetzt mit-
tels RNAA auf den Gehalt an 1?°I untersucht. Fiir die B6den Nemirowka 2 und Woronewo
4 sind die oberen sechs von insgesamt zehn Schichten untersucht worden. Da das Verfahren
sehr zeit- und arbeitsintensiv ist, ist nur ein Probendurchsatz von ca. 50 Proben pro Jahr
moglich. Daher sind die '?°I-Konzentrationen der Bodenschichten ab einer Tiefe von 10

cm zum gegenwartigen Zeitpunkt noch nicht ermittelt worden.
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Abb. 6.1: Bodensiule

Tab. 6.1: Konzentration }?°]

Tiefe Nemirowka 2 Woronewo 4
[cm] | Konzentration 2°T [mBq kg=! TG]

Humus 1,7 £ 0,2 7,9 £ 0,7
0-1 1,3 £0,1 7,7 £0,8
1-2 2,1 £0,2 4,8 £0,5
2-3 1,9 £0,2 1,2 £0,1
3-5 1,5 £0,2 1,4 £0,1
5-10 1,1 £0,1 0,4 +£0,1
10-40

Nachdem der Gehalt an '2°T in allen Bodenschichten bestimmt worden ist, wird der gesam-
te Bodeneintrag an 12°I durch Integration iiber die ganze Bodensaule berechnet. Uber das
Verhiltnis von freigesetzem 13! zu 12°I kann auf den Eintrag an !3'I geschlossen werden.
Aus dem Gesamteintrag und der Tiefenverteilung des 1?°1 werden Informationen {iber die
Pflanzenverfiigbarkeit des Iods gewonnen. So kann der Weg des radioaktiven Iods zum

Menschen berechnet und modelliert werden.
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Abb. 6.2: Konzentration 12°] in der Bodensiule Nemirowka 2
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Abb. 6.3: Konzentration 2°] in der Bodensiule Woronewo 4
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6.2 Sorptionsversuche

Im Rahmen des von der DFG geforderten Projektes ,,Organomineralische Komplexe* wer-
den vier verschiedene Gesamtbdden sowie einzelne Fraktionen dieser Boden auf ihr Sorp-
tionsverhalten von Radionukliden untersucht. Der fiir die im Rahmen dieser Arbeit durch-
gefithrten Sorptionsversuche verwendete Gesamtboden trigt die Bodennummer 176 und
die Bezeichnung Querfurt Z. Der Entnahmeort der Bodenproben ist die Magdeburger
B6rde, nahe Halle. Entnahmezeit war Oktober 1995. Es handelt sich um eine erodierte
Schwarzerde aus weichselzeitlichem L8, speziell um den Ap-Horizont in der Tiefe von
0 - 20 cm.

Die ersten Versuche beschéftigen sich mit der Sorption von Iod an diesem Boden. Versuche
zur Caesium-~ bzw. Strontium-Sorption sowie zum Konkurrenzverhalten bei der Sorption
verschiedener Nuklide sind noch nicht abgeschlossen bzw. sind fiir die Zukunft geplant.
Um das fiir die Batchversuche giinstigste Verhiltnis von Boden zu Fliissigkeit zu ermit-
teln, wurden fiir die erste Versuchsreihe verschiedene Einwaagemengen (2-6 Gramm) an
Boden verwendet. Der Boden wurde zusammen mit 10 ml destilliertem Wasser und 50 ul
tragerarmer !2°I-Tracerldsung in 30 ml-Zentrifugenrohrchen (Fa. Nalgene) gefiillt. Da im
Boden (im Vergleich zu Kationen) nur wenig Anionen gebunden werden, wurde keine
Tragerlosung bendtigt. Die Ionenkonzentration in der Tracerlosung erwies sich fiir die
Versuche zur lodsorption stets als ausreichend. Die Zentrifugenréhrechen wurden in Hal-
terungen befestigt und auf einen Horizontal-Reziprokschiittier gestellt. Um den Fortgang
der Sorption zu untersuchen, wurden die Proben nach der Sorptionszeit von einigen Stun-
den bzw. Tagen aus dem Schiittler genommen und 10 Minuten bei 15.000 Umdrehungen
pro Minute zentrifugiert. Vom klaren Uberstand wurde jeweils ein Aliquot von 100 ul
abgenommen und in eine Petrischale mit zwei Lagen Aktivkohlefilter gegeben. Die Pe-
trischalen wurden verschlossen und die Aktivitit des Uberstandes gemessen. Der Boden
in den Zentrifugenréhrchen wurde aufgeschiittelt und die RShrchen fiir den Fortgang der
Sorption wieder auf den Schiittler gestelit.

