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Kapitel 1

Einleitung

Die Entdeckung der Kernspaltung 1939 durch O. Hahn und seine Mitarbeiter fiih_rie zu
einer der folgenreichsten technischen Entwicklungen in der Geschichte der Menschheit.
Die zunichst auf militdrische Anwendungen beschrinkten Moglichkeiten zur Nutzung der
Kernenergie gelangten nach dem Einsatz der Kernwaffen in Hiroshima und Nagasaki in
das Bewufltsein der Menschen. Das Spektrum der Radionuklide wurde durch die N.utzungc
der Kernenergie zu zivilen und militiirisch.en Zwecken erweitert und die Radioaktivitit in

der Natur erh&ht.

Die Freisetzung von Spalt- und Aktivierungsprodukten aus Kernwaffenexplosionen, kern-
technischen Anlagen im Normalbetrieb und in Unfallsituationen macht eine umfassende
Beobachtung und Bewertung der radiotkologischen Auswirkungen erforderlich. Besonders
der inzwischen 10 Jahre zuriickliegende Unfall in Tschernobyl erforderte umfassende Un-
tersuchungen der Folgen, deren Ergebnisse fiir die Beurteilung der globalen und vor allem

der lokalen Konsequenzen entscheidend sind.

Trotz aller Anstrengungen sind die Unfallfolgen noch lange nicht bewiltigt und die De-
fizite in der Reaktorsicherheit nur teilweise behoben. Die andauernde Strahlenexposition
der Bevolkerung in den stark kontaminierten Gebieten durch hohe Konzentrationen von
137Cs vor allem in der Milch und in Milchprodukten stellt ein langfristiges Gesundheits-
risiko dar. Im‘Rahmen eines Forschungsvorhabens wird am Zentrum fiir Strahlenschutz
und Radiodkologie der Universitidt Hannover (ZSR) in Zusammenarbeit mit der Staatli-
chen Agroskologischen Akademie der Ukraine eine Datenbasis zur Beschreibung des 137Cs-
Pfades Boden-Pflanze-Tier-Milch erstellt. Zu diesem Ziel wurden in der Ukraine in drei
Kontaminationszonen jeweils mehrere Bodenprofile entnommen, um die Deposition lang-

lebiger Spaltprodukte aus dem Tschernobyl-Fallout und deren Verlagerung zu erfassen.



KAPITEL 1. EINLEITUNG 2

Um die Untersuchung dieser Proben effizient zu gestalten, wurden im Zuge der Modernisie-
rung der y-Spektrometrie am ZSR (Standort Hannover-Herrenhausen) die neuen Systeme
erweitert und an bestehende Formate angepaBt. Diese Arbeit beschreibt die damit verbun-
denen Arbeiten und stellt ein automatisches Auswertungssystem vor, das speziell fiir die
obige Fragestellung entwickelt wurde. Es erméglichte eine schnelle und flexible Auswertung

der gemessenen Bodenproben, deren Ergebnisse in dieser Arbeit vorgestellt werden.



Kapitel 2

Aufgabenstellung

Im Zuge der Modernisierung der 7—Spektromefrie—Systeme des ZSR am Standort Herren-
hausen sollen die Vielkanalanlysatorensysteme von zwei Laboratorien gegen ein computer-
gestiitztes System (TMcCA) ausgetauscht werden. Wegen der gegebenenfalls auftretenden
hohen Zihlraten soll ein PC-Vielkanalanalysatorensystem mit externen ADCs aufgebaut
werden. Die vorhandenen vier Detektoren sollen zu zwei MeBpldtzen zusammengefaBt wer-

den.

Das neue System ist in Betrieb .zu nehmen, zu konfigurieren und zu automatisieren. Die
MeB- und Auswertungssoftware ist an die bestehenden Systeme anzupassen und zu er-
weitern. Dadurch soll eine vollstindige Kompatibilitdt zwischen allen Einrichtungen an
den beiden Standorten des ZSR hergestellt werden. Um eine einheitliche Steuerung zu

ermoglichen, ist fiir die TMCA-Systeme eine Benutzeroberfliche zu entwickeln.

AnschlieBend werden die neuen MeBsysteme zur Messung von Spalt- und Aktivierungs-
produkten aus dem Reaktorunfall von Tschernobyl in Umweltproben aus der nérdlichen
Ukraine genutzt. Es werden Bodenprofile untersucht, um die Deposition langlebiger Spalt-
- produkte und ihre Migration in ukrainischen B('jdén zu erfassen. Dabei werden die Ergeb-
nisse der entwickelten Auswertesysteme mit vorhandenen Daten verglichen, um so den

EinfluB des verwendeten Verfahrens zu untersuchen.

Die bei der Datenauswertung gewonnenen Erfahrungen hinsichtlich der Archivierung der
Spektren und Dokumentation der Ergebnisse soll zu einer Beschreibung der notwendigen

Organisationsstandards bei der Projektplanung fiihren.



Kapitel 3

10 Jahre nach dem Unfall n
T'schernobyl

Die Untersuchungen wihrend der zehn Jahre seit dem Unfall in Tschernobyl haben die
Kenntnisse iiber den Ungliicksreaktor und den Unfallablauf von anfanglichen Vermutungen
und Schitzungen inzwischen z.u einem umfassenderen Bild ergdnzt. Vor allem der politische
Wandel in der Sowjetunion maéhte Informationen fiir alle Wissenschaftler zugz’a’mglich,
so dafl die urspriingliche Darstellung der Verantwortlichen von reinem Fehlverhalten des
Personals zu einer genauen Analyse der technischen Mingel des Tschernobyl-Reaktortyps
fiilhrte. In diesem Kapitel werden diese neueren Erkenntnisse und deren Konsequenzen

zusammengefaft.

Das Kernkraftwerk Tschernobyl liegt in der Ukraine an der Grenze zu WeiruBland, 120 km

nordlich der Stadt Kiew (ca. 2,6 Millionen Einwohner) und 310 km siidlich von Minsk
| unmittelbar am Ufer des Pripyat. Die Stadt Tschernobyl, nach der das Kraftwerk benannt
ist und etwa 12.000 Einwohner z&hlt, befindet sich 12 km siid&stlich. Fiir die Beschéftigten
des Kraftwerkes wurde 3 km vom Standort entfernt die Stadt Pripyat gebaut, in der zur

Zeit des Unfalls 45.000-50.000 - Einwohner lebten.

3.1 Der Reaktortyp RBMK

Zum Zeitpunkt des Unfalls in Tschernobyl basierte das sowjetische Reaktorprogramm
auf zwei Reaktortypen, dem WWER (Wasser-Wasser-Energie-Reaktor), einem Druckwas-

serreaktortyp und dem RBMK (Reaktor groBer Leistung mit Kanilen), einem graphit-
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moderierten Siedewasser-Druckrohren-Reaktor. Im Gegensatz zum WWER wurden keine
RBMK exportiert und nur innerhalb der Sowjetunion eingesetzt. Beim RBMK-Typ wird
kein Druckbehilter verwendet; sondern eine grofe Anzahl von Druckrohren (sogenann-
te ,,Technologische Kandle“), in denen sich der Kernbrennstoff befindet. Als besondere

Vorziige dieses Reaktortyps wurden von sowjetischer Seite gesehen [GRS96]:

e hohe Zuverlissigkeit durch jederzeit mdgliche Kontrolle jedes einzelnen Druckrohres,

o einfache Moglichkeit, die Gesamtleistung des Kraftwerkes durch Hinzufiigen bauglei-

cher Konstruktionselemente zu erhéhen,

e Moglichkeit, den Brennelementwechsel wihrend des Betriebs durchzufiihren,

o Militirische Nutzbarkeit des Reaktors.

Insgesamt waren fiir Tschernobyl sechs RBMK-Blécke mit jeweils 1000 MW,; vorgesehen.
Der erste Block ging 1977, der zweite 1978 in Betrieb. Die Blécke 3 und 4 gingen in den
Jahren 1981 und 1983 ans Netz, siidlich des Komplexes wurde 1981 mit dem Bau der
Blcke 5 und 6 begonnen. Die Inbétriebnahme des fiinften Blocks sollte 1986 erfolgen, die

Bauarbeiten an beiden Blocken wurden aber nach dem Unfall eingestellt.

Nach letzten Informationen (1996) sind heute die Blécke 1 und 3 in Betrieb. In der Tur-
binenhalle des zweiten Blocks brach im Oktober 1991 ein Feuer aus, in dessen Folge das
Dach einstiirzte. Mit den Arbeiten zur Wiederinbetriebnahme wurde begonnen [GRS96].
Tschernobyl-1 soll bis 1998, Tschernobyl-2 (zur Zeit nicht in Betrieb) bis 2001 und Tscher-
nobyl-3 bis 2002 in Betrieb bleiben [ATW96].

Insgesamt befinden sich in den Landern Litauen, RuBland und der Ukraine heute noch
15 Reaktoren des RBMK-Typs in Betrieb. Ein im russischen Kt_lrsk im Bau befindlicher
fiinfter Block soll nach letzten Planungen noch fertiggestellt werden. Die RBMK-Anlagen
wurden fiir eine Betriebszeit von 30 Jahren ausgelegt und sollen nach den Vorstellun-

gen der Betriebsorganisatoren in den meisten Fillen auch die volle Dauer betrieben wer-

den [GRS96].

Bis zum 26. /‘Xpril 1986, dem Tag des Unfalls, waren am Standort Tschernobyl vier Blécke
des Typs RBMK-1000 in Betrieb. Die Anlagen dieser Baulinie werden als Doppelblockan-
lagen ausgefiihrt. Bei den Blécken 3 und 4 sind die beiden Reaktorgebdude mit dem da-
zwischenliegenden gemeinsamen Hilfsdnlagengebé‘.ude zu einem Gebiudekomplex zusam-
mengefaBt. Parallel dazu ist ein Maschinenhaus mit je zwei Turbinen-Generator-Sitzen

pro Block angeordnet [SSK87].



KAPITEL 3. 10 JAHRE NACH DEM UNFALL IN TSCHERNOBYL 6

Im RBMK-1000 wird das als KiihImittel und Warmeiibertragungsmedium genutzte Wasser
unter einem Druck von 6,5 - 10 Pa durch die Brennstoffr&’)hreﬁ gepumpt. Die Druckréhren
werden beziiglich Durchstrémung, Druck und eventueller Lecks einzeln iiberwacht und
kénnen einzeln abgeschaltet werden. Der Reaktor besteht aus zwei weitgehend voneinan-
der unabhingigen Hilften, welche fiir Kontrollzwecke in mehrere Sektoren eingeteilt sind.
Das Wasser wird in den Rhren auf eine Temperatur von 280 °C erhitzt. Dieses heifle, un-
ter Druck stehende Wasser gelangt in Trommelseperatoren, in denen Wasser und Dampf
getrennt werden. Der Dampf treibt die 500 MW Turbinen an. Das abgetrennte Wasser
und das Kondensat des Dampfes werden zurlick in den Reaktor gepumpt. Zur Kondensa-
tion wird eine grofe Menge Kiihlwasser benétigt, das aus einem kiinstlich angelegten See

(Fliche ca. 22 km?, Volumen ca. 1,5 - 10% m®) herangefiihrt wird [Koe96].

Der Reaktorkern hat einen Durchmesser von 11;8 m und eine Héhe von 7,0 m. Er be-
steht aus 2448 quaderférmigen Graphitsdulen, die aus einzelnen Graphitblécken zusam-
mengesetzt sind. In den Graphitblscken befinden sich vertikale Bohrungen, welche die
Druckrohren und die Rohre der Spezialkanile aufnehmen. In diesen Graphitblscken sind
die 1693 Druckrohre installiert. Jedes Brennelement im Druckrohr besteht aus zwei iiber-
einander angeordneten Brennstabbiindeln. Jedes Brennstabbiindel der Hohe 3,5 m ist

aus 18 Brennstdben zusammengesetzt, in welche die Urandioxid-Tabletten eingefiillt sind

[GRS96].

Die Steuerung der Reaktorleistung erfo.lgt liber 211 Regelstibe, die in den Kern eingefah-
ren werden kdnnen. Sie bestehen aus einem mittleren Absorberteil (u.a. Borkarbid) von
ca. 6 m Linge und einem Verdrangerteil (Graphit) von 4,5 m Lénge bei einem insgesamt
7 m hohen Kern. Diese Konstruktion hat eine fiir den Unfall wichtige Konsequenz: Den po-
sitiven Abschalteffekt. Bei einem voll ausgefahrenen Stab befindet sich das Verdringerteil
etwa in der Mitte des Reaktorkerns. Oberhilb und unterhalb sind die Regelkandle dann
mit Wasser ausgefiillt. Wird nun der Stab in den Kern eingefahren, so ersetzt das (neutro-
nenmoderierende) Graphit die untere (neutronenabsorbierende) Wassersiule. Damit wird
zundchst das Gegenteil erreicht: die Reaktorleistung im unteren Bereich des Kerns wird
erhoht. Erst wenn das Verdringerteil den Kernbereich: verldBt und der Absorberteil in den
Kern gelangt,ﬂtritt die erwiinschte Leistungsreduktion ein. Die maximale Geschwindigkeit
der Steuerstibe ist 0,4 m/s, was bedeutet, daB sich ein voll ausgefahrener Stab erst nach

18 bis 20 Sekunden komplett im Kernbereich beﬁndef.

Da die Steuerstidbe nicht immer ganz ein- oder ausgefahren werden, sondern sich auch in

Zwischenpositionen befinden kdnnen und in verschiedenen Bereichen des Kerns verschieden
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wirksam sind, beschreibt man den Regelzustand mit der betrieblichen Reaktivititsreserve
(ORM-Wert). Der ORM-Wert ist das Reaktivitdtsiquivalent aller (ganz oder teilweise) in
den Kern eingefahrenen Steuerstibe. Er wird als Vielfaches des Reaktivititsdquivalents

eines mittleren, voll eingefahrenen Steuerstabes angegeben.

Eine weitere Konstruktions—Konsequenz ist der positivé Dampfblasenkoeffizient oder Void-
Effekt. Er beschreibt die Steigerung der Reaktivitit bei Erhohung des Dampfgehaltes i.n
den Druckrohren. Dieses Reaktivititsverhalten des RBMK ergibt sich aus der Verwen-
dung von Graphit als Moderator und von Wasser als Kiihlmittel. Das Kiihimittel Wasser
wirkf gleichzeitig als Neutronenmoderator und Neutronenabsorber. Wahrend die Mode-
ratorwirkung des Wassers gegeniiber der des Graphits von geringer Bedeutung ist, wird
das Reaktivititsverhalten des Reaktors durch die Absorberwirkung des Wassers erheb-
lich beeinfluit. So fiihirt eine Verringerung der Kii‘hlmitteldichte, z.B. durch Verdampfung,
oder ein Kiihimittelverlust zu einer Verminderung der Neutronenabsorption im Kern und

damit zu einer héheren Reaktivitit.

3.2 Unfallhergang

Der Unfall im Block 4 des Kernkraftwerks Tschernobyl am 26. April 1986 ereignete sich,
als die Anlage planméBig fiir eine Revision herunter gefahren wurde. Wihrend dieses Vor-
gangs war ein Versuch vorgesehen, mit dem bestimmte Sicherheitseigenschaften der Anla-
ge nachgewiesen werden sollten. Unzulinglichkeiten des Versuchsprogramms, unerwartete
Bedingungen wihrend der Versuchsdurchfiihrung sowie mehrere nicht vorherzusehende
Ereignisse und ungeplante Eingriffe des Betriebspersonals fiithrten dazu, daB die Anlage in
der Nacht vom 25. zum 26. April 1986 in einen duBert instabilen Betriebszustand gefahren |
wurde. Eine prompt ﬁberkripische Leistungsexkursion fiihrte zur katastrophalen Explosion

des Reaktors.

Bei Kiihlmittelverlust-Storfillen wird der Kern in der ersten Phase durch Einspeisen von
Wasser aus Druckspeichern und aus dem Hauptspeisewassersystem gekiihlt. Um die Haupt-
speisewasserpumpen auch bei gleichzeitigem Ausfall der normalen Stromversorgung (Not-
stromfall) betreiben zu kdnnen, war fiir diesen Fall die Nutzung der Rotationsenergie des
auslaufenden Turbogenerators vorgesehen. Die zuverldssige Funktion dieser Mafnahme
sollte nachgewiesen werden. Bei fritheren Versuchen konnte dieser Nachweis nicht erbracht

werden.
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Die sichere Beherrschung eines Kiihimittelverlust-Storfalls mit gleichzeitigem Notstrom-
fall wird vom sowjetischen Regelwerk gefordert und war in der Auslegung der RBMK
vorgesehen. Der Funktionsnachweis dieser Auslegung hdtte durch Priifungen wahrend des
Probebetriebs erbracht werden miissen. Der Block 4 hatte seinen Betrieb i.m Dezember
1983 ohne diesen Nachweis‘aufgenommen. Beim Bau der Anlage kam es zu Verzbgerun- -
gen, so daf nicht alle vorgeschriebenen Versuche im Probebetrieb erfolgen konnten, bevor
der geplante Betriebsbeginn anstand. Die zustindigen Behorden erteilten dennoch die Be-
triebsgenehmigung im Vertrauen, daB diese Tests spiter erfolgreich n#chgeholt'werden
wiirden, um so eine Aufnahme des Dauerbetriebs noch im Dezember 1983 zu erméglichen

und damit den Plan zu erfiillen [Koe96].

Das Versuchsprogramm sah im wesentlichen Folgendes vor:

o Die thermische Leistung der Anlage sollte bei Versuchsbeginn zwischen 20 % und
30 % liegen. In diesem Leistungsbereich ist ein Turbosatz in Betrieb und der zweite

abgeschaltet.

‘o Abweichend vom Normalbetrieb war zur Durchfiihrung des Versuchs vorgesehen,
daB die sechs normalerweise in Betrieb befindlichen Hauptkiihlmittelpumpen und

die beiden Reservepumpen liefen.

— Vier Hauptkiihlmittelpumpen (einschlieﬁlich der zwei Reservepumpen) sollten
wahrend und nach dem Versuch weiterlaufen, um die Kernkiihlung zu gewihr-

leisten. Diese Pumpen waren deshalb mit dem normalen Stromnetz verbunden.

— Die vier iibrigen Hauptkiihlmittelpumpen waren bei dem Versuch als Last fiir
den Turbogenerator vorgesehen. Dementéprechend wurden diese Pumpen vor
dem Versuch von dem Turbogenerator versorgt. Bei Beginn des Versuchs sollten

sie entsprechend der abnehmenden Leistung des Generators auslaufen.

e Der Versuch selbst sollte durch Schnellabschalten des in Betrieb befindlichen Tur-
bosatzes eingeleitet werden. Entsprechend der.Auslegung des Reaktorschutzsystems
sollte dadurch gleichzeitig eine automatische Reaktornotabschaltung ausgeldst wer-

den.

Am 25. April 1986 um 1:00 Uhr morgens wurde der Reaktor planmaBig zur Revision her-
untergefahren. Um 3:47 Uhr war die Leistuhg auf 50 % reduziert und wurde dort gehalten,
um verschiedene Parameter des Regelsystems und der Vibrationseigenschaften der Tur-

bogeneratoren zu messen. Um 7:10 Uhr war der ORM-Wert aufgrund der instationiren
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Xenon-Vergiftung kleiner als der zuldssige Wert. Zur Xenon-Vergiftung kommt es bei einer
Verringerung der Leistung des Reaktors. Xenon-135 ist ein wirkungsvoller Neutronenab-
sorber, der aus dem Zerfall des bei der Spaltung von Uran erzeugten 13°] (Halbwertszeit
6,61 h) entsteht. Die Halbwertszeit von 13Xe betrigt 9,10 Stunden. Bei stationirem Be-
trieb ist das Entstehen von !'**Xe und sein Verschwinden durch Neutroneneinfang und
Zerfall im Gleichgewicht. Nimmt die Leistung ab, so geht mit der verringerten Anzahl von
Neutronen auch der Neutroneneinfang durch Xenon zuriick. Da das Xenon aber aus dem
Zerfall des 1351 zunichst in nahezu unverindertem Umfang entsteht, vergréBert sich die
Xenon-Konzentration. Diese zusitzliche Neutronenabsorptioh wird durch das Herauszie-

hen von Steuerstiben ausgeglichen.

Der. ORM-Wert hat betriebliche ,undvsicherheitstechnische Bedeutung: Bei Leistungsbe-
trieb muBl die ORM mindestens 26-30 befragén, um bei Lastwechseln, 2.B. zur Kompensa-
tion der Xenon-Vergiftung, Steuerstibe ausfahren zu kdonnen. Andernfalls wiirde sich der
Reaktor von selbst abschalten. Aus sicherheitstechnischen Griinden diirfen nicht beliebig
viele Steuerstibe ausgefahren werden, weil ein zu geringer ORM-Wert den positiven Void-
. Effekt vefstélrkf. und die Abschaltwirksamkeit zu Beginn des Einfahrens der Steuerstibe

vermindert. Dieser Sicherheits-Grenzwert liegt bei 15 Steuerstiben.

Das Unterschreiten der minimalen ORM in Folge der Xenon-Vergiftung hitte zu einer
unverziiglichen Abschaltung fiihren miissen. Dies geschah nicht. Im weiteren Verlauf stieg
der ORM-Wert wieder iiber den minimal zuldssigen Wert an. Bis 14:00 Uhr betrug die
Leistung weiterhin unveréndert 50 %. Auf Anforderung der Verteilerstation in Kiew wurde
diese Leistung gehalten und der Versuch aufgeschoben. Etwa 9 Stunden spiter konnte das
Abfahren fiir den Versuch fortgesetzt werden, wobei inzwischen das Personal gewechselt
hatte. Es sollte eine Leistung von 20 % bis 30 % erreicht werden. Dieser Leistungsbereich
wurde jedoch aus unbekannten Griinden unterschritten [GRSQS]. Am 26. April 1986 um
0:28 Uhr, also eine Stunde vor dem Unfall fiel die thermische Leistung von 500 MW
praktisch auf 0. Aufgrund des zu geringen ORM-Wertes hdtte der Versuch abgebrochen

und der Reaktor sofort abgeschaltet werden miissen.

Statt dessen wurde die Leistung durch Ausfahren von weiteren Steuerstiben auf etwa 7 %
angehoben und gehzﬂten. Ein Notabschaltungssystem wurde deaktiviert, um den Versuch
wiederholen zu kénnen. Unmittelbar vor dem Versuch befand sich der Reaktor in einem

auferst instabilen Zustand:

e ungiinstiger Beladungszustand,



KAPITEL 3. 10 JAHRE NACH DEM UNFALL IN TSCHERNOBYL 10

e niedriges Leistungsniveau mit ungiinstiger Leistungsdichteverteilung,

e hoher Kiithlmitteldurchsatz,

e verringerter Speisewasserdurchsatz mit Erhéhung der Kiithlmitteltemperatur,
e instationire Xenon-Vergiftung,

e zu niedriger ORM-Wert von ca. 6 bis 8 Steuerstdben.

Um 1:23 Uhr wurde der Versuch dennoch eingeleitet und die vier Hauptkiihlmittelpumpen
liefen aus. Es kam zu einer Reaktivititszufuhr durch den positiven Void-Effekt, da der
Kiihlmitteldurchsatz sich verringerte. Es wurde der Versuch unternommen, den Reaktor

nun notabzuschalten, wobei wegen des positiven Abschalteffekts die Leistung weiter stieg.

Innerhalb weniger Sekunden kam es zu einer Leistungsexkursion, in deren Folge der Re-
aktorkern und das Reaktorgebdude zerstért wurde. Neben den gravierenden Konstrukti-
onsdefiziten (Void- und Abschalt-Effekt) wurde der Unfall von der unzureichenden Wahr-
nehmung der Verantwortung fiir die Reaktorsicherheit ausgelost. Obwohl die Schwichen
des RBMK-Typs bekannt waren, erfolgte keine Uberarbeitung der Sicherheitssysteme. Es
gab keine unabhingigen Sicherheitsbehdrden, die Betreiber selbst waren fiir die Sicherheit
verantwortlich. Das Versuchsprogramm wies deutliche Mingel auf: Der Versuch war rein
technisch eingestuft, bei dem keine Riickwirkungen auf den Reaktor zu erwarten seien.
Er wurde von einem einzelnen Elektroingenieur ausgearbeitet, der alle Sicherheitsdspekte
unberiicksichtigt lies. Das Betriebspersonal wurde praktisch nicht auf den Versuch vor-
bereitet und wechselte wihrend des Ablaufs, es war unzureichend ausgebildet und hatte
wenig Erfahrung. Mehrfach wurde gegen die Betriebsvorschriften und auch gegen das Ver-

suchsprogramm verstoBen.

Zusammenfassend kann man feststellen, daB die fiir den Unfall entscheidenden Ursachen
im Reaktor-Design den fiir die Sicherheit verantwortlichen Stellen bekannt waren, aber
keine GegenmaBnahmén realisiert wurden. Der Versuch hitte bei eingehender Priifung
des Programms unter Sicherheitsaspekten nicht genehmigt werden diirfen, zusitzlich war

das Personal iiberfordert.

3.3 Konsequenzen

Die Explosion zerstorte groBe Teile des Reaktorgebiudes von Block 4, des Maschinenhau-

ses sowie des Zwischentraktes. Die waagrechte Platte iiber dem Reaktor mit einer Masse
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von 3.000 t wurde angehoben und alle Druckréhren abgerissen. Es wurden brennende
Graphitteile und Kernmaterial ausgeworfen, mehrere Brinde entstanden. Der unmittel-
. bar benachbarte Block 3 wurde erst mehrere Stunden spiter abgeschaltet, obwohl auch
Briande auf dessen Dach entstanden waren. Abbildung 3.1 zeigt die Mengen der freigesetz-

“ten Radionuklide in den ersten 10 Tagen.

[Bq/d]
7.1017

6. 1017 -

5.1017 -

4-1017 H -

3.1017 =

|

1‘1017 -

—t—

eIl

. 27.4. 284. 29.4. 30.4. 1.5. 2.5. 3.5. 4.5. 5.5. 6.5. 7.5.86

0107

Tag der Freisetzung

Abb. 3.1: Freigesetzte radioaktive Stoffe [GRS96]

Die Freisetzung 148t sich in 4 Phasen gliedern:

Phase 1: Unmittelbar durch die Explosion des Reaktors und wéhrend des spiteren Bran-
des wurden Teile des Kernbrennstoffs herausgeschleudert. Edelgase und leicht fliichti-
ge Nuklide wie Iod, Tellur und Cisium wurden massiv freigesetzt. Der heie Luft-

strom des Graphitbrandes transportierte die radioaktiven Stoffe in mehr als 1.200 m

Hohe.

Phase 2: In den folgenden fiinf Tagen nahm die Freisetzung aufgrund der Brandbekdmp-
fung deutlich ab. Der Auftrieb verminderte sich und die Radionuklide erreichten nur

noch Hoéhen von 200 bis 400 m.

Phase 3: Die zur Léschung und Abdeckung eingesetzten Materialien behinderten die

Wiarmeabfuhr und fiihrten zur Aufheizung des Kerns. Dabei wurden insgesamt iiber
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5.000 t Material aus Helikoptern abgeworfen. Die Freisetzung wihrend der nichsten

vier Tage nahm wieder deutlich zu.

Phase 4: Am 6. Mai brach die Freisetzung abrupt ab. Vermutlich lag dies an der Kiihlung
des Kernbereichs mit Stickstoff und der Bildung von schwerfliichtigen Verbindungen.

Dies ist aber bis heute noch nicht vollstindig geklirt [GRS96].

Tab. 3.1: Freisetzungsanteile der wichtigsten Radionuklide [GRS96, BfS96, Pf95]

Radionuklid Halbwertszeit Kerninventar freigesetzter
[Bq]  Anteil [%]

85Kr 10,76 a 3,3.106 100
133X ¢ 5,25d 6,5-10'8 100
1311 8,02d 3,6-1018 50
132Te 76,30 h 3,2-10'8 15
125G} 2,77 a 1,9 1016 15
134Cs 2,06 a 1,5- 107 33
137Cs 30,17 a 2,6-1017 33
957r 64,00 d 4,4-10'® 3,2
103RY 39,35 d 4,1-10'® 2,9
106Ry 373,60 d 8,5 107 29
140, 12,75d 2,9-1018 5,5
141Ce 32,50 d ©4,3-10t% 2,8
144Ce 284,80 d | 3,2-1018 2,8
895Gy 50,50 d 2,0-10'8 4,0
90Gr 28,64 a 2,0-10'7 4,0
238py 87,74 a 9,3.10 3,5
239py 24110 9,610 3,5
240py 6.563 a 1,5- 1015 3,5
241py 14,35 a 1,8 1017 3,5
241Am 432,20 a 1,410 3,5
243Am 7.370 a 5,7-1012 3,5
242Cm 162,94 d - 3,1-1018 3,5
| 24Cm 18,10 a 1,8-10!4 3,5

Die Tabelle 3.1 zeigt Abschatzungen der freigesetzten Aktivititen der wichtigsten Nuklide.
Urspriinglich war man von einem Anteil des freigesetzten 37Cs von etwa 13 % ausgegan-

gen. Eine neuere Bilanzierung fiihrt zu einem Anteil von (33 £ 10) %, was einer Aktivitit
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von (8,6 £ 2,6) - 106 Bq entspricht [GRS96].

Fiir die Aktivititsverfrachtung waren zwei Besonderheiten entscheidend:

e Durch die ausgedehnten Brinde gelangten die radioaktiven Stoffe in grofie Héhen

und wurden dort mit den jeweils herrschenden Strémungen verteilt,

e Die Aktivititsabgabe erstreckte sich iiber einen Zeitraum von mehreren Tagen, an
denen sich die Ausbreitungsrichtung der radioaktiven Stoffe und die Wetterverhilt-

nisse erheblich dnderten.

Am ersten Tag wurden die freigesetzten Stoffe zumeist in nordwestlicher Richtung iiber
WeiBruBland bis nach Finnland und Schweden transportiert. In den weiteren Tagen inderte
- sich die Hauptwindrichtung und es waren vor allem die Lander Polen, Tschechei, Osterreich

und die siidlichen Teile Deutschlands betroffen (Siehe Abbildung 3.2).

Wihrend dieser Zeit bildete sich eine zweite Ausbreitungsfahne Richtung Osten, die eine
schwéchere Kontamination bis in den Raum siidlich von Moskau verurséx:hte. Kiew blieb
aufierhalb der Hauptwege der Ausbreitung. Die in den Gebieten, die von den kontami-
nierten Luftmassen betroffen waren, entstandenen Depositionen hingen vor allem von der
Partikelgré8e und von lokalen Regenfillen ab. Wéahrend die schwereren und gréBeren Par-
tikel zumeist innerhalb einer Zone von 100 km verblieben, war im Fernbereich der Washout
durch Regen entscheidend. Dementsprechend zeigen sich lokal sehr unterschiedliche Kon-

taminationsgrade.

Langfristig ist in einer Entfernung von mehr'alé 50 km um den Reaktor das !37Cs das
kritische Nuklid, da es sowohl zu einer externen Exposition als auch iiber den Milch-Pfad
zu einer internen Exposition der Bevolkerung flihrt. Es ist daher wichtig, die Depositio-
nen und das Verhalten des Radiocdsiums in den ukrainischen Bdden zu untersuchen. In
Abbildung 3.3 sind die Kontaminé,tionen durch '¥"Cs in der Ukraine, WeiBruflland und

RuBland aufgezeigt.
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Abb. 3.2: Hauptausbreitungsrichtungen bis zum 2.5.1986 [GRS96]
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Kapitel 4
Experimentelle Grimdlagen

In diesem Kapitel finden sich die allgemeinen Grundlagen des experimentellen Teils die-
ser Arbeit. Zunichst wird die Funktionsweise, der Aufbau und die Anwendung der ver-
- wendeten Detektoren zur Aktivititsbestimmung dargelegt. Dabei wird in einem eigenen
Abschnitt ausfiihrlich das Me8- und Auswertungssystem des ZSR zu Beginn dieser Diplom-
arbeit und die damit verbundenen Probleme beschrieben. Im dritten und letzten Abschnitt
dieses Kapitels werden die im Laufe dieser Arbeit gewonnen Kenntnisse im Bereich der

Qualititssicherung in Anlehnung an [Kan92] allgemein vorgestellt.

4.1 Halbleiterdetektoren

Bei der Uberwachung der Radioaktivitdt in der Umv;'elt spielt die y-Spektrometrie mit Ger-
maniumdetektoren eine domihierende Rolle. Das liegt zum einen daran, daf§ die Mehrzahl
der fiir die Umweltiiberwachung relevanten Spalt- und Aktivierungsprodukte y-Strahlung
emittieren, zum anderen daran, da8 di_ese Halbleiterdetektoren eine hohe Energieauflésung
haben. Durch die Méglichkeit der meist eindeutigen Zuordnung bestimmter Energien zu
bestimmten Radionukliden ist die Analyse von Radionuklidgemischen in den unterschied-
lichsten MeBproben in der Regel ohne aufwendige Probenaufbereitung, vor allem ohne
chemische Trennung, mdglich. Auch ist das Ansprechvermégen der heutigen Germani-
umdetektoren geniigend groB, um in vertretbaren Zeiten auch geringe Aktivititen mit

ausreichender Genauigkeit zu messen.

Halbleiterdetektoren sind lonisationsdetektoren, in denen Ladungstriger innerhalb eines

Festkorpers mit speziellen Eigenschaften erzeugt werden. Diese Festkdrper haben einige
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Vorteile gegeniiber dem Gas in friither verwendeten Detektoren. Die Absorption ist wegen
ihrer héheren Dichte wesentlich groBer und die Energie, die zur Erzeugung von freien
‘Ladungstrigern bendtigt wird, ist um den Faktor 8 bis 10 geringer. Daraus folgt, da8 fiir
ein Teilchen gleicher Energie im Ha.lbleifer wesentlich mehr Ladungstriger erzeugt werden,
als in Gas- oder Szintillationsdetektoren. Als Konsequenz ist die Energieaufiésung dieser

Gerite sehr viel besser.

4.1.1 Wechselwirkung von Strahlung mit Materie

Aus der Vielzahl moglicher Wechselwirkungen von y-Strahlung mit Materie tragen in der
Praxis nur drei wichtige Prozesse zum Energieilibertrag und damit zum Nachweis innerhalb

eines Detektors bei:

e Photoeffekt,
e Compton-Streuung,

e Paar-Bildung.

In allen drei Fillen werden freie Elektronen im Absorber érzeugt, die ihrerseits beim Ab-
bremsen im Material Ladungspaare erzeugen; im Falle eines Halbleiterdetektors sind dies
Elektron-Loch-Paare. Fiir einen bestimmten Absorber und je nach Energie des y-Quants
tragen diese drei Effekte mit unterschiedlicher. Wahrscheinlichkeit zur Ladungserzeugung

im Detektor bei und bestimmen damit die charakteristische Form eines y-Spektrums.

Photoeffekt

Bei der photoelektrischen Absorption findet eine Wechselwirkung zwischen y-Quant und
einem ganzen Atom statt, bei der ein gebundenes Elektron die gesamte y-Energie aufnimmt

und als ,Photoelektron® mit der Energie E, frei wird:
E.=E, - E (4.1)

wobei Ej die \Bindungsenergie des Elektrons ist. Die Bindungsenergie geht der Gesamt-
energie allerdings nicht verloren, da der frei gewordene Elektronenplatz unmittelbar aus
héheren Schalen wieder besetzt wird. Durch Photoabsorption der débei entstehenden cha-
rakteristischen Réntgenstrahluhg oder in einigen Fillen auch durch die Aussendung von
Auger-Elektronen wird der noch fehlende Energiebetrag E; in einem mehrstufigen Pro-

zefl im Absorber deponiert. Solange weder Primirelektronen, sekundire Ladungstriger
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noch charakteristische Réntgenquanten das aktive Detektorvolumen verlassen, wird so die
gesamte Energie des eingefallenen y-Quants nachgewiesen. Bei monochromatischer Ein-
strahlung zeigt sich dieser Proze8 im Spektrum als Photoabsorptionslinie mit der Halb-
wertsbreite FWHM (englisch: Full Width at one-Half of Maximum Height). Diese setzt

sich aus drei Teilen zusammen:

FWHM = /FWHM%, + FWHM?, + FWHM%, (4.2)

Beim Halbleiterdetektor wird FWHMg,; .durch das Rauschverhalten der Elektronik be-
stimmt. Dieser Ei.nﬂuB kann durch Kiihlung deutlich reduziert werden. Zusitzlich kann
eine weitere Verbesserung erreichen werden, wenn der Vorverstélrker mitgekiihlt wird. Aus
diesem Grund werden Halbleiterdetektoren wihrend des Betriebs mit fliissigem Stickstoff

gekiihlt.

Die Breite FWHMp, gibt den Einflufl der Verluste an, die bei der Ladungstrigersammlung
entstehen. Diese kénnen beim Halbleiter durch Strahlenschiiden und Verunreinigungen des
Kristalls mit Fremdatomen (sog. ,,Ladungstrigerfallen“) sowie durch den direkten Verlust
von Ladungstrigern an den Rindern des aktiven Kristallvolumens verursacht werden. Als

Auswirkung ist eine deutliche Asymmetrie des Photopeaks zu beobachten.

Die GroBe FWHMSsg, schlieBlich beschreibt die statistische Schwankung bei der Ladungs-
trigersammlung. Sie ist nicht durch uBere MaBnahmen beeinfluBbar und stellt die untere

erreichbare Grenze der Halbwertsbreite FWHM dar.

Neben der Halbwertsbreite FWHM, die direkt die Auflésung des Detektors angibt, definiert
man noch die Zehntelwertsbreite FWTM und die Fiinfzigstelwertbreite FWEFM. Die daraus
gebildeten Verhiltnisse FWTM/FWHM und FWFM/FWHM stellen ein empfindliches
Ma8 fiir die Symmetrie der Gesamtabsorptionslinie dar. Im Idealfall der gaufférmigen

Verteilung ist:

FWTM | a9 . FwrMm
—_— o~ u
FWHM |Gaug FWHM |Gau

~ 2,376 (4.3
. (4.3)

Der Photoeftekt ist der vorherrschende Wechselwirkungsproze8 niederenergetischer Pho-
tonenstrahlung mit Atomen hoher Ordnungszahl.

~

Compton-Streuung

Der Compton-Effekt ist ein inkohérenter Streuprozefl. Er beschreibt die Wechselwirkung
zw1schen einem y-Quant und einem Elektron, bei der ein Teil der Energie an das Elektron

abgegeben wird und beide Streupartner ihre Bewegungsrichtung dndern.
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Mit E., als Energie des einfallenden Photons und der Ruheenergie des Elektrons moc? gilt

fiir die Energie des gestreuten Photons E! die Compton-Streuformel

- E '
El = — ; (4.4)
1+ = (1 - cosb)

wobei 8 der Photonenstreuwinkel ist. Die Energie des gestreuten Elektrons und damit die

im Detektor deponierte Energie ist

1
E.=E;—E,=E,|1- . 4.5
T 7( 1+m—?c%(1——cosﬁ)) (49)

Dieser Energieiibertrag ist begrenzt und liegt minimal bei E. = 0 also § = 0° oder maximal

fiir 6 = 180° bei -
1
ET* = FE, (1 - —) (4.6)

Diese sogenannte Compton-Kante tritt im Spektrum deutlich auf, wobei die Energieliicke

zum Photopeak der beim Photon verbliebenen Energie
Ly

E'(6=180°) = —2—
! L+ ooE

(4.7)

" entspricht.