Um zu untersuchen, welchen Einfluf die Mikroorganismen in nichtsterilem Boden auf die
Sorption haben, sollte ermittelt werden, welche Vorbehandlung des Bodens und welche Ar-
beitsweise notwendig ist, um mdoglichst die rein physikalisch-chemischen Sorptionsprozesse
untersuchen zu kdnnen. Dazu wurde die zweite Versuchsreihe unter normalen Laborbe-

dingungen, d.h. unsteril, und parallel unter keimarmen Bedingungen unter einem sterilen
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Abzug durchgefiihrt [Gil96]. Das Labormaterial wurde unmittelbar vor dem Benutzen
autoklaviert, die Tracerldsung durch Filtration gesdubert.

Um die Versuchsreihen auf ungewollte Nebeneffekte zu iiberpriifen, wurden alle Proben in
vierfacher Ausfiihrung angesetzt. Pro Versuchsansatz wurden zwei zusitzliche Proben ohne

Boden verwendet, um die Sorption an der Oberfliche der Probengefafie zu untersuchen.

6.2.1 Auswerteverfahren

Da die Untersuchung des Bodens Querfurt Z zeitgleich mit der Inbetriebnahme des au-
tomatischen Probenwechslers am TMCA-System begann, bot sich die Gelegenheit, die
automatische Auswertung zu testen. Dazu wurden die gemessenen Spektren sowohl auto-
matisch als auch von Hand ausgewertet.

Analog zur automatischen Auswertung wird bei der Auswertung von Hand um den
interessierenden Peak eine ROI definiert. Alle Kanalinhalte innerhalb der ROI werden
aufaddiert und bilden das Bruttosignal. Durch die Kanile am Rand der ROI wird das
abzuziehende Untergrundtrapez festgelegt. Man erhilt so die Nettoimpulse. Festlegen der
ROI erfolgt ,nach Augenmaf‘, wobei die Breite des interessierenden Peaks und die Form
des Untergrundes beriicksichtigt wird, indem eine ROI von etwa 2,5 Halbwertsbreiten um

den Peak gelegt wird.

Die erhaltenen MeBergebnisse werden zerfallskorrigiert. Nach Formel 3.10 wird die pro-
zentuale Sorption berechnet. Die Ergebnisse beider Auswerteverfahren sind innerhalb der
Fehlergrenzen identisch.

Zur Funktionskontrolle des gesamten MeBplatzes mit Probenwechsler wurde die erste MeB-
reihe zusitzlich auf dem Nal-Detektor im Strontium-Labor gemessen und sowohl von Hand
als auch automatisch ausgewertet. Wieder zeigten sich keine Abweichungen zwischen bei-
den Arten der Auswertung. Dariiber hinaus waren die Ergebnisse beider Me8platze inner-
halb der Fehlergrenzen identisch.

Nach dieser Testreihe war die Funktionsfihigkeit von Hard- und Software des Mefiplatzes
mit automatischem Probenwechsler bestdtigt und alle weiteren Mefreihen wurden auf

diesem Detektor gemessen und automatisch ausgewertet.
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6.2.2 Ergebnisse

Versuch 1
Boden: Querfurth Z, feldfeucht, durch Bestrahlung mit °Co sterilisiert.
Versuchsansatz: 4 Rohrchen mit je 2 g Boden, 10 ml H,O (dest.), 50 ul Tracerlésung
4 Rohrchen mit je 4 g Boden, 10 ml H,O (dest.), 50 ul Tracerl6sung
4 Réhrchen mit je 6 g Boden, 10 ml H,O (dest.), 50 ul Tracerlosung
2 Rohrchen ohne Boden, 10 ml H,O (dest.), 50 ul Tracerlésung
Arbeitsweise: unsteril

Probennahme: nach 1, 2, 4,7, 15, 22 und 29 Tagen

Tab. 6.2: Sorptionskinetik (sorbierter Anteil des 12°[ in %):

1. Tag 2. Tag 4.Tag 7.Tag 15.Tag 22.Tag 29. Tag
2g |65 £2 |66 2|68 £2|69 £2 |75 £2 |76 £2 |79 £3
4g |66 2|68 £2|69 £2 |72 +£2 |78 £2|8 £3 |8 =3
6g |69 £2|69 2|72 £2 |75 +£2 |81 £2 (83 £3 |85 +£3

100 =

90 =

80

70

60 p=

50 =

o b1
5 10 15 20 25 30 Zeit [Tage]

Abb. 6.4: Sorptionsverhalten von Iod in feldfeuchtem bestrahlten Boden
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Versuch 2

Boden: Querfurth Z, gefriergetrocknet, nicht sterilisiert.

Versuchsansatz: 4 Réhrchen mit je 2 g Boden, 10 ml H2O (dest.), 50 ul Tracerlésung
4 Réhrchen mit je 4 g Boden, 10 ml H;O (dest.), 50 ul Tracerlésung
4 Réhrchen mit je 6 g Boden, 10 ml H20 (dest.), 50 ul Tracerlésung
2 Rohrchen ohne Boden, 10 ml H;O (dest.), 50 ul Tracerlésung

Arbeitsweise: unsteril

Probennahme: nach 1, 2, 3,7, 13, 20 und 27 Tagen

Tab. 6.3: Sorptionskinetik (sorbierter Anteil des ***I in %):

1. Tag 2. Tag 3.Tag 7.Tag 13.Tag 20.Tag 27.Tag
2g |75 £2|81 £2 |8 £2 |8 £2|8 +£2|9 £3|94 £3
4g |80 £2|8 £2 |8 £2[91 £2|94 £3 |95 £3|97 £3
6g|8 2|8 £2 |91 £2[93 £3|96 £3 |97 £3|98 £3
100 6g
" 49
90 = 29
X 80
%
c
T 70 |
7]
g~
Q2 B
=
(B 60 =
50 |~
40 ! | ! | I | ! I I | |
5 10 15 20 25 30
Zeit [Tage]

Abb. 6.5: Sorptionsverhalten von Iod in gefriergetrocknetem Boden
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Versuch 3
Boden: Querfurth Z, autoklaviert.
Versuchsansatz: 4 Réhrchen mit je 2 g Boden,
4 Rohrchen mit je 4 g Boden,
4 Rohrchen mit je 6 g Boden,
2 Rohrchen ohne Boden,

Arbeitsweise: unsteril

70

10 ml H,O (dest.), 50 ul Tracerlésung

10 ml H20

dest

)

10 ml H,O (dest.), 50 ul Tracerlésung
.), 50 ul Tracerldsung
)

(
(
(
(

10 ml H,O (dest.), 50 pl Tracerlésung

Probennahme: nach 1,2, 4,6, 9, 12 und 19 Tagen

Tab. 6.4: Sorptionskinetik (sorbierter Anteil des 12°I in %):

1. Tag 2. Tag 4.Tag 6.Tag 9. Tag 12.Tag

19. Tag

2¢g| 9 £1|17 £1 |28 =1 (31 £1 (34 £1 |41 £1
4g|11 =118 £1 (33 £1(35 £1 |43 £1 |52 £1

6g|15 £1 /21 £1 |37 £1 |43 £1 |55 £1 |63 £2

50 £ 2
65 £2
70 £2

Sorbierter Anteil [%)]

15

Abb. 6.6: Sorptionsverhalten von lod in autoklaviertem Boden

Zeit [Tage]



Kapitel 7
Diskussion der Ergebnisse

7.1 Sorptionsverhalten

Wie in [Mei87] beschrieben, zeigte sich auch bei den im Rahmen dieser Arbeit durch-
gefiihrten Sorptionsversuchen von !?°1 am Gesamtboden Querfurt Z eine Abhingigkeit
der Sorption vom Verhdltnis der Einwaage an Boden zur Menge der zugegebenen
Sorptionslésung. Je mehr Boden zur Verfligung stand, desto geringer war die spezifische
Sorption (Sorption pro g Boden). Dieses war unabhidngig von der Art der Bodenvorbe-
handlung. Fiir alle weiterfiihrenden Versuchsreihen wurde ein Verhéltnis von 5 g Boden
auf 10 ml Sorptionslésung gewidhlt. Fiir die Batchmethode war mit 6 g Boden auf 10 ml
Losung das mogliche Maximum bereits i{iberschritten, weil sich der Boden hierbei nicht

mehr vollstindig aufldsen konnte.