Der Compton-Effekt ist fiir y-Quanten mit Energien von 50 keV < E, < 15 MeV bei
Elementen kleiner'Ordnungszahl und zwischen 500 keV < E, < .5 MeV bei Elementen

hoher Ordnungszahl der dominierende Proze8.

Paar-Bildung

st die y-Energie des Photons gréBer als die doppelte Ruheenergie eines Elektrons, also
E, > 1022 keV, dann kann im Coulomb-Feld eines Kerns ein Positron-Elektron-Paar
gebildet werden. Dieses Teilchen-Paar nimmt die gesamte Photonenenergie auf, wobei der
Anteil E, — 1022 keV auf beide Teilchen als kinetische Energie verteilt wird. Das Positron
wird abgebremst und zerstrahlt in Wechselwirkung mit einem einzelnen Elektron unter
Aussendung von zwei y-Quanten von je 511 keV. Wird die Vernichtungsstrahlung noch im
Detektor absorbiert, so wird die gesamte Energie (FEP=Full Energy Peak) des Photons
nachgewiesen. VerlaBt wihrend dieses Prozesses ein Vernichtungs-Photon den Detektor,
entsteht der Single-Escape-Peak (SEP) mit einer Energie von E, — 511 keV im Spektrum,
und bei Verlust von beiden Photonen der Double-Escape-Peak (DEP) mit E, — 1022 keV.
Die Paarbildung dominiert im Bereich hoher Energien [Tei94].
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4.1.2 Halbleiter
Prinzip

In Kristallen spalten sich die diskreten Energieniveaus der einzelnen Atome zu Ener-
giebdndern auf, so daf es Bereiche erlaubter und verbotener Energien gibt. Je nach Ma-
terial sind die Zustinde dieser Binder mit Elektronen besetzt. Bei Metallen iiberlappen
sich das letzte besetzte und erste unbesetzte Band, so daB Elektronen direkt in dieses Lei-
tungsband wechseln kénnen. Bei Isolatoren befindet sich zwischen dem Valenzband (letztes
besetztes Band) und dem Leitungsband eine relativ grofie Energieliicke. Die Elektronen im
Valenzband sind an die Atomkerne gebunden und kénnen keinem angelegten elektrischen
Feld folgen und leiten daher keinen Strom. Bei Halbleitern ist der Bandabstand so gering
(kleiner als ca. 3 eV), daB schon bei Raumtemperatur einzelne Elektronen in das Leitungs-
band wechseln kénnen und dort frei beweglich sind. Sie hinterlassen im Valenzband ein

Loch, daB sich als positiv geladener Ladungstriger betrachten 148t, da ein benachbartes

- Elektronen leicht in dieses Loch springen kann und das Loch so im Valenzband wandern

kann. Die Bandliicke betrigt in Germanium 0,66 eV [Dem71].

Dotierung

Wenn — beabsichtigt oder unbeabsichtigt — Fremdatome im Kristall eingebaut sind, die
iber mehr oder weniger Valenzelektronen verfiigen, stehen sehr schwach gebundene La-
dungstriger im Kristall zur Verfligung. Diese Ladungstriger kdnnen bei Dotierung mit
5-wertigen Atomen (sogenannte Donatoren) Elektronen sein, die sehr leicht in das Lei-
tungsband wechseln kénnen oder bei 3-wertigen Atomen (sogenannte Akzeptoren) Licher
im Valenzband darstellen, die leicht von benachbarten Elektronen besetzt werden kénnen.
Beispiele fiir verwendete Donatoren sind Arsen, Phosphor oder auch Antimon. Als Akzep-

toren werden Aluminium, Bor, Gallium oder Indium eingesetzt.

Durch gezielte Dotierung kann man so Kristalle erzeugen, die einen positiven oder negati-
ven Ladungstrigeriiberschufl besitzen. Bei Raurﬁtemperatur sind alle Donatoren ionisiert
und ihre Elektronen befinden sich im Leitungsband, wo sie frei beweglich sind. Einen sol-
chen Halbleiter bezeichnet man als n-dotiert. Analog verhalt es sich bei Halbleitern, in

welche gezielt Akzeptoren eingebaut sind. Diese werden p-dotiert genannt.
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pn-Ubergang

Bringt man nun einen p- und einen n-dotierten Halbleiter zusammen, so kénnen Elektronen
aus der n-Zone in die p-Zone diffundieren und dort mit Léchern rekombinieren. Innerhalb
dieses pn-Ubergangs baut sich durch die zuriickbleibenden Donator- und Akzeptorionen
ein elektrisches Feld auf, das die Diffusion begrenzt. Es bildet sich die Raumladungszone,
welche frei von beweglichen Ladungstrigern ist und im Idealfall keinen Strom leitet. Legt
man von auflen éine Spannung an, so kann sich diese sich Zone verbreitern (Sperrspannung)

oder so weit verkleinern, daf der Ubergang schlielich Strom leitet [Bos92].

4.1.3 Detektoren

‘ Aufbau

pt-Schicht n-Schicht

W Lo

Abb. 4.1: Schematische Darstellung eines Halbleiterdetektors

Ein Halbleiterdetektor ist ein in Sperrichtung geschalteter p*n- oder ntp-Ubergang. Das
Symbol * bezeichnet einen stark dotierten Halbleiter. Die ionisierende Strahlung gelangt
beispielsweise beim pTn-Detektor durch die relativ diinne p*-Schicht in das schwach do-
tierte n-Gebiet. Eine angelegte Sperrspannung sollte so hoch sein, daf sich die Raumla-
dungszone méglichst iiber den gesamten Kristall erstreckt. Um eine verlustarme Ladungs-
trﬁgeréammlung zu gewdhrleisten, miissen die nachzuweisenden Teilchen oder Quanten
ganz innerhalb des Detektorvolumens absorbiert werden. Die generierten Ladungstriger-
paare werden durch das starke elektrische Feld getrennt, bevor sie rekombinieren kénnen.
Die Kristalle der frithen Germanium-Detektoren waren wegen der damals erreichbaren
Reinheit zunidchst so stark p-leitend, daf8 sie zusitzlich mit Lithium n-dotiert werden

mufBten. Sie haben den Nachteil, daB sie stindig mit Stickstoff gekiihlt werden miissen,
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um die Verteilung des Lithiums im Kristall konstant zu halten. Der Kristall ist von einer
Aluminiumkappe umgeben, die unter Umstdnden ein Eintrittsfenster aus einem Element

niedriger Ordnungszahl, z.B. Beryllium, _besitzt.

Zu der eigentlichen Detektoreinheit kommen noch weitere Komponenten hinzu:

e Abschirmung
e Elektronik

e Auswertungssystem

Die Abschirmung verringert den Untergrund durch Hintergrundstrahlung und besteht iibli-
cherweise aus 10 cm dicken Bleiwdnden, die den Proben- und Kristallbereich umgeben. Zur
Absorption der Réntgenfluoreszenzstrahlung im Blei wird dieses noch mit einem Material

niedrigerer Ordnungszahl, zum Beispiel Cadmium, ausgekleidet.

Die Elektronik besteht aus der Hochspannungsversorgung, dem Vorverstirker, welcher
meist mit dem Detektor eine Einheit bildet, dem Spektroskopieverstirker sowie einem
Impulshéhenanalysator mit Analog-Digital-Konverter (ADC). Ein angeschlossenes Aus-
wertungssystem auf PC-Basis dient zur Ansicht, Analyse und ArchiVierung der aufgenom-

menen Spektren [Deb92].

Charakteristische Parameter

Als wesentliche Kenndaten von Germaniumdetektoren werden gewdhnlich angegeben:

e Material (Ge(Li) oder HPGe),

e Typ (planar oder koaxial),

Relative Nachweiswahrscheinlichkeit €.,

Halbwertsbreite FWHM der 6°Co-Linie bei 1,33 MeV,

Zehntelwertsbreite FWTM der gleichen Linie,

Peak/Compton-Verhdltnis fiir 1,33 MeV-Photonen.

Vor der Definition der relativen Nachweiswahrscheinlichkeit ist zunichst ist die absolute

Nachweiswahrscheinlichkeit zu definieren [IEEES6]:

A
€abs = F (48)

S
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Dabei ist A die Fliche des FEP einer bestimmten Linie und N, die in der gleichen Zeit

von einer Quelle emittierten Quanten dieser Energie.

Die absolute Nachweiswahrscheinlichkeit fiir 1,33 MeV Quanten einer punktférmigen 6°Co-
Quelle in einem Abstand von 25 cm eines Nal(T1)-Szintillators (3“x3“ KristallgroBe) wird

mit 1,2-1073 angegeben. Das relative Nachweisvermégen ist nach [I[EEE86] definiert:

Die relative Nachweiswahrscheinlichkeit ¢,..; eines Germaniumdetektors ist das
Verhiltnis dessen absoluter Nachweiswahrscheinlichkeit der 1,33 MeV Linie
einer punktformigen ®°Co-Quelle in 25 cm Entfernung von der Detektorkappe
und der absoluten Nachweiswahrscheinlichkeit des oben beschriebenen Nal-

Kristalls:

€rel = g (4.9)

Sie wird in Prozent angegeben.

Die Nachweiswahrscheinlichkeit hdngt direkt mit dem sensitiven Volumen des Detektors
zusammen, so da man als Anhaltspunkt davon ausgehen kann, da8 pro 25 g Germanium

eine relative Nachweiswahrscheinlichkeit von 1 % resultiert.

Die Energieauflosung FWHM eines Detektors wird ebenfalls durch Messung der 1,33 MeV
Linie einer punktférmigen °Co-Quelle in 25 cm Entfernung von der Detektorkappe be-
stimmt. In einer linearen Darstellung der Nettoimpulse {iber der Kanalzahl dieser Linie be-
stimmt man die halbe, zehntel und fiinfzigstel Hohe des Peaks und interpoliert dessen Brei-
te in diesen Hohen und erhilt die FWHM, FWTM und FWFM. Die meisten Programme
von. PC-gestiitzten MeBsystemen kdnnen diese Parameter direkt aus der Peakdarstellung
bestimmen. Der Vergleich der Verhiltnisse von FWTM und FWFM zu FWHM beschreibt
die Abweichung des Peaks von der theoretischen Form einer GauSkurve [[EEE86].

Als letzten Parameter bestimmt man das Peak/Compton-Verhidltnis. Unter den oben be-
schriebenen Bedingungen wird ein Spektrum aufgenommen und man bestimmt die mitt-
lere Countzahl im Bereich von 1040 keV bis 1096 keV. Das Peak /Compton-Verhiltnis ist
nun definiert als die maximale Countzahl im 1,33 MeV-Peak zu dieser mittleren Count-

zahl [IEEES6].
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4.2 Ausgangszustand der ~-Spektrometrie

4.2.1 TwMcaA

Im November 1995 wurden fiir das ZSR zwei neue MeBplitze im Isotopenlabor eingerichtet,
jeweils einer im sogenannten lod-Labor und im sogenannten Strontium-Labor. Die bis zu
diesem Zeitpunkt dort installierten ND-66 Systeme der Firma Nuclear Data wurden durch
TMcA2-System der Firma, target systemelectronics GmbH (Solingen) [Tmca96] ersetzt.
Jeder MeBplatz bestand aus einem AT-kompatiblen PC, einem Nal-Szintillationsdetektor
und einem Ge(Li)-Detektor im Jod-Labor bzw. einem HPGe-Detektor im Strontium-Labor
mit der ndtigen Elektronik. Jeder der Detektoren ist zur Reduzierung der Hintergrund-

strahlung mit ca. 10 cm Blei umgeben.

Der Nal-Detektor im lod-Labor ist zusdtzlich mit einem automatischen Probenwechs-
lersystem ausgeriistet. Dieses kann bis zu 30 Petri-Schalen durch einen Durchbruch der
Abschirmung direkt {iber der Detektorkappe wechseln und eine automatische Auswertung

durchfiihren. Dieses System ist in [Bot97] ausfiihrlich beschrieben.

Das Vielkanalanalysatoreﬁsystem TMca2, das die Detektoren steuert, besteht aus einem
Softwarepaket sowie bis zu 8 TMcCA2-Einsteckkarten fiir AT—komp;,tible Rechner. An jede
Einsteckkarte kdnnen zwei extérne ADCs angeschlossen werden. Da auf den Karten kein
Speicher vorhanden ist, werden die Kanalinhalte im Hauptspeicher des Rechners abgelegt.
Es findet keine Puﬁ’eruhg dieser Daten statt und sie sind somit beim Verlassen der TMcCA-
Software verloren. Dieses Programm gestattet dem Benutzer die Steuerung der Detektoren

sowie einfache Analysen der Spektren. Abbildung 4.2 zeigt den Aufbau des TMCA-Systems.

Aus Griinden der Datensicherheit ist der urspriingliche MeBplatz im Iod-Labor inzwischen
in zwei unabhingige Systeme geteilt worden, so dafl jetzt sowohl der Ge(Li)-Detektor als
auch der Nal-Szintillator mit angeschlossenem Wechslersystem {iber eigene Elektronik und

einen eigenen PC verfiigen.

4.2.2 MAESTRO

Im sogenannten Bestrahlungsblock war zunichst ein HPGe-Detektor der Firma Ortec an
einen PC angeschlossen, der mit dem MAESTRO-System der Firma Ortec ausgeriistet ist.
Im Chemie-Labor wurden bis Dezember 1996 zwei HPGe-Detektoren (von Ortec bzw.

PGT) von einem PC mit einer ACCUSPEC-Karte gesteuert. Auf diesen beiden Detektoren
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erfolgten die in dieser Arbeit ausgewerteten Messungen. Ende 1996 wurden diese beiden

Detektoren ebenfalls an das MAESTRO-System angeschlossen.

Das im Bestrahlungsblock eingesetzte MAESTRO-System besteht aus einer Einsteckkarte

fiir AT-kompatible Rechner und einem Softwarepaket zur Bedienung der Detektoren und

Bearbeitung von aufgenommenen Spektren. Die Detektorsignale werden in einem ADC

digitalisiert und in einem MCB (Multi Channel Buffer) abgelegt. Es sind 16.384 Kanile

vorhanden, die auf bis zu vier Detektoren verteilt werden kdnnen. Der MCB besitzt nur

einen integrierten Multiplexer-ADC, so daB sich die Totzeit eines Signals auf alle anderen

auswirkt. Aus diesem Grund kénnen neben Proben mit hohen Countraten keine anderen

Proben gemessen werden. Diese Einschrinkung besitzt das TMcCA-System nicht. Abbil-

dung 4.3 zeigt den Aufbau des MAESTRO-Systems.
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Abb. 4.3: Blockschema des MAESTRO-Systems

4.2.3 Auswertung

Die Auswertung der aufgenommenen Spektren erfolgte meist direkt am MeS8platz, bei
der nur eine manuelle Auswertung einzelner, bekannter Peaks durch Bestimmen der Net-
tofliche stattfand. Daneben gab es zu bestimmten Projekten Auswerteprogramme, die
von Mitarbeitern des ZSR erstellt wurden und eine automatische Peaksuche durchfiihrten
und alle Peaks mit den ermittelten Nettoﬂiicheh ausdruckten. Diese Ausgaben wurden
dann mit Tabellenkalkulationsprogrammen ausgewertet. Dieses Verfahren erlaubt nur ei-
ne eingeschrankte Flexibilitdt. Die einmal getroffene Zuordnung einer Kalibration zu einer
Probe ist dann festgelegt und nachtriglich nicht oder nur schwer zu indern. Die Aus-
wertung ist auf wenige Nuklide beschrinkt, es findet keine gleichzeitige Uberpriifung des
gesamten Spektrums beziiglich unerwarteter oder auffilliger Peaks statt. Ebenso kdnnen
Stérungen des Detektors unter Umstdnden iibersehen werden, wenn sich diese nicht auf

den untersuchten Peak auswirken.
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4.2.4 GAMMAW

Das Programm.GAMMAW der Dr. Westmeier Gesellschaft fir Kernspektrometrie mbH
ermdglicht im Gegensatz dazu eine automatische oder interaktive Auswertung der Spek-
tren. Die Spektren werden in sich gepriift, es konnen Abweichungen von der vorgegebenen
Auflésung der Detektoren festgestellt werden, die Auswertung eines Spektrums in verschie-

denen Varianten ist problemlos moglich und jederzeit wiederhol- und nachvollziehbar.

GAMMAW analysiert y—Spektren mit mehreren, geschachteltén Algorithmen, wobei um
Peaks im Spektrum physikalisch sinnvolle Bereiche definiert werden. Die Peakflichen wer-
den nach der Subtraktion des Untergrunds im betrachteten Bereich aus dem Fit einer ana-
lytischen Peakformfunktion an die Daten bestimmt, wobei innerhalb eines schmalen Fen-
sters bis zu 30 Peaks berechnet werden kénnen. Damit ist auch die Analyse sehr komplexer,
sich iiberlappender Multipletts moglich. Der Peakflichenfehler wird als oberer Grenzwert,
eines statistischen Fehlers (aus der Qualitit des Fits an die Daten) plus dem statistischen
Fehler der Untergrundverteilung berechnet. Das Programm liuft auf {iblichen MS-DQOS

Personal Computern.

Bei der Analyse von y-Spektren durch GAMMAW wird zunichst das gesamte Spektrum
iterativ in immer kiirzere Regiohen unterteilt. Die Region sollte so schmal wie méglich sein,
um die Fit-Routinen zu beschleunigen. Die Regionsgrenzen.werden in Bereiche gelegt, in
denen keine signifikanten Diskontinuitdten des Spektrums auftreten. Das Programm bietet
hierbei dem Benutzer die Mdoglichkeit diese Einteilung manuell zu korrigieren. Die Unter-
grundbestimmung durch GAMMAW folgt einem bekannten Algorithmus [Wes86]. Diese
integrative Methode liefert eine geglittete Funktion unter dem Peak. Nach der Unter-
grundsubtraktion werden die Peaks im verbleibenden Spektrum unter Bildung einer ersten
und zweiten Ableitung gesucht. Die gefunden Peaks werden analysiert und verschiedenen
Tests unterzogen, um zu entscheiden, ob ein ,echter” Peak vorliegt. Nach Abschlufl dieser
Fit-Prozedur kann der Benutzer am Bildschirm entscheiden, ob dieser Peak in die Ergeb-
nisliste aufgenommen wird, ob er mit neuen Bereichsgrenzen noch einmal berechnet oder

ob er verworfen wird.

Die Ergebnisliste wird ausgegeben und intern in GAMMAW gespeichert, um die Peaks an-
schlieBend Radionukliden zuzuordnen und bei einer vorgenommenen Nachweiswahrschein-

lichkeits-Kalibration die linienspezifischen Aktivititen zu berechnen.
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Energie-Kalibration

Die Definition der Zuordnungsfunktion zwischen der Kanallage und der entsprechenden
Energie in keV kann in GAMMAW auf verschiedene Weisen durchgefiihrt werden. Die
Koeffizienten eines quadratischen Polynoms kdnnen eingegeben werden, eine Tabelle mit
bekannten Kanal/Energie-Paaren kann definiert werden, oder die Kalibration erfolgt in-
teraktiv in der Spektrendarstellung. Der Benutzer steuert einen Peak mit dem Cursor an,
GAMMAW ermittelt die genaue Kanallage des Peaks und der Benutzer gibt die entspre-

chende Energie ein.

Auf diese Weise kénnen bis zu 20 Wertpaare (Kanallage/Energie) definiert werden, die
dann von GAMMAW verwendet werden, um die Koeffizienten E;, E; und E3 des Kali-

brierpoloynoms der Form
Energie [keV] = E; +z- E; + 2% - Es3 (4.10)

zu berechnen. Dabei ist = die Kanalzahl und F;, E,, E3 sind die least-squares gefitteten
Koeflizienten. Diese werden zusammen mit den zugehdrigen Unsicherheiten und den Wert-
paaren (wie auch allé anderen Kalibrationsdaten) in einer Datei zur spiteren Verwendung -
abgelegt. Der Fit wichtet alle Datenpunkte gleich, allerdings kdnnen einzelne Datenpunk-
te interaktiv entfernt werden, wenn eine fehlerhafte Eingabe erfolgte. Diese 1a8t sich am
.ausgegebenen Fit-Parameter feststellen. Er liegt iiblicherweise unter 0,50. Die Genauig-
keit der Kalibration von unter 1 keV im gesamten Spektrum geniigt zur zuverldssigen

Identifikation der zu erwartenden Radionuklide.