Die Kontrollproben ohne Boden zeigten, daB auch Sorption an der Wand der Zentrifu-
genrShrchen stattfindet. Dieser Prozess ist bereits nach kurzer Zeit abgeschlossen. Bereits
vom ersten Tag an blieb bei den Kontrollproben die Konzentration an Iod konstant. Bei
allen Versuchsreihen lag der Anteil des an der Gefiwand adsorbierten Iods 20-30 % der
zugegebenen Menge. Zu den Berechnungen zur Sorption des lods am Boden ist dieser

Anteil abgezogen, da er fiir den Boden nicht zur Verfiigung steht.

Bei allen Versuchsreihen konnte trotz der Schiitteldauer von bis zu einem Monat keine
Gleichgewichtseinstellung erreicht werden. Je langer Boden und Ldsung in Kontakt stan-

den, desto mehr lod wurde an den Boden gebunden. Desweiteren verlief die Sorption in
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zwei Phasen. Die erste Phase dauerte maximal zwei Tage. Dabei wurde schnell ein groSer
Teil des Iods an den Boden gebunden. In der zweiten Phase verlief die Sorption wesentlich
langsamer. Diese Kinetik ist auch in [Bor91] und [P3t96] gefunden werden.

Dieses Verhalten 138t auf das Vorhandensein von zwei verschiedenen Sorptionmechanis-
men schlieBen. Da kein Gleichgewicht erreicht werden konnte, scheint ein Einflufl der im
Boden enthaltenen Mikroorganismen auf die Sorption von lod vorzuliegen. Der Stoff-
wechsel dieser Mikroorganismen sorgt dafiir, da das Iod an den Boden gebunden wird.
Diese Annahme wird durch das Sorptionsverhalten der unterschiedlich vorbehandelten

Bodenproben bestarkt.

Gefriergetrockneter, aber nicht sterilisierter Boden sorbiert am stirksten. Trotz
der Lagerzeit von iiber einem Jahr haben ein Gro8teil der Mirkoorganismen iiberlebt. Die
Zugabe von Wasser hat ihnen ermdoglicht, sich zu vermehren und durch ihren Stoffwechsel
das Iod an den Boden zu binden.

Sterilisierter feldfeuchter Boden sorbiert wesentlich schwicher. Die Bestrahlung
mit ®°Co hat einen GroBteil des Lebens im Boden zuerstért. Einige Mikroorganismen
waren dennoch in der Bodenprobe. Diese haben die Bestrahlung entweder unbeschadet
iberstanden, oder sie sind wihrend der Lagerung in den Boden gelangt. Die Arbeitsweise
(keimarm oder nicht keimarm) spielte bei der Sorption keine wesentlcihe Rolle.
Autoklavierter Boden zeigt zu Beginn eine sehr geringe Sorption. Durch das Erhitzen
unter Wasserdampf und Uberdruck sind alle Bodenorganismen getdtet worden, so da zu-
mindest in der Anfangsphase eine rein physikalisch-chemische Sorption erfolgte. Im Laufe
der Versuchsdurchfiihrung erhdhte sich die Sorption bestdndig, was darauf hindeutet, daf§
sich erneut Mikroorganismen im Boden ansiedelten. Da dieses Verhalten sowohl unter
normalen Laborbedingungen als auch unter keimarmen Bedingungen auftrat [Gil96],
konnte trotz des grofen Aufwands fiir die Experimentdurchfiihrung unter keimarmen

Bedingungen das Eindringen von Mikroorganismen in die Proben nicht verhindert werden.