Halbwertsbreiten-Kalibration

Fiir die Auswertung der Spektren bendtigt GAMMAW sehr zuverldssige Startwerte der
Halbwertsbreitenfunktion, das heit der Halbwertsbreite (FWHM) von Peaks als Funktion
der Kanalzahl. Diese Funktion ist das entscheidende Kriterium des Ablaufs des Peak-Fit-
Prozesses in GAMMAW. Das Programm ermittelt beim Laden eines Spektrums eine vor-
ldufige Zuordnung von signifikanten Singlett-Peaks und deren Halbwertsbreite. Aus diesen

Werten wird die Kalibrationsfunktion
FWHM [Kanile] = F} + 2 - Fy + 2 - F3 (4.11)

im least-squares Fit bestimmt. Dabei ist z die Kanalzahl und Fy, F, F3 sind die Koefli-

zienten des Polynoms. Dieser quadratische Fit wird ehtgegen der theoretisch erwarteten
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~ Abhingigkeit FWHM ~ /E,, verwendet, da hierdurch die experimentellen Daten we-
sentlich besser beschrieben werden [Wes96]. Diese automatische Erzeugung der FWHM-
Funktion versagt bei Spektren, die keine signifikanten Peaks oder nur solche mit schlech-
ter Statistik enthalten, oder sehr komplex sind. Die FWHM-Funktion bleibt fiir einen
fehlerfreien Detektor iiber lange Zeit unverindert und muB somit nur einmal zuverlsssig
bestimmt werden. Der Benutzer kann einzelne Datenpaare léschen und die Funktion neu
fitten lassen, so daB beispielsweise die Vernichtungsstrahlung bei 511 keV von der weiteren
Berﬁcksichtigung ausgeschlossen werden kann. Auch hier kann nach Abschluf des Fits ein
Parameter durch GAMMAW ausgegeben werden, der in allen Fiéllen unter 0,30 und in den

allermeisten Spektren unter 0, 15 liegen sollte.

Efficiency-Kalibration

Die Definition einer typischen Eﬂ‘icienéy-Funktion in GAMMAW erfolgt in zwei Energiebe-
reichen, die stetig verbunden werden. Im hoherenergetischen Bereich ab ca. 200 keV wird
die Efficiency ¢ durch ein quadratisches Polynom in doppelt-logarithmischer Darstellung
beschrieben:

In¢(E,) =e; +In(E,) - e3 +1n*(E,) - e3 (4.12)

Zur Beschreibung des deutlichen Absinkens der Efficiency 2u niedrigen Energien hin, hat
sich eine normierte Arcus-Tangens-Funktion als geeignet erwiesen [Wes96]. Somit hat die

typische Efficiency-Funktion von p-Type Halbleiterdetektoren die empirische Form:

Ine(E,) + 25 = (e; + In(E,) - e3 + In*(E,) - e3) x

2/ - arctan(exp(eq + In(E,) - e5 + In3(E,) - es)) (4;13)

Auch diese Koeffizienten ey, €3, €3, €4, €5, €6 werden in einem least-squares-Fit durch GAM-
MAW nach der Definition von mindestens sechs ermittelten Nachweiswahrscheinlichkeiten
zu bestimmten Energien errechnet und mit einem Fit-Parameter bewertet. Als Beispiel

fiir den Verlauf dieser Funktion zeigt Abbildung 4.4 diese Funktion fiir einen Standard.

Zur Vereinfachung bietet GAMMAW die Méglichkeit, die Wertetabelle aus einem gerade
analysierten Spektrum zu bestimmen. Dabei wird davon ausgegangen, da es sich um
die Messung einer definierten Aktivitdt oder einer bekannten Kalibriermischung verschie-
dener Radionuklide handelt. Dieser Vorgang erfolgt in mehreren Teilen: Zunichst wird
das Spektrum geladen, eine passende Energie- und Halbwertsbreitenkalibration gesetzt

und das Spektrum analysiert. Dies sollte in jedem Fall interaktiv, also unter Kontrolle
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des Benutzers passieren, da die ermittelte Nachweiswahrscheinlichkeitsfunktion sich auf
alle weiteren Ergebnisse auswirkt. GAMMAW speichert die gefundenen Peaks (Position,
Fliche, Fehler und Qualitit) in einer Tabelle. Danach wird eine Bibliothek geladen, in der
alle Nuklide des Standards aufgefiihrt sind. Nach Eingabe von Daten zur Zerfallskorrektur
(Eichdatum und MeBdatum) testet GAMMAW nun fiir alle Nuklide in der Bibliothek, ob
sie im Spektrum mit ihren Linien vertreten sind. Falls ein Nuklid identifiziert wurde, fragt
GAMMAW nach der Aktivitit und berechnet fiir jede Linie dieses Nuklids aus der Peak-
fliche &V, der MeBzeit t, der Emissionswahrscheinlichkeit p und der eingegebenen Aktivitit

A die Nachweiswahrscheinlichkeit ¢ flir ¥-Quanten dieser Energie £ nach

¢(E) = : (4.14)

Als‘. einzige Eingaben des Benutzers sind hierbei die Aktivitit A des Nuklids, deren Un-
sicherheit AA und Daten zur Zerfallskorrektur nétig, da die Informationen &N und ¢ im
Spektrum enthalten sind und p aus der Nuklidbibliothek gelesen wird. Neben ¢ bestimmt
GAMMAW auch die Unsicherheit dieses Wertes, indem die Abweichungen von N und A
beriicksichtigt werden. Als Ergebnis liefert GAMMAW die sechs Koeffizienten der Kali-
brationsfunktion (4.13) mit deren Unsicherheiteh und speichért diese zusammen mit den

Tabellenwerten in einer Datei.

Efficiency-Funktion in GammawW

Efficiency (%] -
n

Energie [keV]

Abb. 4.4: Beispiel einer Efficiency-Kurve
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Diese Standardspektren konnen beispielsweise unter Verwendung einer geeichten Nuklid-
Mischlésung erstellt werden. Es ist allerding nicht maglich, verschiedene Einwaagen der
Standardldsungen zu beriicksichtigen, so daB die Aktivitdt jedes Nuklids zuvor aus dem
Datenblatt der Mischlésung und der verwendeten Menge zu berechnen ist. Bei vielen Stan-
dards (im Rahmen dieser Arbeit iiber 30) und vielen Nukliden (im Falle der verwendeten
PTB-Mischlosung sieben) sind daher unter Umstdnden viele Werte fehlerfrei einzugeben,
wobei noch zusitzlich die Schwierigkeit besteht, daB GAMMAW Nuklide, die zwar in der
Bibliothek, nicht aber im Spektrum vorkommen, nicht meldet. Dadurch kénnen die Ein-
gabenrdurch den Benutzer falschen Nukliden zugeordnet werden. GAMMAW bietet keine
Maglichkeit an, diesen Ablauf zu automatisieren und den besonders zu Fehlern neigenden

Menschen, der die Eingaben der Aktivititen von Hand machen muB, zu umgehen.

Analyse und Aktivitdtsbestimmung

Nachdem alle erforderlichen Kalibrationen erstellt worden sind, kénnen nun die Proben
ausgewertet werden. Ein Spektrum wird geladen, die zugehdrigen Kalibrationsdateien ein-
gelesen und eine Bibliothek der erwarteten Nuklide definiert. GAMMAW analysiert mit
interaktiver Beteiligung des Benutzers das Spektrum, und gibt dabei eine Peakliste aus.
Anschliefiend gibt der Benutzer die Probenmasse m, und Daten zur Zerfallskorrektur
(MeBidatum T3, und Bezugsdatum T3) ein. GAMMAW untersucht nun fiir jedes Nuklid 2
der Bibliothek, ob eine Linie 5 im Spektrum gefunden werden konnte, und bérechnet die
sich daraus fiir dieses Nuklid ergebende massenspezifische Aktivitit nach

o= N (22 Tn-T) (4.15)
t-e(E)-pl-mp T

mit Nf der Peakfliche, t der MeBzeit und T% der Halbwertszeit. Diese einzelnen massenspe-
zifischen Aktivititen und deren Unsicherheiten fii‘r die verschiedenen Linien eines Nuklids
werden zusammen mit den Bibliotheksdaten (Energie und Emissionswahrscheinlichkeit)
ausgegeben. Nachdem alle Einzelaktivititeﬁ ausgegeben wurden, berechnet GAMMAW

den fehlergewichteten Mittelwert und zeigt ihn ebenfalls an.

~

GAMMAW kann Befehle auch aus einer Textdatei lesen, die dann automatisch ausgefiihrt
werden. Dieses ist System relativ inflexibel, da nicht an beliebigen Stellen Benutzereinga-
ben erfolgen kdnnen, und es erméglicht keine Kontrolle iiber das Verhalten von GAMMAW,

wenn Spektrums- oder Kalibrationsdateien nicht gefunden wurden. Ferner unterstiitzt
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GAMMAW maximal 26 Zeichen fiir Dateinamen, was eine projektbezogene Verzeichnis-

. struktur auf der Festplatte praktisch unméglich macht.

4.3 Qualititssicherung bei Radioaktivititsmessungen

Das Ziel der Qualititssicherung ist die Gewdhrleistung von Qualitét, im Falle eines Um-
weltlabors ist dies die Sicherheit bei den analytischen Aussagen. Nach DIN ISO 9000 ff. und
DIN EN 45.000 fI. ist die Q'ualitiitssicherung ein Sammelbegriff fiir notwendige MaBinah-
men, die es erlauben, Aussagen iiber die Qualitit und Fehler von Ergebnissen zu treffen.
Qualitit im Sinne der Qualititssicherung ist damit die Gebrauchstauglichkeit und ein MaB8 |
fiir die Erfiillung von bestimmten Forderungen. Mehrere Parameter sind fiir die Qualitit

von MeBergebnissen von Bedeutung:

o Qualifikation der Mitarbeiter:
Theoretische Kenntnisse und entsprechende Weiterbildung sind eine entscheidende
Voraussetzung fiir die Beurteilung von analytischen Problemen und eine richtige

Interpretation von Ergebnissen.

e Qualitit der Priifeinrichtungen:
Die zur Qualitédtskontrolle eingesetzten Gerdte miissen regelmifig gewartet, gepflegt,

kalibriert und gegebenenfalls geeicht werden.

e Qualitat der Analyseverfahren:
Die Validierung von Analyseverfahren und die Auswertung von Analyseergebnissen
miissen nach einheitlichen Grundsitzen erfolgen, um Vergleiche zwischen verschie-
denen Verfahren anstellen zu kdnnen. Ein Analyseverfahren mu8) stindig darauf hin
iberpriift werden, ob es der einmal festgeschriebenen Verfahrensbeschreibung ent-

spricht.

Die Qualitdtskontrolle bei Radioaktivititsmessungen besteht aus laborinternen und labor-

externen Kontrollen.
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4.3.1 Laborinterne Qualitdtskontrolle
Die laborinternen Qualititskontrollen umfassen:

e Die Kontrolle der Reproduzierbarkeit eines Detektorsystems oder MeBplatzes (Funk-
tionskontrolle) durch wiederholte Messungen in bestimmten Zeitabstinden an der-
selben Probe unter gleichen MeBbedingungen. Dabei sollen auch die relevanten De-
tektorparameter Auflésung und Nachweiswahrscheinlichkeit in einem Standardver-
fahren iiberpriift werden.

~ Dafiir miissen éinfa,ch zu bedienende und automatisch ablaufende Pr_ogramme ent-
‘wickelt werden, die diese Aufgabe nach der Aufnahme eines Kalibrationsspektrums

durchfiihren und die Ergebnisse ausgeben und protokollieren.

e Die Kontrolle der Richtigkeit einer Methode durch wiederholte Messungen von Stan-
dardproben, die von der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt (PTB) bereitge-
stellt werden. Hierfiir sind auch Proben geeignet, die .von den Leitstellen aus PTB-
Standards hergestellt und zur Durchfiihrung von Ringversuchen an die MeBstellen
versandt werden. Damit kénnen systematische Fehler eines Verfahrens erkannt wer-
den. Diese Proben kénnen auch zur Kontrolle der Reproduzierbarkeit benutzt wer-

den.

e Die regelmifBige Kontrolle des Untergrundes durch Hintergrundstrahlung, gegebe-

nenfalls mit Blindproben.
e Die Auswertung von extern bezogenen Standard-Proben (z.B. von der IAEA).

e Stichprobenartige Wiederholungen von Messungen und Auswertungen.

Beispiele fiir Umfang, Hiufigkeit und Art der laborinternen Qualititskontrollen sind in
der Tabelle 4.1 zusammengestellt. Die Durchfiihrung und Ergebnisse dieser Messungen

miissen protokolliert und kontrolliert werden [[{an92].

Die bei den wéchentlichen Kontrollmessungen bestimmten Detektorparameter sollten pro-
tokolliert und zusammen mit allen technischen Daten aufbewahrt werden. Alle Standard-
einstellungen der Elektronik sollten festgeschrieben sein, alle Anderungen an Einstellun-
gen oder Parametern, das Hoch- und Herunterfahren der Detektoren mufl aufgezeichnet
werden und alle Parameter mit den Vorgaben verglichen werden. Weitere Bespiele fiir

Kontrollpunkte sind [Hei95]:

e Qualitdt der Probenlagerungs- und Konservierungsmafinahmen testen,
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Tab. 4.1: Ubersicht der laborinternen Qualititskontrollen
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Kontrollpunkt

Durtchfiihrung

Hiufigkeit

Reproduzierbarkeit

Untergrund durch
Hintergrundstrahlung

Richtigkeit

Messung eines Punktpriperates
oder einer geeigneten Probe in gut
reproduzierbarer Geometrie, dabei
Schnellanalyse der wichtigsten De-
tektorparameter

Nulleffektmessung  mit  leerem,
bzw. ohne MefBgefdB mit moglichst
langen MefBzeiten (z.B. wahrend ei-
nes Wochenendes); Blindproben bei
neuem Probenmaterial

Messung von Standardproben

wochentlich

14-tigig bis

monatlich

vierteljihrlich

e Festschreiben der Methodenparameter,

e Probenplanung und Probenverwaltung,

e einheitliche Dokumentation der Ergebnisse.

4.3.2 Laborexterne Qualititskontrolle

Neben laborinternen sind ebenfalls laborexterne Kontrollen durchzufiihren. Ringversuche

unter Beteiligung vieler Laboratorien und Vergleichsmessungen zwischen zwei Laborato-

rien geben dem einzelnen Labor Hinweise auf mogliche systematische Fehler. Bei geeigne-

ter Auswertung liefern Ringversuche dariiber hinaus mit der ,, Vergleichbarkeit“ diejenige

GroBe, die fiir die Beurteilung der Differenzen von MeBwerten aus verschiedenen Labora-

torien wesentlich ist. Mit diesen Messungen soll der Nachweis erbracht werden, daf die

_jeweiligen MeBstellen Radioaktivititsmessungen mit einer bestimmten Vergleichbarkeit im

Routinebetrieﬁb durchfiihren kénnen.

Man kann davon ausgehen, daB fiir Kontrollmessungen, wie sie hier beschrieben wurden,

etwa 10 % des Arbeitsaufwandes im Laboratorium entfillt [Kan92].



Kapitel 5

Weiterentwicklung des

v-Spektrometrie-Systems

5.1 Konzept einer Integration

5.1.1 Einheitliche Steuerung

Um die Verwendung von mehreren, sehr unterschiedlich zu bedienenden MeBsystemen
(TMca und MAESTRO) fiir den Benutzer so einfach wie mdoglich zu machen, wurde die
Entwicklung einer einheitlichen Bedienungsoberfliche erforderlich. Da sich die Konzepte
von TMCA und MAESTRO intern stark unterscheiden, wurden zwel getrennte Programme
entwickelt, welche die gleiche Oberfliche bereitstellen und auch aufgetretene Schwichen
der jeweiligen Systeme beseitigten. Im Rahmen dieser Diplomarbeit wurde die Oberfliche
(AuTomess-11) fiir das TMCA-System entwickelt, die MAESTRO-Variante wird in [Bot97]
beschrieben. Fiir den Benutzer stellen sich beide Programme gleich dar und'sind gleich
zu bedienen. Bei der Entwicklung der Programme stand die Sicherheit der Daten im Vor-
dergrund, da jeder Detektor von -verschiedenen Personen in verschiedenen, voneinander

unabhingigen Projekten benutzt wird.

N

5.1.2 Protokoll-Datel

Alle Vorginge, die in AUTOMESS-1I vorgenommen werden, z.B. Starten einer Messung,
Speichern einer beendeten Messung, Abbrechen einer Messung usw., werden in einer Pro-

tokolldatei gespeichert, so da§ nachtraglich eine Rekonstruktion der Abldufe moglich ist.
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Da AutoMEss-I1 zu Programmbeginn den Benutzernamen erfragt, kann man sich bei

Problemen direkt an die verantwortliche Person wenden.

5.1.3 Sicherer Ablauf der Messungen

Alle beendeten Messungen werden so schnell wie méglich durch AuToMmEess-11 gespeichert,
da weder in MAESTRO noch in TMCA eine flexible und automatische Speicherung méglich
ist. Dabei finden zwei verschiedene Konzepte Anwendung: MAESTRO kann das Ende einer
Messung einem externen Programm nicht mitteilen, so daf hier die Speicherung einer Mes-
sung beim nichsten Start erfolgt. TMCA besitzt die Mdglichkeit, nachdem eine Messung
beendet ist, ein externes Programm zu starten. AUTOMESS-II nutzt dies, um dann sofort
und autbmatische die Messung zu speichern. Dies ist gerade beim TMcCA-System wichtig,
da die aufgenommenen Spektren nicht extern in einem MCB, sondern direkt im Haupt-
speicher des PCs gespeichert werden. Ein (beabsichtigtes oder unbeabsichtigtes) Beenden

des TMca-Hauptprogramms fiihrt unwiderruflich und ohne Riickfrage zum Datenverlust.

Als weitere wichtige Erweiterung des urspriinglichen TMCA-Systems bietet AUTOMESS-11
eine wesentlich gréBere Sicherheit gegen unbeabsichtigtes Loschen bestehender Spektren.
- In TMca erfolgt keine Riickfrage vor dem Uberschreiben einer bestehenden Datei, AUTO-
MESS-II besitzt diese Schwiché nicht. TMcA erlaubt nur die Verwendung von bis zu 15
Zeichen fiir den Dateinamen. Dies erlaubt es nicht, Messungen zu verschiedenen Projek-
ten in verschiedenen Unterverzeichnissen abzulegen. AUTOMESS-II beseitigt dies durch die
dynamische Zuweisung von virtuellen Laufwerken iiber den MS-DOS Befehl SUBST. Da-
bei wird intensiv von der Moglichkeit Gebrauch gemacht, daB ein Programm, da durch
eine Batch-Datei in TMCA gestartet wurde, diese Batch-Datei dann wihrend des Ablaufs

verdndern kann und damit TMCA durch AUTOMESS-II gesteuert werden kann.

5.1.4 Mefldatenerfassung

In der Ausgangskonfiguration von TMCA kann zu einem Spektrum nur ein freier Kom-
mentar in der Datei gespeichert werden, es findet keine Kontrolle der eingegebenen Daten
statt. AUTOMESS-II definiert eine Informationsstruktur in diesem Kommentarfeld, welche
eine Speicherung der Informationen zum verwendeten Detektor, dem bearbeiteten Projekt,
der verwendeten Geometrie, der Probenbezeichnung, dem Gewicht der Probe und weite-

ren Parametern erlaubt. Die zur Messung gespeicherten_Informationen sind auch bei der
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MaEsTRO-Oberfliche definiert, so daB ein beliebiges Umwandeln der Formate ineinander

mdglich ist, ohne dabei Informationen zu den MeBparametern zu verlieren.