Generell zeigte sich nicht der erwartete Unterschied zwischen beiden Arbeitsweisen. Die
Vorbehandlung des Bodens hat entscheidenen Einflu8 auf die Biomasse des Bodens. Bei
der Iod-Sorption spielen die biologischen Soprtionsprozesse gegeniiber den rein chemisch-

physikalischen die wichtigere Rolle.
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7.2 Fehlerbetrachtung

Bei der Bestimmung des Verteilungsverhédltnisses Rp bzw. der prozentualen Sorption S,,,.
gehen experimentelle Gréflen ein, deren Bestimmung mit experimentellen Unsicherheiten
behaftet ist. Die Ausgangsaktivitit des Ansatzes Ag und die der Losung A; werden durch
die Gammaspektrometrie ermittelt. Deshalb sind sie mit statistischen Fehlern behaftet.
Die Gréfle des absoluten Fehlers (AN),ps einer solchen Messung richtet sich nach der

Anzahl der gemessenen Impulse N und ist bestimmt durch:
(AN)gs = VN (7.1)

Fiir den relativen Fehler (AN), gilt:

1
VN

Da sowohl Bruttoimpulse Nprus1o als auch Untergrund Npgor mit diesem Fehler behaftet

(AN) o1 = (7.2)

sind, ergeben sich die Nettoimpulse N,,es1, ZU

Nnetto = \/Nnetto -2 Nback (73)

In den Versuchsreihen wurden immer mehrere identische Ansitze parallel gemessen. Nach

7.4 wird dann der Mittelwert der MeBgréfien bestimmt.
N== SN (7.4)
=% i ; ;

Der gesamte Fehler der Zahlrate N wird durch die Standardabweichung der Einzelmessun-

gen N; abgeschidtzt durch

1

n—li

AN =

. 1/2
(N; - N)z} (7.5)

Dazu kommen die Ungenauigkeiten bei der Zugabe von Boden und Losung. Ist der Boden
fein gesiebt und wird eine Analysenwaage verwendet, so liegt der Fehler fiir die Bodenein-
waage unter 0.1 g. Gleiches gilt fiir die zugegebene Menge an destilliertemm Wasser. Auch
der Pipettierfehler muf8 beriicksichtigt werden. Beim Abpipettieren erreicht ein geiibter
und vorsichtiger Laborarbeiter einen Fehler von unter 1 ul. Ein Test ergab, daf mein

personlicher Pipettierfehler bei ca. 2 ul liegt.
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Diese zufillig auftretenden, miteinander verketteten Fehler werden bei der Fehlerfortpflan-
zungsrechnung nach Gaufl aus partiellen Ableitungen und absoluten Fehlern der Einzel-
groflen berechnet:

1/2

Af(z,y,...)= l(g—i-Ax)z-i-(g—i-Ay)z-l-...] (7.6)

Ubertragbarkeit

Neben den experimentell bedingten Unsicherheiten gibt es bei der Ubertragung der durch
die Batch-Mathode gewonnenen Verteilungsverhiltnisse Rp auf die Sorption in natiirlichen
Systemen weitere Einschrankungen.

Da Diffusions- und Strémungseffekte bei dieser Methode unterdriickt werden, sind die so
bestimmten Verteilungsverhiltnisse zu hoch. Sie sind auflerdem abhingig vom Verhiltnis
Volumen zu Masse. Je grofer das V/m Verhiltnis, desto groBere Oberflichen stehen dem
Ton zur Verfiigung. Damit steigt der Rp-Wert fiir grofere V/m-Verhiltnisse [Mei87].

Die Bestimmung des sorbierten lonenanteils aus der Differenz der Aktivitdten fiihrt zu sehr
groBen Fehlern bei der Berechnung sehr grofier und sehr kleiner Rp-Werte. Nur bei mitt-
leren Rp-Werten bleibt der durch Fehlerfortpflanzungsrechnung bestimmte Fehler relativ
gering.

Vergleichsversuche mit Rotationsschiittlern haben gezeigt, daB die Schiittelmethode Ein-
flu auf das Sorptionsverhalten hat [Pat96]. Durch die Reibung kann die Partikelgrofe
der Minerale verkleinert werden, wodurch neue Bindungsstellen erzeugt werden kdnnen.
Auch ohne Schiitteln findet Sorption am Boden statt, dieser Vorgang dauert dann aber
viel langer.