Als Folge dieser Standardisierung der Probenparameter ist es fiir die spitere Auswertung
gleichgiiltig, unter welchem System die Messung aufgenommen wurde, da alle Informatio-

nen austauschbar sind und in der gleichen Weise interpretiert werden.

5.1.5 Automatisierung

Um die Verwaltung dieser MeBparameter méglichst komfortabel zu gestalten, bietet AuTo-
MEsSs-1I bei den wichtigsten Parametern eine Auswahl aus einer vorher definierten Liste
an. Dies sorgt auch dafiir, daB die Bezeichnungen fiir Projekt, Detektor und Geometrie
eindeutig und benutzeruﬁabhé‘mgig sind. Da zu einem Projekt 6ft mehrere Messungen
mit gleichen oder dhnlichen Parametern gehdren, kénnen diese festen Vorgaben mit einem
Projekt verkniipft werden und brauchen somit nicht mehr eingegeben zu werden. Sich wie-
derholende Messungen kénnen so mit wenigen Handgriffen zuverldssig und sicher gestartet

und gespeichert werden.

5.1.6 Organisation der Mefldaten

Bei denen bis Dezember 1996 auf den beiden Detektoren im Chemie-Labor unter Ac-
CUSPEC gemessenen Spektren, die in dieser Arbeit mit GAMMAW ausgewertet wurden,
erfolgte die Auswertung direkt nach dem Ausdruck der Peakliste, die in Papierform auf-
bewahrt wurde. Nachdem die beiden in diesem Projekt genutzten Detektoren nun an den
MAESTRO-Platz angeschlossen sind, kommt auch hier AuToMESss-I1 zum Einsatz, so daB
hier die Organisation und Verwaltung der Dateien und deren Charakterisierung unterstiitzt

wird und auch von verschiedenen Mitarbeitern einheitlich durchgefiihrt werden kann.

5.2 Anderungen an TMCA

Die iiberladene Menustruktur von TMcA wurde auf die Bediirfnisse jedes MeBplatzes an-
gepaBt und die ,,gefihrlichen* Befehle, wie z.B. Beenden des Prografnms, versteckt. AuTO-
MESs-1II oder ein eingewiesener Mitarbeiter kann aber weiterhin alle Befehle benutzen. Sich
wiederholende Befehle wurden zusammengefat und in die Menustruktur integriert. Die
neu erstellten Programme wie AUTOMESS-II oder das Programm, das den automatischen

Probenwechsler steuert [Bot97], sind ebenfalls in diese neue Menustruktur integriert.
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5.3 Automatische Auswertung

5.3.1 Ziele der Entwicklung

Eine automatische oder halbautomatische Auswertung von Spektren ist unter mehreren

Gesichtspunkten von Vorteil:

Schnellerer Ablauf der Analyse der Daten

Einheitliche Auswertung fiir alle Daten

Flexibilitit der Eingangsparameter

Darstellung der Ergebnisse standardisiert

Kein fehleranfilliges ,,Abschreiben“ von Ergebnissen

Routinekontrolle aller Spektren méglich

Bei einem projektbezogenen Auswertungssystem, wie es im Rahmen dieser Diplomarbeit
entwickelt wurde, kdnnen alle Ausnahmen und Besonderheiten integriert werden. Ziele des

entwickelten Auswertungssystems waren neben den oben angefiihrten Punkten:

e Untersuchung des bisher verwendeten Verfahrens

Identifikation von mdoglichst allen vorkommenden Peaks

Analyse der Abhdngigkeit der Ergebnisse von den verwendeten Eingangsparametern

Schnelle, weitgehend automatisierte Auswertung der Spektren

5.3.2 Konzept der Auswertungssoftware

Das Programm GAMMAW wird als Werkzeug benutzt, das fiir alle relevanten Nuklide ei-
ne gemittelte, zerfallskorrigierte, massenspezifische Aktivitit bestimmt und in einer Stan-
dardform als Textdatei ausgibt. Die Befehle, die zur Steuerung von GAMMAW dienen,
werden auf bestimmte Aufgaben hin durch externe Programme generiert und in GAM-
MAW ausgefiihrt. Die Auswertung besteht im Wesentlichen im Analysieren, Sortieren und

Zusammenfassen der erzeugten Textdateien.

Da im Verlaufe der Auswertung von ca. 300 Spektren insgesamt bis zu 10.000 Dateien
erzeugt werden konnten, ist es wichtig, daB konsequent einer Kennzeichnung der Dateien

iber die Extension erfolgt und diese in verschiedenen Verzeichnissen abgelegt werden.
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Tab. 5.1: Die verwendeten Dateiextensionen

Extension Bedeutung
*  AKT Ausgabeliste der spezifischen Aktivitiiten durch GAMMAW
* DAT Spektrumsdateien im biniren ACcUSPEC Format
* EFF Nachweiswahrscheinlichkeits-Kalibration
* EIN Tiefeneintrdge in ein Profil
*.ENE = Energiekalibration
* FIL GaMMA W-Kommandodateien
* FWH Halbwertsbreitenkalibration
* GEF Gefundene Nuklide aus den *.AKT-Dateien
* . INF | Alle Informationen zu einer Messung
* . LIB Binirformat der Nuklidbibliotheken
*  NUK Textinhalt einer Nuklidbibliothek
* . PEA Durch GAMMAW erzeugte Peakliste
* RES Spezifische Aktivitaten aller Nuklide mehrerer Spektren
* . 7TB Tabellenformatierte Kalibrationsdateien zur Analyse

Tabelle 5.1 zeigt eine Ubersicht der verwendeten Dateiextensionen. Alle Dateitypen, auBler
den explizit als binir gekénnze_ichneten, sind Textdateien im ASCII-Format und damit

jederzeit durch einfache Editoren zu betrachten und zu bearbeiten.

Unter Verwendung des MS-DOS Befehls SUBST werden mehrere virtuelle Laufwerke defi-
niert, welche die Verteilung aller n&tigen Dateien auf mehrere Verzeichnisse erlauben. Die

Zuordnung der einzelnen Laufwerke auf bestimmte Dateigruppen kann man Tabelle 5.2

entnehmen.
Tab. 5.2: Zuordnungen der virtuellen Laufwerke

Laufwerk Zugeordnete Dateigruppe
E: erzeugte Ergebnisdateien (*.PEA,*.AKT *.7?TB,* GEF,* .RES,* .EIN)
F: extern generierte GAMMA W-Kommandodateien (*.FIL)
I: Informationsdateien zu den Spektren (*.INF)
K: Kalibrationsdateien (*.ENE,*.FWH,* .EFF)
N: Nuklidbibliotheken (*.LIB,*.NUK)
S: Spektrumsdateien (*.DAT)
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Die entwickelten Programme arbeiten fast alle nach dem gleichen Prinzip: Eine Datei eines
bestimmten Formats wird gelesen, verarbeitet und in einem anderen Format ausgegeben,
bis am Ende eine Liste der Eintrige in die verschiedenen Bodenprofile erzeugt wird, in der

alle identifizierten Nuklide aufgefiihrt sind.

5.3.3 Ausgangssituation

Die Messungen wurden von verschiedenen Mitarbeitern unseres Instituts durchgefiihrt
und die Ergebnisse einer anschlieBenden Auswertung in eine Tabelle iibernommen und
weiterverarbeitet. Es wurde nicht darauf geachtet, alle Spektren zu speichern und eine
einheitliche Namensvergabe zu etablieren. Es waren daher zu Beginn der Auswertungen
im Rahmen dieser Diplomarbeit nicht alle bis dahin gemessenen Spektren als Dateien
verfiighar, und falls vorhanden, so waren sie willkiirlich und ungeordnet iiber mehrere
Disketten verteilt. Die im Spektrum abgelegten Zusatzinformationen zu Probenort und
-nummer, verwendeter Geometrie und Einwaage waren nicht vorgegeben und variierten
je nach Mitarbeiter. Diese waren in Einzelfédllen unvollstindig oder falsch zugeordnet. Sie
wurden nur zu Informationszwecken mitgespeichert und sollten urspriinglich nicht durch

andere Programme zur eindeutigen Kennzeichnung verwendet werden.

Im Laufe der schon vorgenomrﬁenen Auswertungen stand das Verfahren zur Bestimmung
der Eintrige fest und sollte auch beibehalten werden. Allerdings war es im bisherigen
Verfahren nicht mdoglich, den Einflul verschiedener Eingangsparameter zu bestimmen. Es
konnten nachtrédglich nur sehr umstdndlich oder gar keine Verinderungen mehr vorgenom-

men werden.

5.3.4 Ablauf der Auswertung

.Die Auswértung der gemessenen Spektren bis zur Ausgabe der deponierten Aktivititen
vollzieht sich in mehreren Schritten, die in Abbildung 5.1 in einer Ubersicht dargestellt
sind. Die einzelnen Schritte bestehen ‘dabei in der Regel in der Ausfithrung von einem
oder mehreren Programmen, die dann automatisch ablaufen kénnen. Eingriffe durch den
Benutzer sind nur zwischen den Schritten nétig, um die gewonnen Informationen fiir den
nachsten Teilschritt richtig zuzuordnen. Bei einer einmal festgelegten Konfiguration kann
aber die gesamte Auswertung von beliebig vielen Profilen auf einen Befehl hin vorgendm—

men werden. Der Punkt Visualisierung im gestrichelten Késtchen ist nur bei der Darstel-
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lung der Eintrige in Abhdngigkeit der Tiefe notig und muf mit einem externen Programm

wie EXCEL oder ORIGIN erfolgen.

Vor- und Aufbereitung der Spektrumsdateien

Kalibrationsdateien erstellen

Zuordnung der Eingangsparameter

Aufruf von GAMMAW

Ermittlung der Eintfage

Abb. 5.1: Prinzipieller Ablauf der Auswertung

Vor- und Aufbereitung der Spektrumsdateien

" Nachdem alle auf Datentriger verfiigharen Spektren zusammengetragen waren, muBten
diese einheitlich benannt werden. Alle Messungen erfolgten auf zwei HPGe-Detektoren, die
institutsintern mit CURT und CARL bezeichnet werden. Im Dateinamen sollten direkt der
verwendete Détektor, der Probenort, die Probennummer und die Schichttiefe erkennbar
sein. Es wurde daher das in Abbildung 5.2 dargestellte Muster festgelegt. Dieses fiihrt bei
einer Sortierung der Dateien nach ihrem Namen automatisch zu einer Zusammenstellung
aller zu einer Probe gehdrenden Dateien, so da man sofort erkennen kann, ob ein Profil

. komplett vorliegt.
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Abb. 5.2: Aufbau der Spektrumsdateinamen

Fiir ,dd“ sind CU oder CA erlaubt, ,,p“ ist fiir die jeweilige Probe im Anhang A.1 angegeben,
»0“ ist eine Zahl zwischen 1 und 9 und ,ssss* ist die Bezeichnung der Schichttiefe, und zwar
0000, 0001, 0102, 0203, 0305, 0510, 1015, 1520, 2025 oder 2540. Diese setzt sich aus zwei
Zahlen zusammen, die jeweils die Ober- und Unterkante der Schicht in cm angeben. Die
Humusschicht wird mit 0000 bezeichnet, um bei Sortiervorgédngen die richtige Reihenfolge
eines Profils zu erzeugen. Die Geometrie der Bodenprofile ist aus Abbildung 6.1 ersichtlich

und wird im Abschnitt 6.1 ausfiihrlich beschrieben.

Ein Programm (MAKECOPY) éﬁnet jede Spektrumsdatei und versucht die Zusatzinfor-
mationen zu lesen. Dabei werden die gefundenen Daten vereinfacht und standardisiert,
*um alle Varianten einer Schreibweise zusammenzufassen. Das Programm bestimmt nun
den oben definierten Namen aus den vorhandenen Informationen und erstellt eine MS-
DOS Batchdatei, welche die Spektrumsdateien unter neuem Namen in ein vorher defi-
niertes Verzeichnis kopiert. Das Programm kann Wildcards verarbeiten und deshalb in
einem Schritt alle Spektren unter dem neuen Namen ablegen. In Einzelfédllen war es nicht
moglich, die abgelegten Informationen korrekt zu interpretieren. Dies wurde in einer Aus-
nahmeliste beriicksichtigt. Eine nachtrigliche Anderung der Definition der Dateinamen

wire problemlos, da ein Aufruf des Programms geniigt, um diese wirksam zu machen.

Als nidchstes {huBten die vorhandenen Informationen gepriift und erganzt werden. Um dies
einfach und direkt zu gestalten, werden alle gefundenen und interpretierten Informationen
in einer eigenen Datei abgelegt, die den gleichen (wie oben definierten) Namen wie das
Spektrum tragt, aber mit der Extension *.INF versehen ist. In ihr sind die folgenden

Eigenschaften abgelegt:
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Name des Spektrums

e Name des Detektors CURT oder CARL

e Ort der Probe

e Nummer der Probe

e Mittlere Tiefe der Schicht in cm

e Datum der Probennahme (TT.MM.JJJJ)

e Datum der Messung (TT.MM.JJJJ)

o Livetime in Sekunden

e Realtime in Sekunden

e Die Einwaage der Probe in Gramm

e Die FiillhGhe der Probenﬂasché

e Fiir Standards: Einwaage der PTB-Mischlésung
e Fiir Standards: Nummer der PTB-MischiGsung

e Optional: Nummer der Efficiency-Kalibration dieser Probe

Zu Beginn ist die Zuordnung zu einer Efficiency noch nicht méglich und wird erst durch
ein anderes Programm vorgenommen. Es liegen jetzt alle ben&tigten Informationen der
gemessenen Spektren vor. Wihrend der Messungen wurden die Fiillhhen der Proben-
flaschen nicht abgespeichert und mufBten daher ﬁachtriiglich in die Informationsdateien.

eingetragen werden.

Kalibrationsdateien erstellen

Der Arbeitsgang zum Erstellen der Kalibrationsdateien (Energie, Halbwertsbreite und
Nachweiswahrscheinlichkeit) in GAMMAW wurde bereits ab Seite 27 dargelegt. In diesem
Abschnitt soll beschrieben werden, wie dies mit Unterstiitzung des entwickelten Auswer-

tungssystems erfolgte.

Der Ablauf fiir das Anlegen der Dateien mit den Energie- und Halbwertsbreitenkalibratio-
nen ist dhnlich: Ein Programm (ENENEU bzw. FWHNEU) erzeugt eine Kommandodatei
fir GAMMAW, welche dem Bediener alle unnétigen Eingaben abnimmt. Beide Komman-
dodateien laden das Kalibrationsspektrum, definieren eine Empfindlichkeit fiir die Spek-
trenanaiyse und er%avart;en vom Benutzer die entsprechende Kalibration. Bei der Energieka-

libration wird das Spektrum sofort angezeigt, der Benutzer steuert die bekannten Peaks an
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und ordnet ihnen die korrekte Energie zu. Die Halbwertsbreitenkalibration erfolgt durch
GAMMAW beim Laden des Spektrums automatisch. Die vorgenommene Kalibration wird
nun grafisch dargestellt und man kann eventuell falsche Datenpunkte entfernen. Nach der
Bestitigung durch den Benutzer erfolgt die Ablage der vorgenommenen Kalibration in

Dateien mit gleichem Namen, aber unterschiedlicher Extension (vgl. Tabelle 5.1).

Die Definition der Nachweiswahrscheinlichkeitsfunktion ist komplexer, da hier mehrere
Eingaben erforderlich sind. Auch fiir diese Kalibration wird durch ein Programm eine Kom-
mandodatei erzeugt, welche die Bedienung vereinfacht. Alle Aktivititseingaben werden in
dieser Kommandodatei so abgelegt, da8 diese vor der Eingabe am Bildschirm angezeigt
werden und nur abgeschrieben werden miissen. Wie oben beschrieben, unterstiitzt GAM-
MAW hierbei keinen automatischen Ablauf. Um diese Schwfichen.a,bzumildern, wird fiir
jedes Nuklid eine eigene Nuklidbibliothek angelegt. Bevor GAM_MAW nach der Aktivitit
des gefundenen Nuklids fragt, wurde diese schon ausgegeben und mu8 nicht durch den
Bediener berechnet werden. Auch hier erfolgt nach AbschluB die Ausgabe der Kalibration
in einer Grafik. Eine Kontrolle, ob alle Daten korrekt eingegeben wurden, ist mit etwas

Erfahrung auf einen Blick méglich. Nach der Kontrolle wird die Kalibration gespeichert.

Zuordnung der Eingangsparameter

Die Zuordnung der Eingangsparameter zur Analyse durch GAMMAW besteht in der Defini-
tion der Empfindlichkeit (Befehl SENS) und der Angabe der zu einem Spektrum gehéren-
den Kalibrationen. Dabei wird der Benutzer durch ein Programm unterstiitzt, da8 nach
bestimmten Regeln Vorschlige oder Empfehlungen gibt. Diese Zuordnung liegt aber letzt-
endlich beim Benutzer. Nachdem alle Parameter gesetzt sind, alle nétigen I‘nforma,tionen
zur Messung bekannt sind und alle Dateien vorhanden sind, kann eine Befehlsdatei fiir
GAMMAW erzeugt werden, die diese Einstellungen zusammenfat und den Bediener in-
nerhalb von GAMMAW bis auf das interaktive Nachbearbeiten der gefitteten Peaks von
allen Eingaben befreit. Diese interaktive Kontrolle kann zu einer schnellen und vor allem
“automatischen Analyse auch deaktiviert werden, so daB dann mit einem Aufruf in allen

Spektren die spezifischen Aktivititen der gewiinschten Nuklide bestimmt werden.

Aufruf von GAMMAW

Innerhalb des gesamten Auswertungssystems wird GAMMAW im Prinzip nur als Black-

box benutzt, das vorgegebene Befehlsdateien abari)ei.tet, die Ergebnisse werden gespeichert



KAPITEL 5. WEITERENTWICKLUNG DES y-SPEKTROMETRIE-SYSTEMS 45

und GAMMAW wieder beendet. Dies fiithrt zur Einschrinkung der Befehle, die innerhalb
von GAMMAW genutzt werden. Der Benutzer hat keine Moglichkeit, den Ablauf zu beein-
flussen. Innerhalb eines so klar definierten Anwendungsbereichs wie in dieser Arbeit stellt

das allerdings keinen Nachteil dar.

Ermittlung der Einti‘ége

Nach Abschlufi der GaAMMA W-Bearbeitung liegt zu jedem Spektrum nun eine Datei glei-
chen Namens mit der Extension *.AKT vor. Dies ist eine von GAMMAW erzeugte Textda-
tei mit festem Format. Sie enthilt wesentlich mehr Informationen, als im Rahmen dieser
Arbeit benétigt werden. Fiir die Auswertung sind die Linien-spezifischen Aktivitdten un-
interessant, sondern es sind nur die gewichteten Mittelwerte relevant. Da keine Ergebnisse
durch den Benutzer abgeschrieben werden sollen, galt es ein Filter-Programm zu ent-
wickeln, das diese Informationen extrahiert und in aufbereiteter Form zusammenstellt.
Dies ist aber nur dann ohne Beteiligung eines kontrollierenden Benutzers sinnvoll, wenn
schon bei der Spektrenanalyse durch GAMMAW das Spektrum auf Auffilligkeiten von
besonderen Peaks untersucht wurde. Es ist deshalb unbedingt erforderlich, die Peaksuche

interaktiv zu tiberwachen.

Aus der erzeugten *.AKT—Datei werden alle Zeilen gefiltert, an deren Anfang eine Nuk-
lidbezeichnung steht. Dabei ist das Filterprogramm nicht an besondere Formen gebun-

den, sondern flexibel. AnschlieBend wird die Zeile bestimmt, in welcher der zugehorige
Mittelwert der massenspezifischen Aktivitit steht. Dieser wird zusammen mit der Nuk-
lidbezeichnung und dessen Unsicherheit in einer Datei mit der Extension *.GEF abgelegt.
Nachdem so alle gefundenen Nuklide iibertragen worden sind, {ibernimmt das Programm
die Energien der nicht zugewiesenen Linien aus der *.AKT-Datei, um diese spiter in einer
Liste zusammenstellen zu kdnnen. An dieser Liste kann dann festgestellt werden, ob die

benutzte Analysebibliothek vollstindig ist.

Als letzter Schritt werden nun aus den spezifischen Aktivititen die Eintrige berechnet.
Darauf wird im Abschnitt 7.1.2 néher eingegangen. Hier soll nur der Ablauf der Program-
me beschrieben werden. Ein Bodenprofil besteht aus einzelnen Schichten, in denen jeweils
die spezifischen Aktivititen bestimmt und in die *.GEF-Datei extrahiert wurden. Um die
Eintrige in dieses Profil zu bestimmen, miissen die Schichtbeitrige aufsummiert werden.
Dabei kann eine solche Schichtenfolge zur Auswertung durch ihre *.GEF-Dateien definiert

werden. Das Programm PROFIL liest eine solche Datei, liest die angegebenen Informa-
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tionen iiber die spezifischen Aktivititen, berechnet die absolute Aktivitit je Nukiid in
dieser Schicht und legt diese Werte in einer Tabelle ab. Nachdem alle angegebenen Da-
teien bearbeitet sind, erfolgt die Ausgabe in eine * .RES-Datei gleichen Namens wie die
Profildefiniton. Die Ausgabe erfolgt dabei nach Ort, Nummer, Tiefe sortiert und stellt
alle Aktivititen gleicher Nuklide untereinander dar, auch wenn in einzelnen Schichten
diese Nuklide nicht gefunden wurden. Aus den spezifischen Aktivititen und den Schicht-
informationen werden nach (7.4) die entsprechenden Tiefeneintrige berechnet und in eine
* .EIN-Datei ausgegeben. Als Nebenprodukt wird eine Liste der nicht zugeordneten Linien
alle bearbeiteten *.GEF-Dateien erstellt. Das Programm PROFIL ist in der Lage, in einem
Schritt bis zu 20 Profile mit jeweils bis zu 20 Nukliden auszuwerten. Die Ausgabe dieses
Programms kann in eine Tabellenkalkulation importiert und als Grafik veranschaulicht

werden.



Kapitel 6

Untersuchung von Bodenproben

aus der Ukraine |

6.1 Probenentnahme und -aufbereitung

6.1.1 Auswahl der Entnahmestellen in der Ukraine

Um einen Uberblick iiber die Kontamination des Bodens der Ukraine mit Radionukliden
aus dem Fallout des Tschernobyl Unfalls zu erhalten, wurden drei Gebiete mit unter-
schiedlicher Deposition ausgewihlt. Die schwach kontaminiertén Bodenprofile wurden in
der Umgebung von Zhytomyr, die mittelkontaminierten im Gebiet von Korosten und die
hochkontaminierten Proben in der Umgebung von Naroditschi entnommen (vgl. Abb. A.1).
.Zusitzlich wurden in Charkow im Osten der Ukraine Proben entnommen, die nicht mit
dem Fallout des Unfalls kontaminiert sein sollten und so eine Beriicksichtigung des Fallouts
der Kernwaffentests ermdglichen sollten. Es konnten allerdings auch in diesen Proben si-
gnifikante Aktivititen von *4Cs aus dem Tschernobyl-Fallout festgestellt werden, so da8

diese Gegend ebenfalls als kontaminiert zu betrachten ist.

Die Einteilung niedrig-, mittel- und hochkontaminiert erfolgte in Anlehnung an die Ein-
teilung in drei Zonen durch sowjetische Behsrden: 137Cs-Kontamination von unter 555,

zwischen 555 und 1.480 und iiber 1.480 kBq/m?.

Die Probennahme fand durch Mitarbeiter der Staatlichen Agrodkologischen Akademie
der Ukraine in Zhytomyr in Zusammenarbeit mit Herrn Dr. Handl vom ZSR im Juni

und Oktober 1995 statt. Die Auswahl der beprobten Orte erfolgte nach Befragung von
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Ort_skundigen. Um moglichst ungestdrte Proﬁle zu erhalten, sollten nach dem Unfall im
April 1986 keine. landwirtschaftlichen Aktivitéten mehr stattgefunden haben. Pro Gebiet
wurden an zwei bis vier Orten jeweils mehrere (zwischen 2 und 10) Profile in Abstidnden
von einigen Kilometern genommen. Eine Karte mit den Orten der Entnahme findet sich

in Abbildung A.1 auf Seite 71.

6.1.2 Die Entnahme der Bodenproben

Wichtigstes Ziel bei der Entnahme war die moglichst genaue und detaillierte Trennung der
verschiedenen Bodenschichten im oberen Bereich der Siule. Um dieses zu erreichen, wurde
eine Grube von ca. 70 x 70 cm ausgehoben, in der in einer Ecke die zu nehmende Probe
(20 x 20 cm) stehen blieb (vgl. Abb. 6.1). Innerhalb der Grube wurde die Bodensiule
nun exakt nachbearbeitet, so daB eine senkrechte Siule mit koﬁstanter Breite und Tiefe
stehenblieb. AnschlieBend wurde die Humusschicht auf der Sdulenoberseite entfernt. Diese
Flache definierte nun fiir die unteren Schichten die Grundfliche, die aber nach jedem
Schichtabtrag neu kontrolliert und gegebenenfalls nachgebessert wurde. Zur Definition der
Schichttiefe wurden an den Ecken der Siule Nadeln im Boden fixiert, die zur Ausrichtung
eines stabilen Fadens dienten. Dieser wurde nun waagrecht in den Boden gezogen und so
ein Schnitt bis_zur Diagonalen der Grundfliche durchgefiihrt. Die geloste Hilfte wurde
abgetragen und dann die restliche Schicht so entfernt, daB eine ebene Fliche erzeugt
wurde. Nach jeder entfernten Schicht wurden alle relevanten MaBe der Siule kontrolliert,
um die Fehler in der Probennahme zu minimieren: Paralletitit der Schnitte, die Tiefe im
Boden, die Linge und Breite der Grundfliche, die Ebenheit der Grundfidche und ob die -

entstehenden Wiande senkrecht sind.

Bei der Probennahme kann die Auflésung der Schichttiefe durch Steine, Hohlrdume, tiefe
Wurzeln und anderes Material im Boden negativ beeinfluBt werden. Die beiden Profi-
le Woronewo 6 und Woronewo 7 erwiesen sich, méglicherweise durch landwirtschaftliche

Bearbeitung, als durchmischt.

Die Probennahme als komplette Siule wurde einer Bohrung vorgezogen, um ein Verschie-
.be.n der Bodenéchichten innerhalb des Bohrkerns zu vermeiden. Mit der verwendeten Me-
thode konnte sichergestellt werden, daB die Fehler in der Schichttiefenzuordnung minimal
sind, da die Entnahme in jeder Phase kbntrolliert werden konnte. Trotzdem kann man von
keiner besseren Genauigkeit als 2 mm ausgehen, was bedeutet, dafl die Tiefenzuordnung in

den obersten Schichten um bis zu 20 % fehlerhaft sein kann. Wenn die Unsicherheiten der
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Humus
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Abb. 6.1: Geometrie der entnommenen Bodensiulen

Linge (L,) und Breite (B;) der Siule 2 mm betragen, dann ergibt sich fiir die Abweichung
der Grundfliche (F,) von 400 cm?:

() =)+ (52

~ 1,4 % (6.1)

Ein Abweichen von der quadratischen Grundfliche zu einem Trapez ist dagegen nicht .
relevant, da der resultierende Fehler proportional zum Kosinus der Winkeldbweichung
gegeniiber 90° ist. Fiir eine Abweichung von 3° (entspricht 1 cm Abweichung auf 20 cm) ist

der Fehler nur etwa 0,14 % und somit gegeniiber den sonstigen Fehlern zu vernachlissigen. -

Die Tabellen A.1 bis A.4 im Anhang A.1 zeigen die Ubersicht der Proben mit den gemes-

senen Ortsdosisleistungen.

6.1.3 Aufbereitung des Bodens

Der Boden wurde an einem schattigen Ort bei Zimmertemperatur ausgebreitet und ge-
trocknet. Die Bodenproben wurden mechanisch zerkleinert und nach Hannover transpor-

tiert. Hier erfolgte eine erneute Zerkleinerung und der Boden wurde anschlieBend gesiebt
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(2 mm Maschenweite). Steine und andere grobe Teile, z.B. Wurzeln und Pflanzenteile

wurden entfernt. Eine chemische Behandlung der Bodenproben war nicht notwendig.

6.1.4 Verwendete Geometrien

Der Boden wurde nun abschlieend in 1-Liter-Plastikflaschen mit einem Durchmesser von
90 mm gefiillt. Um moglichst groBe Probenmengen der Messung zuzufiihren, wurde so viel
Bodenmaterial eingefiillt wie vorhanden war, allerdings mit der Einschrankung auf einen
begrenzten Satz von erlaubten Fiillhshen der Flaschen. Dies schrinkte die Anzahl der be-
nutzten Geometrien ein. Diese Fiillhhe konnte mit einer Genauigkeit von 2 mm realisiert
werden. Um aus der Fiillhéhe das Volumen zu bestimmen, wurden zu verschiedenen Hohen
das jeweilige Volumen mit Wasser gemessen und anschlieBend ein Mittelwert der Flaschen-
grundfliche gebildet. Diese Grundfliche ist 62 cm? mit einer Unsicherheit von 5 %, die

sich als Standardabweichung der Messungen ergibt. Der relative Fehler des Volumens zu

AV, NINAS
(TP) _J(s % + (h—) (6.2

berechnet. Tabelle 6.1 zeigt die realisierten FiillhGhen.

einer Fiillhohe wird nach

Tab. 6.1: Verwendete Geometrien

Fiillhohe Fehler Volumen Fehler
[cm] [cm] [%] [cm®] (%] [cm?]
1,0. 0,2 20,00 62,0 20,62 12,8
1,5 0,2 13,33 93,0 14,24 13,2
2,0 0,2 10,00 124,0 11,18 13,9
3,0 0,2 6,67 - 186,0 8,33 15,5
4,0 0,2 5,00 248,0 7,07 17,5
6,0 0,2 3,33 372,0 6,01 22,4
10,0 0,2 | 2,00 620,0 5,39 33,4
14,0- 0,2 1,43 868,0 5,20 45,1

Aus der Fiillhéhe und der Trockenmasse, die zuvor als Massendifferenz der leeren und
vollen Flasche bestimmt wurde, errechnet sich die Dichte der Bodenprobe. Hinsichtlich

der vorgenommenen Durchmischung des Probenmaterials wird in der weiteren Auswertung
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davon ausgegangen, dafl diese Dichte fiir die gesamte Bodenschicht.gilt. Die Dichte besitzt
praktisch den gleichen relativen Fehler wie das Volumen, da die relative Unsicherheit der
Waagen mit 0,01 % vernachldssigbar ist. Die Proben haben Dichten zwischen 0,31 und
1,94 g/cm?. A

6.1.5 Préperation der Standards

Unter Verwendung einer Standardmischldsung der Physikalisch-Technischen Bundesan-
stalt (PTB) wurden durch Mitarbeiter des ZSR mehrere Standards hergestellt, die der

Kalibration der Detektoren dienten.

Es wurden insgesamt 31 Standards hergestellt, die in jeder der verwendeten Fiillh6he ver-
schiedene Dichten realisierten. Zunichst wurde unkontaminierte und iiberschiissige Boden-
substanz aus der Ukraine so zerkleinert, gesiebt und gemischt, daB die gewiinschte Dichte
erreicht wurde. Dieser Bodenmischung wurde eine genau bestimmte Menge der PTB-
Standardmischlésung zugegeben. Dies erfolgte mittels einer Flexiole, deren Spitze erhitzt
und im flieBenden Zustand lang- und damit diinn gezogen wurde. Diese Flexiole wurde
mit einer Menge der Mischlésung zwischen 1 und 12 Gramm befiillt und gewogen (Der
Fehler der verwendeten Waage liegt unter 0,003 %). In einer flachen Edelstahlschale wurde
die Bodenmischung verteilt und mit der Standardlésung gleichmiBig betropft. Die Flexio-
le wurde erneut gewogen und die exakte Menge der aufgetragenen Standardmischlésung
bestimmt. Die aufgetropfte Lésung wurde mit der Bodensubstanz durchmischt, so daf
sie homogen im Boden verteilt war. Beim Befiillen der 1-Liter-MeBflaschen galt es nun,
keine Riickstinde der Mischung in der Schale zuriick zu lassen, um die definierte Aktivitat
komplett im Standard zu deponieren. Die Anfertigung der Standards muBte besonders
sorgfiltig erfolgen, da nur bei méglichst homogener Verteilung der Radionuklide innerhalb
des Standards eine Nachweiswahrséheinlichkeitsfunktion bestimmt werden kann, die sich

auf die Proben iibertragen lifit.

Mittels jedes Standards wurden die beiden Detektoren beziiglich Energie, Halbwertsbreite

und Efficiency im Analyseprogramm GAMMAW kalibriert (vgl. Seite 27).
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6.2 Messung der Proben

6.2.1 Aufnahme der Spektren

Die Messungen der Spektren (Proben und Standards) erfolgte durch verschiedene Mitar-
beiter des ZSR zwischen dem 07.02.1996 und dem 09.01.1997. Mit dem eigenentwickelten
Programm MAKECOPY wurden, wie in Abschnitt 5.3.4 beschrieben, diese mit standar-
disierten Dateinamen versehen. Alle Zusatzinformationen wurden gepriift und nicht vor-
handene erginzt. Es zeigte sich nun, daB fiir den Detektor CARL alle Standardspektren
vorhanden waren, aber fiir den Detektor CURT von 31 angefertigten Standards nur 19 als
Dateien vorlagen. Wegen Umbauarbeiten an den Detektoren war es nicht méglich, diese

nachtriglich zu messen.

| 6.2.2 Die Kalibration der Detektoren

Zur Kalibration der Energie wurden sechs y-Linien der Nuklide ®*Mn, %7Co, 6%Zn, 83Y;

133Ba und '37Cs verwendet (Tabelle 6.2).

Tab. 6.2: Verwendete y-Linien zur Energiekalibration [Pf95]

Energie [keV] Nuklid
122,061 57Co
356,017 133B,
661,660 137Cs
834,843 54Mn

1115,546 65Zn
1836,063 83y

Die Kalibration der Energie-Kanal-Zuordnung der beiden Detektoren in GAMMAW er-
folgte fiir jedgn Standard neu, da im Verlauf des MeBprogramms die Detektoren einige
Male heruntergefahren und wieder in Betrieb genommen wurden. Urspriinglich sollte die
Zuordnung der Kalibrationsdaten zu den einzelnen Spektren iiber das MeBdatum erfolgen.
Es zeigte sich aber, daB die Koeffizienten der Kalibrierfunktion nur wenig variierten, so

daB eine gemittelte Kalibration fiir alle Spektren eines Detektors erstellt wurde.
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Bei der Kalibration der Halbwertsbreitenfunktion ergaben sich fiir die beiden Detekto-
ren grundlegend verschiedene Bilder. Wihrend bei CURT analog zur Energiekalibration
schlieBlich eine mittlere Funktion definiert werden konnte, um welche die einzelnen Da-
tenpunkte nur wenig streuten, muflte bei CARL eine iiberraschend geringe Auflésung

festgestellt werden.

Die ermittelten Halbwertsbreiten fiir die gleichen Peaks verschiedener Spektren lagen bei
CARL in einem weiten Bereich, und auch innerhalb eines Spektrums ergab sich kein befrie-
digender Fit der Kalibrationsfunktion. Es konnte nachtréglich nicht mehr festgestellt wer-
den, wie diese Fehlfunktion des Detektors zustande kam. Da, wie oben erwihnt, die Halb;
wertsbreitenkalibration in GAMMAW eine zentrale Bedeutung hat, war es nicht méglich,
die mit CARL gemessenen Spektren mit dem hier beschriebenen Verfahren auszuwerten.

Alle nun folgenden Beschreibungen beziehen sich dem eﬁtsprechend nur auf CURT.

Die Bestimmung der Kalibrationsfunktionen der Nachweiswahrscheinlichkeit erwies sich
als sehr viel einfacher als in der ,reinen® GAMMAW Anwendung. Durch die Ausgabe
der einzugebenden Aktivititen direkt vor der Abfrage kam es zu keinen Fehlzuordnungen
mehr. Da nur CURT auswertbare Spektren geliefert hatte, andererseits fiir diesen nicht
~ alle Standards vorlagen, muBte untersucht werden, ob eine Auswertung der Proben mit

dem beschrénkten Satz an Kalibrationen méglich ist.

6.2.3 Auswertung der Spektren

Wenn man die Nachweiswahrscheinlichkeiten der Standards fiir 137Cs sortiert und sich
dann die Parameter der jeweils verwendeten Geometrie in dieser Reihenfolge ansieht (Ta-
belle 6.3), so ist eine direkte Abhingigkeit von der Fiillhghe erkennbar, die nur in zwei
Fillen nicht gegeben ist. Dies liegt vermutlich an den niedrigen Dichten der Standards 21
und 19. In der Tabelle 6'.3 wurden die Angaben iliber die Unsicherheiten zu Gunsten der -
Ubersicht weggelassen. Diese bewegen sich fiir die Nachweiswahrscheinlichkeiten zwischen

8 % und 15 %. Die Unsicherheiten der Fiillhdhe und Dichte wurden bereits angegeben.

Innerhalb einer Fiillhdhe ist die relative Variation um der Mittelwert der Dichte wesent-
lich gréBer als die der zugehdrigen Nachweiswahrscheinlichkeiten, was bedeutet, daB bei
einer bestimmten Variation der Dichte die entsprechenden Nachweiswahrscheinlichkeiten
nur eine geringe Abweichung erfahren. Es erscheint daher verniinftig, als primiren Zu-

ordnungsschliissel die Fiillhdhe einer Probenflasche zu definieren. Innerhalb der gleichen
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Fiillhhe wird der Standard mit der dZhnlichsten Dichte gewdhlt. Da allerdings die Unter-
schiede zwischen ,benachbarten“ Fiillhéhen nicht immer gréBer als die ermittelten Un-
sicherheiten dieser Nachweiswahrscheinlichkeiten sind, ist in Ausnahmefillen eine andere
Zuordnung mdglich, um beispielsweise eine extreme Dichte zu beriicksichtigen. Auffillig
ist der Standard 3. Innerhalb einer Fiillhohe sollte die Efficiency monoton mit der Dich-
te zusammenhingen. Wenn man sich eine Darstellung der Efficiency fiir 661,66 keV der
14 cm-Standards in Abhangigkeit von der Dichte betrachtet, so trifft dies fiir Standard
3 nicht zu. Im Rahmen der Fehler 18t sich allerdings der erwartete Verlauf bestitigen,

dennoch wurde dieser Standard von der weiteren Auswertung ausgeschlossen.