Als Alternative bieten sich Durchlaufsiulenversuche an. In Sdulen wird direkt die Migrati-
on der Radionuklide durch Bestimmung der Ionenkonzentration unterschiedlicher Boden-
horizonte verfolgt. Dabei iiberlagern sich Diffusions-, Strémungs- und Sorptionsprozesse.
Allerdings sind Sdulenexperimente nur unter erheblichem Zeitaufwand durchzufiithren. Au-
Berdem miissen sehr breite Siulen verwendet werden, andernfalls verfilschen Stéreffekte

an der Siaulenwand die Ergebnisse [P4t94].



Kapitel 8

Zusammenfassung

Im Zuge der Modernisierung der Gammaspektrometriesysteme wurden die festverdrah-
teten Vielkanalanalysator-Systeme durch das aktuelle PC-gesteuerte System ersetzt. Mit
den neuen TMCA-System und neuer Elektronik wurden drei Mefplitze aufgebaut. Die
alte Elektronik wurde ersetzt, alle Mefiplatze sind auf die Anforderungen des Probenauf-
kommens der laufenden Experimente abgestimmt, kalibriert und getestet worden.

Der automatische Probenwechsler im sog. Iod-Labor wurde wieder in Betrieb genommen
und in das TMCA-System integriert. Proben aus Batchversuchen mit beliebigen Kom-
binationen der Nuklide 12°I, 134Cs und #Sr konnen jetzt gemessen und vollautomatisch
ausgewertet werden. Der moglichen Probendurchsatz an diesem Detektor wurde entschei-
dend gesteigert.

Die fiir alle am ZSR eingesetzten Systeme identische Mef8iplatzoberfliche ermoglicht jetzt
eine einfache Handhabung der Detektorsteuerung. Alle Messungen sind jetzt nicht nur
nachvollziehbar geworden, sondern auch gegen versehentlichen Datenverlust geschiitzt,
was besonders fiir die RNAA von grofler Bedeutung ist. Das Programm zur Formatkon-
vertierung ermoglicht es, Spektren verschiedener Systeme direkt zu vergleichen und auf
identische Art auszuwerten oder weiterzuverarbeiten. Ebenso ist Kompatibilitdt zu den
vorhandenen Einrichtungen am Standort ,Am Kleinen Felde‘ erreicht worden.

Das integrierte Gammaspektrometriesystem hat seine Einsatzfihigkeit in den Untersu-
chungen zum Migrationsverhalten des !?°I in den Bdden der Ukraine sowie in den Mes-

sungen zur Sorption von Radionukliden im Boden unter Beweis gestellt.
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Anhang B

Daten verwendeter Detektoren

Detektor im Iod-Labor
Der Halbleiterdetektor im Iod-Labor wurde 1981 von Fa. PGT (Priceton Gamma Tech)

geliefert. Es ist ein zylindrischer Ge(Li)-Koaxial-Detektor mit folgenden Spezifikationen:
e Kiristall:

— Lédnge: 52 mm
— Durchmesser: 52 mm
— Volumen: 133 c¢cm®

Abstand zum Eintrittsfenster: 5 mm

e Betriebsspannung: 4+ 5000 V

e fiir die 1,33 MeV-Linie von ®Co gilt:

relative Efficiency: 19,1%

Peak-zu-Compton-Verhiltnis: 44,8 : 1

Auflosung FWHM: 1,79 keV bei 1,33 MeV

Auflosung FWTM: 3,35 keV bei 1,33 MeV
e und fiir 122 keV:

— Auflésung FWHM: 849 eV
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Der Detektor besitzt einen Probenhalter zur Realisierung variabler Abstinde zwischen
Detektorkappe und Probe. Zur Zeit werden die zu messenden Proben in einer Petrischa-
le fixiert und ohne Halter auf die Detektorkappe gelegt. Der aufgeléste Energiebereich
erstreckt sich von ca. 40 keV bis 1.8 MeV. Auf diesem Detektor werden Iodisotope aus

RNAA sowie ®Sr gemessen.