Tab. 6.3: Geometrie~-Parameter der Standards nach Efficiency sortiert

Standard. . Efficiency Fiillhdhe [cm] - Einwaage [g] Dichte [g/cm?]
30 0,651 % 14 1684,1 1,94
6 0,687 % 14 1517,4 1,75
4 0,724 % 14 1261,7 1,45
2 0,746 % 14 1016,0 1,17
3 0,762 % 14 12227 T 1,41
28 0,881 % 10 1152,9 1,81
22 1,044 % 10 694,7 1,12
29 1,326 % 6 649,8 1,75
24 1,705 % 6 343.5 0,92
27 1,727 % 4 450,0 1,81
4 1940% 4 294,0 1,19
26 C2,126% 3 300,0 1,61
21 2172 % 4 652 0,26
20 ' 2,319 % 3 201,9 1,09
31 2,404 % 3 60,0 0,32
25 2,560 % 2 142,0 1,15
23 9,745 % 1 74,1 1,20
19 2,865 % 2 98,0 0,79

Nach diesen Betrachtungen kann man davon ausgehen, dal auch mit dem eingeschrink-
ten Satz an Kalibrationsspektren eine Auswertung der Messungen zu rechtfertigen ist.
Eine Abweichung der verwendeten Nachweiswahrscheinlichkeit von der wahren und dieser

Geometrie entsprechenden um maximal 5 % ist innerhalb der Fehlergrenzen zu vertreten.
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In den *.INF-Dateien wurden_ die nun definierten Standardnummern fiir jede Probe einge-
tragen und die Befehlsdateien fiir GAMMAW erzeugt. Als Empfindlichkeit der Peaksuche
(GaAMMA W-Befehl SENS) wurde 50 gewihlt, das Bezugsdatum wurde auf den 26.04.1986
festgelegt. Nun wurden alle Probenspektren bearbeitet, indem GAMMAW mit einer ge-
nerierten Kommandodatei aufgerufen wurde. Das Spektrum wird geladen, die Kalibra-
tionen festgelegt und eine interaktive Spektrenanalyse gestartet. Die Probenmasse wird
gesetzt und eine Peak-Identifikation durchgefiihrt. Nach deren Abschlufl erfolgt die Ausga-
be der Ergebnisse in die entsprechende *.AKT-Datei. Diese werden gefiltert, so daB nur die
interessierenden massenspezifischen Aktivititen und nicht zugewiesenen Linien in einer

* ,GEF-Datei stehen.



Kapitel 7

Ergebnisse

7.1 Berechnung der Tiefeneintrige

7.1.1 Von der spezifischen zur absoluten Aktivitit

Zu jeder Probe sind die in Tabelle 7.1 aufgefiihrten GréBen bekannt. Der Index p kenn-

zeichnet Werte der Probe, der Index s die Werte einer Schicht.

"Tab. 7.1: Parameter einer Probe

Eigenschaft Symbol Einheit Fehler Einheit
Einwaage der Probe my g 0,01 %
Fiillhohe der Probe hyp cm 0,2 cm
Grundfliche der Flasche F, cm? 5 %
Schichtinformationen:

Hohe der Schicht A hg cm 0,2 cm

Mittlere Tiefe ts - cm 0,2 cm

Grundfliche der Schicht F cm? 1,4 %
Mé,ssenspeziﬁsche Aktivitat ag,'.) Bq/kg variabel " Bq/kg

Ermittelt werden soll der Tiefeneintrag der Radionuklide in den Boden in Abhingigkeit
von der Schichttiefe. Die Auswertungsprogramme liefern als Ergebnis die massenspezifische
Aktivitat a;i) eines Nuklids ¢, die wie in Kapitel 4.2.4 dargestellt, berechnet wird. Diese .

spezifischen Aktivititen sind auf den 26.04.1986 zerfallskorrigiert. Die Gesamtaktivitit in
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einer Schicht ergibt sich als Produkt der massenspezifischen Aktivitit und der Masse m,

der Schicht:

AP (ts) = af (t:) - o (ts) (7.1)
Der Parameter t, ist dabei als Index zu verstehen, mit dem eine Schicht bezeichnet wird.
Er ist die mittlere Tiefe dieser Schicht. In der Tabelle 7.2 werden dié Daten zu den einzel-
nen Schichten dargestellt. In dieser Tabelle ist die obere Grenze der Humusschicht nicht
aufgefiihrt, da deren Hohe, wie unten beschrieben, gesondert behandelt wird. Die mittlere

Hohe der Humusschicht wurde auf 0 festgelegt.

Tab. 7.2: Daten zu den Bodenschichten

Bezeichnung Schichttiefen [cm)] 'Volumen
obere Grenze ts untere Grenze [cm?]

Humus variabel 0,0 0 variabel
0 cm-1 cm 0 0,5 1 400
1 cm-2 cm 1 1,5 2 400
2 cm-3 cm 2 2,5 3 400
3 cm-5 cm 3 4,0 5 800
5c¢m-10 em 5 7,5 10 2000
10 cm-15 cm 10 12,5 15 2000
15 ¢cm-20 cm 15 : 17,5 20 2000
20 cm-25 cm 20 22,5 25 2000
25 cm-40 cm 25 32,5 40 6000

Da die Masse der Schicht nicht direkt bestimmt wurde, muB sie iiber die bekannte Dichte

p der Probe und dem Volumen V, der Schicht bestimmt werden:
my(ts) = p(ts) - Vs(ts) (7.2)
Die Dichte wurde aus der Probenmasse m, und dem Probenvolumen V, bestimmt, welches

sich aus der Fiillhdhe h;, und der Grundfliche F}, der Probenflasche berechnen liBt:

Insgesamt ergibt sich mit Fy und A, als Schichtgrundfliche und Schichthdhe fiir die Akti-

vitit:
(7.4)
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Alle diese GroBen sin_d mit Fehlern behaftet, die im Kapitel 7.1.3 diskutiert werden. Die
- Bestimmung der Schichthohe der Humusschicht findet iiber die Probenmenge statt. Da
die Héhe der Humusschicht bei der Probennahme nicht ermittelt wurde, andererseits das
Volumen des besonders stark kontaminierten Humus groBen EinfluB auf die Ergebnisse
hat, muBite diese indirekt berechnet werden. Dabei geht man davon aus, dafl das gesamte
verfiigbare Humusmaterial in den Grenzen der verwendeten Geometrien komplett in die

Probenflaschen verfiillt wurde. Als urspriingliche Hoéhe der Humusschicht ergibt sich:

v
hs(Humus) = Fp

h

“

.F‘p

Fs

_ 62 cm?
~ 7400 cm?

h ]

7.1.2 Tiefeneintrag und Normierung

Die Aktivitit A% des Nuklids i, die in einer Schicht der mittleren Tiefe £, bestimmt
wurde, ist nach der Kontamination durch alle Schichtén dariiber hindurchgewandert. Die
Aktivitat, die eine Schicht der Fliche 1 m? in der Tiefe tt durchdrungen hat, wird als
Tiefeneintrag bezeichnet. Um diesen Tiefeneintrag Ts(i)(tT) durch eine bestimmte Tiefe
Zu erhalten, miissen alle flichennormierten Aktivititen der darunter liegenden Schichten
bis zur Tiefe t;,.r aufsummiert werden. Da die oben bestimmten Aktivititen Agi) (ts)
sich auf die Grundfliche von 400 cm? beziehen, muf} diese Gré8e noch iiber einen Faktor

umgerechnet werden.

. 1 tmaz .
TP (tr) = 7+ 3 AD(K) | (76)
S k=t,

Hierbei ist t; die mittlere Tiefe der Schicht, deren Oberkante die Grenzfliche des Tiefen-
eintrags bestimmt. Als Deposition wird der Tiefeneintrag in den Humus bezeichnet, also

die Aktivitit, mit welcher der Boden je m? kontaminiert wurde.

DY) = 0 0amI > AD(k) (7.7)
! k=0

Diese Berechnungen werden von dem Programm PROFIL vorgenommen, das auch die Be-
sonderheiten der Humusschicht nach (7.5) beriicksichtigt. Es liest die massenspezifischen
Aktivitdten aus den *.GEF-Dateien und ladt die Schichtparameter aus den entsprechenden
* . INF-Dateien und nutzt die Informationen iiber die Probe und Schicht um den flichenbe-

zogenen Tiefeneintrag zu berechnen. Das Programm PROFIL tragt alle gefundenen Nuklide
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in die Datei E:\NUKLIDE ein. Diese Datei kann nach einem erfolgten Durchlauf bearbeitet
und sortiert werden und es kdnnen Nuklide von der weiteren Auswertung ausgeschlossen

werden.

Als Ausgabe wird eine Détei der Extension *.RES generiert, in der sortiert nach Ort,I
Nummer und Tiefe in einer Zeile die massenspezifischen Aktivititen der ausgewdhlten
Nuklide eingetragen sind. In einer Datei mit der Extension *.EIN stehen die Tiefeneintrige
in die jeweilige Schichttiefe, und zur Ubersicht wir noch eine *.DEP-Datei erzeugt, in
welcher sich die deponierten Aktivititen pro m? finden. Alle nicht zugewiesenen Linien

werden zusammengefaBt und in eine weitere Datei geschrieben.

Nach AbschluB dieser Auswertung liegen die deponierten Aktivitdten in einer Textdatei
vor, welche leicht in weitere Programme eingelesen werden kann, um beispielsweise Grafi-
ken zu erzeugen. Stellt man bei Betrachtung der Ergebnisse fest, dafl einzelne Parameter
nicht passend gewihlt waren, so kénnen diese angepalit werden und eine erneute Analyse

erstellt werden.

7.1.3 Fehlerbetrachtung

Bei der Beschreibung der Probennahme und der verwendeten Geometrien wurden die dabei
zu beriicksichtigenden Fehler schon erldutert. Fiir die Berechnung der absoluten Aktivitit

nach (7.4) ergibt sich fiir die Unsicherheit:
AAD | (add) 2+ Am, 2+ <AF,)2+ <Ah3>2+ AF, 2+ INAE
Agﬁ) - ag) my F, h, F, h,

() ? 2 2
_ (A‘(Z?; ) +(0,01%) + (1,4%)® + (0’2 cm) + (5%)% + (0’2cm)(7.8)
\ (1.p1 hs hp

Bei der Bestimmung der Deposition addieren sich die absoluten Fehler der Einzelakti-

"

vititen. Diese resultierenden Unsicherheiten liegen je nach Nuklid (Zahlstatistik) -und
Probe (MefBzeit) zwischen 8 % und 30 %, wobei man jedoch feststellen muf, daB diese
Angaben sicherlich iiberschitzt sind, da die realisierte Genauigkeit bei der Probennahme

und Probenpré{peration grofBer als.angegeben sind.

Um zu ermitteln, welcher kleinste MeBwert sich bei dem betrachteten Mefiverfahren bei
vorgegebener Fehlerwahrscheinlichkeit nachweisen 148t, wird die Nachweisgrenze berech-

net. Diese wird nach [DIN89], Formel (2a) ermittelt. Im Rahmen dieser Arbeit wurden die
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Nachweisgrenzen fiir 134Cs bestimmt. Fiir die Berechnungen wurde nach der Empfehlung

in [DIN89] a = 8 = 0, 05 gesetzt. Als vereinfachte Formel ergibt sich

N* = 4,65\/No (7.9)

Der Wert N, gibt die Zahl der Ereignisse im Untergrund der 604,72 keV Linie des 1*4Cs an.
Daraus ergibt sich die Zahl der Nettoimpulse N*, die mindestens vorhanden sein miissen,
um nachgewiesen zu werden. Dieser Wert wurde nach (4.15) in eine spezifische Aktivitit
umgerechnet. Uber (7.6) kénnen mit diesen spezifischen Aktivititen die Nachweisgrenzen

der Tiefeneintrige ermittelt werden.

7.2 Darstellung der Ergebnisse

Nachdem nur Profile ausgewertet werden konnten, dié auf CURT aufgenommenen wurden
und fiir die alle Spektren auf Diskette vorhanden waren, ergaben sich insgesamt 11 Profile,

die in Tabelle 7.3 aufgefiihrt sind.

Tab. 7.3: Ausgewertete Profile aus der nérdlichen Ukraine

Probenort Nummer Kontaminationsgrad
Charkow 1 Background
Barachewka 2 Niedrig
Davidowka 2 Niedrig
Nemirowka 1 Mittel
Woronewo 1 ~ Mittel
Woronewo 3 Mittel
Woronewo 5 Mittel
Tschigiri 2 Mittel
Rjetschka 3 ‘Mittel
Nosdristsche 1 Hoch
Nosdristsche 3 Hoch

In allen Spektren dieser Profile wurden alle aufgetretenen Linien einem Nuklid zugeordnet.
In allen Proben konnte “°K nachgewiesen werden, in fast allen Proben war 226Ra zu finden.

In den 16 Spektren, in denen kein 226Ra festgestellt wurde, oder sich die Werte aus dem
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restlichen Profil deutlich heraushoben, lag dies an der geringen MeBzeit. Auch 232Th war in
fast allen Proben vorhanden. Die spezifischen Aktivititen dieser Isotope waren innerhalb

eines Profils meist konstant oder beim 4°K in den oberen Schichten etwas erhsht.

137Cs konnte nur in drei Proben nicht gemessen werden. Immer handelte es sich dabei
aber um die Schichten von 25 cm bis 40 cm, welche die g'eringsten'speziﬁschen Aktivititen
beinhalten. In 8 der 11 Profile konnte 4Cs quantitativ gemessen werden. Im Charkow-
Boden, der als Untergrund geplant war, befanden sich geringe Mengeh 134Cs. Ferner waren
hier die deponierten 37Cs-Aktivititen héher als in den niedrig-kontaminierten Gebieten.
Daraus kann man schlieﬁen, dafl diese Bereiche im Osten der Ukraine ebenfalls vom Tscher-

nobyl-Fallout betroffen waren.

In verschiedenen Proben konnten 119 Ag 125Sh, 2350 und 223U nachgewiesen werden. Da.
diese Nuklide jedoch immer in geringen Mengen und nicht in jeder Schicht eines Profils
gefunden werden konnten, wurden deren spezifischen Aktivitdten nicht in die Ergebnista-

bellen im Anhang A.3 aufgenommen.

In der Tabelle 7.4 finden sich ‘die Depositionen der beiden w1cht1gen Nuklide 137Cs und

134Cs und deren ermitteltes Isotopenverhltnis.

Tab. 7.4: Deposition der Cisiumisotope

| I—

Profil: 134Cs 137Cs Ratio
| [kBg/m?] [kBq/m?] 137Cs /134Cs
Charkow 1 1,6 + 0,4 85+ 1,3 5,20 + 1,45
Barachewka 2 53 £0,9
Davidowka 2 4,3 + 0,8
" Nemirowka 1- 127 + 16 235 + 36 1,86 + 0,37
Woronewo 1 285 £ 56 539 £ 119 1,89 £+ 0,56
Woronewo 3 190 £ 44 356 + 84 1,87 + 0,62
Woronewo 5 207 & 52 386 + 102 1,87 £+ 0,68
Tschigiri 2 138 + 31 260 X 63 1,89 £ 0,63
Rjetschka 3 306 + 54 568 + 113 1,86 £ 0,49
Nosdristsche 1 2587 + 275 4748 £ 743 1,84 + 0,35
Nosdristsche 3 1563 £ 159 2842 + 354 1,82 + 0,29
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7.3 Diskussion

7.3.1 Vergleich der Ergebnisse

Einige dieser Proben wurden in der Vergangenheit schon mit einem anderen Verfahren
ausgewertet. Die wesentlichen Unterschiede des in dieser Arbeit angewendeten Verfahrens

gegeniiber dem vorherigen sind:

e Bestimmung der Nettopeakfliche, deren Unsicherheit und des Untergrunds
e Beriicksichtigung von mehreren Linien zur Bestimmung der '*4Cs-Aktivitit
e Eingeschrinkte Verfiigbarkeit von Standards

e Ausfiihrlichere Fehlerbetrachtung

In der Tabelle 7.5 sind die Ergebnisse fiir die 137Cs-Deposition gegeniiber gestellt [Han97].

Bis auf die Profile Woronewo 3 und 5 und Tschigiri 2 stimmen die Ergebnisse im Rah-

Tab. 7.5: Vergleich der Ergebnisse

Profil: 137Cs 137Cs Ratio
[kBq/m?] [kBq/m?] [Han97]/
nach [Han97] Diese Arbeit Diese Arbeit

Charkow 1 n.e. 8,5+ 1,3

Barachewka 2 n.e. 5,3 £0,9

Davidowka 2 51+ 0,2 4,3 + 0,8 1,19
Nemirowka 1 225 £ 7 235 + 36 ' 0,96
Woronewo 1 621 £ 19 539 + 119 1,15
Woronewo 3 476 £ 15 356 + 84 1,34
Woronewo 5 728 £ 22 386 + 102 1,89
Tschigiri 2 416 £ 13 260 £ 63 1,60
Rjetschka 3 - n.e. 568 + 113

Nosdristsche 1 4700 £ 142 4748 & 743 0,99
Nosdristsche 3 2586 = 78 2842 + 354 0,91

men der Unsicherheiten {iberein. Die drei deutlich abweichenden Werte lassen sich aus
der unterschiedlichen Behandlung der Humush&he erkliren. Bei diesen drei Proben waren

in der bisherigen Auswertung feste Hohen von 2,5 cm definiert, was zu einer deutlichen
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Uberschitzung des Volumens dieser Schicht fiihrte. Da in der Humusschicht die spezifi-
schen Aktivititen mit am gréften innerhalb eines Profils sind, werden zu grofle Deposi-
tionen ermittelt. Eine Uberarbeitung dieser Ergebnisse mit den korrekten HumushShen
bringt auch diese Werte in den Bereich der Unsicherheiten der Depositionen dieser Arbeit.
Die Tendenz zu niedrigeren Werten in dieser Arbeit liegt an der Untergrundbestimmung
durch GAMMAW. Ein Abzug mittels einer stetigen Funktion erniedrigt die Nettopeak-

fliche gegeniiber eines Abzugs durch ein Trapez unter dem Peak.

7.3.2 Berﬁcksichti'gung des KernWaﬂ'enfallouts

Die Gesamtdeposition von 37Cs durch die Kernwaffentests wird mit 4 bis 5 kBq/m? ange-
geben [Eis87, Uns82]. Da in den Profilen Barachewka und Davidowka kein 13*4Cs gemessen
wurde und die Deposition des 37Cs in der GréBe des Kernwaffenfallouts sind, kann man
davon ausgehen, daB diese Gebiete nicht durch den Tschernobyl-Fallout betroffen waren.
In Charkow ist der SchluB8 auf den Kernwaffenanteil des ¥7Cs ebenfalls naheliegend. Er-
. mittelt man eine erwartete Deposition des 137Cs aus dem '34Cs durch Multiplikation mit
dem Isotopenverhiltnis aus der Tschernobyl-Wolke von etwa 1,86 [Uns88], so kann man die
Differenz von etwa 5,5 kBq/m? ebenfalls als Kernwaffendeposition betrachten. Allerdings
wurde in den obersten Schichten von Charkow 1 kein !34Cs gemessen. Da dieser Anteil bei
den anderen Proﬁlen meist den gréften Anteil bildeten, ist dies nur eine. Vermutung, die

durch detailliertere Untersuchungen des Charkow-Profils bestitigt werden miifite.

In den Fillen, in denen in tieferen Schichten kein 134Cs, aber !37Cs gemessen werden konn-
te, ist zu klaren, ob dieses 37Cs aus den Kernwaffentests stammt, oder die Aktivititen des
134Cs zu gering sind, um sie im Rahmen dieser Arbeit nachweisen zu kénnen. Dazu wurde
exemplarisch die Nachweisgrenze des Tiefeneintrags fiir die Probe Nemirowka 1 ermittelt.
Aus den gemessenen 37Cs-Tiefeneintrigen lassen sich zu erwartende 134Cs-Werte bestim-
men und mit den minimal nachweisbaren vergleichen. In Abbildung 7.1 sind die aus den
gemessenen Tiefeneintrigen des !37Cs errechneten Werte des !34Cs dargestellt. Fiir die
Grenztiefen 20 cm und 25 cm konnte kein 34Cs gemessen werden (vgl. Abbildung A.5).
Man kann erkennen, da8 die zu erwartenden Tiefeneintrige des 134Cs unterhalb der Nach-
weisgrenze liegen. Es daher nicht zu entscheiden, ab in diesen Tiefen der Kernwaffenanteil

des 137Cs vorherrschend ist oder nicht.
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7.3.3 Vergleich der Depositionen mit den Grenzwerten

Die Behorden der Ukraine geben als Grenzwert fiir eine lingerfristige Evakuierung eine
Deposition von '37Cs von 555 kBq/m? an. Dieser Wert wird an zwei Orten (Tschigiri- |
Rjetschka 3 und Woronewo 1) fast erreicht bzw. {iberschritten, obwohl diese Gebiete offiziel

in der Zone 1 liegen, in der keine besonderen MaBnahmen vorgesehen sind.