Detektoren im Bestrahlungblock
An diesem MeBplatz befinden sich zur Zeit drei Detektoren. Seit Ende 1994 ist ein koaxialer

P-Typ High Purity Germanium Detektor von Firma Ortec in Betrieb. Spezifikationen:
e Kristall:

— Li3nge: 53,5 mm

— Durchmesser: 59,9 mm

— Volumen: 151 ¢cm?®

— Abstand zum Eintrittsfenster: 4 mm

— Inaktive Abdeckschicht: 0,3 yum Germanium,
Eintrittsfenster: 0,5 mm Beryllium

e Betriebsspannung: - 2500 V

o fiir 8°Co gelten bei 1000 cps:

relative Efficiency: 33,1%

Peak-zu-Compton-Verhiltnis: 58,2 : 1

Auflésung FWHM: 1,84 keV bei 1,33 MeV

Peakform (FWTM/FWHM): 3,91 keV bei 1,33 MeV
e und fiir >*Fe:
— Auflésung FWHM: 792 eV bei 5,9 keV

Das empfindliche Beryllium-Eintrittsfenster des Detektors kann durch einen Plastik-
schutz abgedeckt werden. Mehrere aufeinandersteckbare Distanzstiicke ermdglichen va-
riable Abstinde zwischen Probe und Kristall. Es gibt Probenhalter fiir Petri-Schalen,

Marinelli-Becher sowie einige Spezialanfertigungen, z.B. fiir eine Armbanduhr.
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Aufgrund seines diinnen Eintrittsfensters und der damit verbundenen Méglichkeit, sehr
niederenergetische Gammastrahlung (inklusive Rontgenstrahlung) zu messen, wird dieser
Detektor zur Messung von I-125 eingesetzt. Weiterhin werden alle Proben aus der
Abluftiiberwachung des Isotopenlabors auf diesem Detektor gemessen und durch spezielle

Auswerteprogramme auf Einhaltung der Grenzwerte iiberpriift.

Aus dem Chemielabor sind Ende 1996 zwei weitere Detektoren in den Bestrahlungsblock
verlegt worden. Diese kommen von von Firmaa PGT bzw. Firma Ortec. Der von PGT
gelieferte Detektor wurde Ende 1989 in Betrieb genommen. Es handelt sich um einen

intrinsischen P-Typ Koaxialdetektor. Spezifikationen:

o Kristall:

Linge: 74 mm

Durchmesser: 65 mm

Volumen: 236 cm?

Abstand zum Eintrittsfenster: 5 mm

Inaktive Abdeckschicht: 0,9 mm
e Betriebsspannung: 4+ 4000 V

e fiir ®°Co:

Relative Efficiency: 53,9%

Peak-zu-Compton-Verhiltnis: 63,6 : 1

Auflosung FWHM: 2,10 keV bei 1,33 MeV

Auflosung FMTM: 3,91 keV bei 1,33 MeV
o fiir ®"Co:

— Auflésung FWHM: 980 eV bei 122 keV
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Der von Ortec gelieferte Detektor wurde 1990 in Betrieb genommen. Es handelt sich um
einen P-Typ High Purity Germanium Koaxialdetektor. Seine Spezifikationen lauten:
e Kristall:
— Lange: 82 mm
— Durchmesser: 64,5 mm
— Volumen: 261 cm®

— Abstand zum Eintrittsfenster: 4 mm

— Inaktive Abdeckschicht: 0,7 mm Aluminium und 0,7 mm inaktives Germanium
e Betriebsspannung: + 2000 V

e fiir %°Co:

Relative Efficiency: 58,8%

Peak-zu-Compton-Verhiltnis: 76,1 : 1

Auflosung FWHM: 1,95 keV bei 1,33 MeV

Peakform (FMTM/FWHM): 1,89 keV bei 1,33 MeV

Peakform (FMFM/FWHM): 2,60 keV bei 1,33 MeV
e fiir 5Co:
— Auflésung FWHM: 850 eV bei 122 keV

Beide Detektoren werden zur Messung von Radionukliden in Bodenproben aus der Ukrai-
ne eingesetzt, derzeit *Cs und !37Cs. Die aufbereiteten Bodenproben werden in Pla-
stikflaschen gefiillt und entweder direkt auf die Detektorkappe gesetzt oder mittels eines

Probenhalters auf definierte Abstinde zur Detektorkappe gebracht.
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