7.83.4 Ausblick

Im Rahmen dieser Diplomarbeit wurden 11 Bodénproﬁle aus der nordlichen Ukraine un-
tersucht. Hierbei wurden die deponierten Aktivititen der wesentlichen Nuklide !37Cs und
134Cs bestimmt. RegelmiBige Untersuchungen der aktuelle Situationen miissen durch-
gefiihrt werden, um die zeitliche Entwicklung des Tiefeneintrags zu beobachten. Heute
‘kann man davon ausgehen, da8 die Hauptexposition der Bevélkerung durch '*7Cs resul-
tiert. Allerdings kénnen auch noch 10 Jahre nach dem Unfall bétriichtliche. Mengen des
134Cs nachgewiesen werden. Bei weiteren Untersuchungen sollte der Einflu8 der Bodenty-
pen auf das Migrationsverhalten beriicksichtigt werden. Trotz der bereits vorgenommenen
Untersuchungen ist der Datenbestand zum Transfer des Radiocdsiums in die menschliche
Nahrungskette unter den lokalen Bedingungen noch nicht vollstdndig. Auch die Untersu-
chungen zur Bestimmung der Deposition von ®Sr sind noch nicht abgeschlossen. Laufende
Messungen zum Verhalten des '2°] in der Nahrungsketten und retrospektive Dosisermitt-
lung des 3] sind weitere Aufgaben. Letztendlich werden die Folgen des Tschernobyl-

Unfalls noch lange spiirbar bleiben und Anla8 zu vielfiltigen Untersuchungen sein.

Eine Beurteilung der Konsequenien fiir die Bevolkerung der Ukraine kann nur mit Un-
terstiitzung auslandischer Institute erfolgen. Gerade eine detaillierte Bestimmung der
137Cs-Deposition scheint erforderlich, da innerhalb eines engen Gebiets deutliche Schwan-
kungen auftreten. Eine genaue Interpolation von gemessenen Depositionen scheint auch
in begrenzten Gebieten nicht méglich. Fiir absehbare Zeit ist in den betroffenen Gebieten
eine sorgfiltige Uberwachung geboten. Im Rahmen dieser Diplomarbeit konnte ein Bei-
trag geleistet werden, um die értlichen Verhiltnisse genauer zu bestimmen. Charkow zeigt,
daB auch Gebiete kontaminiert wurden, die zunichst als nicht betroffen galten. Kritischer
Umgang mit den ermittelten Werten ist allerdings geboten, da die Unsicherheiten wegen
des komplexen MeB8prozesses relativ groB sind. Trotzdem sind eindeutige Aussagen iiber

das AusmaB der Kontaminationen mdglich.
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Abb. 7.1: Darstellung des erwarteten 34Cs-Tiefeneintrags und dessen Nachweisgrenze
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Zusammenfassung

Im Zuge der Modernisierhng der y-Spektrometrie-Systeme des ZSR am Standort Herren-
hausen wurden die Vielkanalanlysatorensysteme von zWei Laboratorien im sogenannten
Isotopentrakt gegen ein computergestiitztes System (TMcA) ausgetauscht. Wegen der ge-
gebenenfalls auftretenden hohen Zihlraten sollte ein PC-Vielkanalanalysatorensystem mit
externen ADCs aufgebaut werden. Die vorhandenen vier Detektoren wurden zu zwei Me8-

plitzen zusammengefafit.

Das neue System ist in Betrieb genommen worden, neu konfiguriert und automatisiert
worden. Die Me8- und Auswertungssoftware wurde an die bestehenden Systeme angepaft
und erweitert. Dadurch wurde eine vollstindige Kompatibilitit zwischen allen Einrich-
tungen an den beiden Standortén des ZSR hergestellt. Um eine einheitliche Steuerung zu

ermdglichen, wurde fiir die TMCA-Systeme eine Benutzeroberfliche entwickelt.

AnschlieBend wurden die neuen MefBsysteme zur Messung von Spalt- und Aktivierungs-
produkten aus dem Reaktorunfall von Tschernobyl in Umweltproben aus der nérdlichen
Ukraine genutzt. Es wurden Bodenprofile untersucht, um die Deposition langlebiger Spalt-
produkte und ihre Migration in ukrainischen B&den zu erfassen. Dabei wurden die Ergeb-
nisse der entwickelten Auswertesysteme mit vorhandenen Daten verglic}'xen, um so den

Einflul des verwendeten Verfahrens zu untersuchen.

Die bei der Datenauswertung gewonnenen Erfahrungen hinsichtlich der Archivierung der
Spektren und Dokumentation der Ergebnisse fiihrten zu einer Beschreibung der notwen-

digen Organisationsstandards bei der Projektplanung.



Anhang A

Anhinge

A.1 Ubersicht aller Proben

Tab. A.1: Liste der Backgrouhd-Proﬁle aus der ostlichen Ukraine

Background Proben
Gebiet: CHARKOW

Tag der Dosisleistung
Probe Kennung Entnahme [uSv/h]
Charkow 1 H 16.10.1995 nicht ermittelt
Charkow 2 H 16.10.1995 nicht ermittelt
Charkow 3 H 16.10.1995 nicht ermittelt
Charkow 4 H 16.10.1995 nicht ermittelt
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Tab. A.2: Liste der niedrigkontaminierten Bodenprofile aus der nérdlichen Ukraine

Gebiet: ZHYTOMYR

Niedrigkontaminierte Proben

Tag der Dosisleistung
Probe Kennung Entnahme [uSv/h]
Levkow 1 L 09.06.1995 0,108
Levkow 2 L 09.06.1995 0,110
Barachewka 1 B 10.06.1995 0,085
Barachewka 2 B 10.06.1995 0,128
Barachewka 3 B 10.06.1995 0,120
Barachewka 4 B 10.06.1995 0,105
Oserjanka 1 0 10.06.1995 0,074
Oserjanka 2 o 10.06.1995 0,103
Oserjanka 3 ) 10.06.1995 0,087
Davidowka 1 D 12.06.1995 0,118
Davidowka 2 D 12.06.1995 0,110
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Tab. A.3: Liste der mittelkontaminierten Bodenprofile aus der nérdlichen Ukraine

Mittelkontaminierte Proben

Gebiet: KOROSTEN

Tag der Dosisleistung
| Probe Kennung Entnahme (uSv/h]
Nemirowka 1 N 05.06.1995 0,410
Nemirowka 2 N 05.06.1995 1,120
Nemirowka 3 N 06.06.1995 1,590
Nemirowka 4 N 06.06.1995 1,390
Kupetsch Tschernjanka 1 K 06.06.1995 0,846
Kupetsch Tschernjanka 2 K 06.06.1995 0,692
Woronewo 1 W 06.06.1995 0,872
Woronewo 2 W 06.06.1995 1,310
Woronewo 3 W 06.06.1995 1,130
Woronewo 4 W 07.06.1995 1,800
Woronewo 5 W 07.06.1995 1,540
Woronewo 6 W 07.06.1995 1,170
Woronewo 7 w 07.06.1995 0,728
Tschigiri 1 T 07.06.1995 0,974
Tschigiri 2 T 07.06.1995 0,938
Tschigiri 3 T 07.06.1995 1,080
Tschigiri Zwintar 1 Z 07.06.1995 1,030
Tschigiri Zwintar 2 Z 07.06.1995 0,928
Tschigiri Zwintar 3 Z 07.06.1995 1,120
Tschigiri Rjetschka 2 R 08.06.1995 1,030
Tschigiri Rjetschka 3 R 08.06.1995 0,887
Tschigiri Ferma 1 F 08.06.1995 1,000
Tschigiri Ferma 2 F 08.06.1995 1,060
Tschigiri Kmilnik 1 M 08.06.1995 1,160
Tschigiri Kmilnik 2 M 08.06.1995 1,210
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Tab. A.4: Liste der hochkontaminierten Bodenprofile aus der nérdlichen Ukraine

Gebiet: NARODITSCHI

Hochkontaminierte Proben

Tag der Dosisleistung
Probe Kennung Entnahme [;LSv/h]
Nosdristsche 1 I ‘ 16.06.1995 4,62
Nosdristsche 2 1 16.06.1995 4,69
Nosdristsche 3 i 16.06.1995 4,74
Nowe Scharno 1 S 16.06.1995 4,21
Nowe Scharno 2 S 16.06.1995 3,10
Nowe Scharno 3 S 16.06.1995 5,33
Nowe Scharno 4 S 16.06.1995 6,51
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Abb. A.1: Lageplan zur Entnahme der Bodenproben [Han96]
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A.2 Verwendete Nukliddaten

Es folgen die zur Auswertung genutzten Nukliddaten. Sie sind so ausfiihrlich angegeben,
weil sie teilweise erheblich von den mitgelieferten GAMMAW-Daten abweichen. Es wur-
den bei manchen Nukliden noch mehr Linien beriicksichtigt, aber in den Tabellen sind

héchstens 25 Linien angegeben [Pf95, Sch93].

Zunichst werden die Daten der verwendeten Standardlésungen angegeben.

Tab. A.5: Daten der Standardlésungen

Bezeichnung 94-511 95-336
Losungsmenge [g] 101,23 100,79
Bezugsdatum (00:00 MEZ) 01.08.1994 01.06.1995

Relative Unsicherheit

der Aktivititsangabe . 3% 3%

- Nuklid: Aktivitit [Bq]
Mn-54 . 1,09-10% 1,22-10%
Co-57 4,56-10° 5,81-10°
7n-65 1,78 - 104 3,02-10%
Y-88 | - 1,13-10% 3,04 -10%
Ba-133 2,79-10° 6,41-103
Cs-137 1,37- 104 1,22-10%

Ce-139 . 3,30-10° 6,22 - 103
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Tab. A.6: K-40

Nuklhd: K-40
Halbwertszeit: 1,28-10% a

Energie [keV]

Intensitat [%]

1460,81

10,67

Tab. A.9: Zn-65

Tab. A.7: Mn-54

Nuklid: Zn-65
Halbwertszeit: 244,26 d

Energie [keV] Intensitit [%)]

1115,55 50,60

Nuklid: Mn-54
Halbwertszeit: 312,20 d

Energie [keV]

Intensitat [%)]

834,84

99,98

Tab. A.8: Co-57

Nuklid: Co-57
Halbwertszeit: 271,79 d

Tab. A.10: Y-88

Energie [keV]

Intensitat [%)]

Nuklid: Y-88
Halbwertszeit: 106,63 d

122,06
136,47
692,00

85,60
10,68
0,16

Energie [keV] Intensitat [%]

1836,06 _ 99,33

898,04 94,00

Tab. A.11: Ag-110

Nuklid: Ag-110
Halbwertszeit: 249,79 d

Energie [keV] Intensitat [%)]

657,76 95,30
884,69 73,20
937,49 34,60
1384,30 24,45
763,04 22,44
706,68 16,60
1505,04 13,13
677,62 10,42
818,03 7,40
687,02 6,48
744,28 4,77

446,81 3,77
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Tab. A.12: Sb-125Z

Nuklid: Sb-125Z
Halbwertszeit: 1007,70 d

Tab. A.15: Cs-137

Energie [keV] Intensitit [%)]
427,88 29,70
600,60 17,73
635,95 11,21
463,37 10,48
176,31 6,85
606,72 5,00
671,38 1,80
380,45 1,52
321,03 0,41
204,10 0,32
443,49 0,30
116,93 0,25 -
208,02 0,24
407,99 0,18
172,63 0,18
227,90 0,13
109,29 0,07
159,00 0,07

Nuklid: Cs-137
Halbwertszeit: 30,17 a

Energie [keV] Intensitat [%)

661,66 85,10

Tab. A.16: Ce-139

Nuklid: Ce-139

Halbwertszeit: 137,64 d

Energie [keV] Intensitat [%]

165,85 79,87

Tab. A.13: Ba-133

Nuklid: Ba-133
Halbwertszeit: 10,54 a

’_I‘a.b. A.17: Ra-226

Nuklid: Ra-226
Halbwertszeit: 1600,00 a

Energie [keV] Intensitat [%]
356,02 61,94

81,00 34,11

302,85 18,30
383,85 - 8,91
976,40 7,15

79,62 2,66

53,16 2,16

160,61 0,64

223,25 0,45

Tab. A.14: Cs-134

Nuklid: Cs-134
Halbwertszeit: 754,28 d

Energie [keV] Intensitat [%)]
604,72 97,63
795,86 85,40
569,33 15,39
801,95 8,69
563,24 8,36

1365,19 3,02
1167,97 1,79
475,36 1,49

1038,61 0,99

Energie [keV] Intensitat [%)
609,31 44,60
351,92 35,10
295,21 18,15

76,50 : 16,30
1764,49 : 15,10
1120,29 14,70

241,98 _ 7,12
1238,11 5,78
2204,21 4,98
88,30 - 4,94
768,36 476

46,54 4,24

1377,67 ~ 3,90
186,10 3,01
934,06 3,07
1729,60 2,92
1407,98 2,40
©1509,23 2,08
1847,42 2,04

78,40 1,77

1155,19 1,63
665,45 1,51
1280,96 1,42
1401,50 1,36
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Tab. A.18: Th-232

Nuklid: Th-232

Halbwertszeit: 1,405 100 a
Energie [keV] Intensitat [%)
238,63 43,50
. 583,19 30,60
911,21 26,60
77,11 17,70
968,97 16,20
338,32 11,25
74,81 10,50
510,77 8,18
87,30 §,10
797,33 6,69
93,35 5,60
964,77 5,11
860,56 4,50
463,01 4,44
794,95 4,34
940,99 4,10
209,25 3,88
970,24 3,43
89,95 3,40
1588,21 3,27
300,09 3,25
327,98 3,06
106,30 2,70
129,07 245

Tab. A.20: U-238

- Nuklid: U-238

Halbwertszeit: 4,468 - 10° a

Energie [keV]

Intensitdt [%]

Tab. A.19: U-235G

63,28
92,37
92,79

1001,03-

67,67
766,37
112,81

53,20

49,55

4,10
2,42

2,39 .

0,84
0,38
0,32
0,24
0,12
0,06

Nuklid: U-235G

Halbwertszeit: 7,038 - 108 a

Energie [keV] Intensitat [%]
185,72 57,20
143,76 10,96
84,21 6,71
163,33 5,08
205,31 5,01
109,16 1,54
202,11 1,08
194,94 0,63
102,31 0,40
182,61 0,34
72,75 0,26
140,76 0,22
221,38 0,12
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A.3 Ausfiihrliche Ergebnisse -

In diesem Abschnitt sind alle Tiefeneintrige grafisch abgebildet, sowie die spezifischen
Aktivititen und die Tiefeneintrige in Tabellen dargestellt. Die Uberschriften der Tabellen

sind teilweise verkiirzt. Die folgende Tabelle erldutert diese:

Tab. A.21: Tabelleniiberschriften

Uberschrift Symbol Einheit Erliuterung

Probe Die Bezeichnung des Probenortes
Tiefe ts [cm] Die mittlere Tiefe der Schicht
Grenztiefe tr [cm] Die Grenztiefe dieser Schicht, also

die Tiefe deren Oberkante

Datum T Das Datum der Messung

Live t [s] Die MeBzeit |

Einwaage my (] Die Masse der Probe

Hohe hy [cm] Die Fiillhthe der Probenflasche

Std. ‘ Die Nummer des zugeordneten Stan-
| dards |

spezifische ai,i) (¢s) - [Ba/kg] Die spezifische Aktivitit in der Tiefe

Aktivititen t, eines Nuklids ¢ |

Tiefenein- Ts('.‘)(tT) [kBq/m?] Der Tiefeneintrag eines Nuklids ¢ bis

trige _ ~ zur Grenztiefe tp

Ratio Das Verhiltnis von 37Cs zu 34Cs
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£/1 UIBIANYY 8ydsyizadg 7'y "qel

Probe:

Barachewka 2
Barachewka 2
Barachewka 2
Barachewka 2

" Barachewka 2

Barachewka 2
Barachewka 2
Barachewka 2
Barachewka 2
Barachewka 2
Davidowka 2
Davidowka 2
Davidowka 2
Davidowka 2
Davidowka 2
Davidowka 2
Davidowka 2
Davidowka 2
Davidowka 2
Davidowka 2
Charkow 1
Charkow 1 .
Charkow 1
Charkow 1
Charkow 1
Charkow 1
Charkow 1
Charkow 1
Charkow 1
Charkow 1
Nemirowka 1
Nemirowka 1
Nemirowka 1
Nemirowka 1
Nemirowka 1
Nemirowka 1
Nemirowka 1
Nemirowka 1
Nemirowka 1
Nemirowka 1

Tiefe:
0,0
0,5
1,5
25
4,0
75

125
175
25
325
0,0
05
1,5
2,5
40
75
12,5
175
225
325
0.0
05
15
25
4.0
75
12,5
175
225
325
0,0
05
15
25
40
75

12,5

17,5

225

325

Probéndaten

Datum:
14.10.1996
15.10.1996
16.10.1996
17.10.1996
18.10.1996
21.10.1996
22.10.1996
23.10.1996
05.11.1996
08.11.1996
11.11.1996
15.11.1996

18.11.1996

13.11.1996
12.11.1996
26.11.1996
21.11.1996
25.11.1996
19.11.1996
27.11.1996
26.04.1996
27.04.1996
29.04.1996
03.05.1996
05.05.1996
06.05.1996
10.05.1996
08.05.1996
08.05.1996
11.05.1996
16.04.1996
13.04.1996
15.04.1996
12.04.1996
05.04.1996
08.04.1996
11.04.1996
10.04.1996
09.04.1996
04.04.1996

Live:
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800

Einwaage: Hohe: Std.:

132,6
2333
3232
376.1
937,4
11158
1131.4
1125,4
1161,4
1203,0
96,1
79,7
281,3
2945
7447
12343
1208,3
1306,8
1365,1
1384,5
78,2
1727
137,3
162,8
1047,5
1305,0
1178,4
1199,6
838,7
1055,2
116,1
149,1
148,0
2766
347,1
963,5
1395,9
1469,2
15237
1684,0

4,0
6.0

- 6,0

6,0
14,0
14,0
14,0
14,0
14,0
14,0

2,0

1.5

40
40 .
100

14,0
14,0
14,0
14,0
14,0
2,0
3,0
2,0
2,0
14,0
14,0
14,0
14,0
10,0
14,0
2,0
2,0
2,0
3.0
40
10,0
14,0
14,0
14,0
14,0

21
24
24
24

K-40
4738
409,1
3742 ¢
366,7 t
3680 t
3432 ¢t
3455 t
3504 ¢
3810
2889 t
3568 ¢
2890 t
308,1 ¢
3026 t
2939 ¢

4 2981 ¢

300,4 +
2766 t
2551 t
2257 ¢
7457 t
7228 t
7104 t
686,6 t
609,5 t
5278t
546,6 t
556,1 +
5017 ¢
5539 t
3496 ¢
3359 ¢
3316t
2694 ¢
2416 ¢
242,4 +
2243 ¢
2155 ¢
2259 t
287.5 t

Massenspezifische Aktivitaten [Bq/kg]
Ra-226

749
44,8
40,7
39,7
323
29,9
29,8
30,1
35,2
26,5
53,0
58,7
35,9
35,7

257

27,3
27,6
25,4
233
20,8
108,7
122,9
1158
11,4
52,4
48,2
498
51,0
439
47,8
51,4
54,6
53,9
331
28,0
32,1
21,0
20,2
20,8
315

Cs-134
00t
00t
00 ¢
00t
00t
00 t
00t
00t
001¢
00t
00t
00 ¢
0,0t
00 ¢
00
00t
00 %
00+
00t
00t
00 %
323 ¢
00t
36,8 £
344 t
00t
00t
00t
00t
00t
5238 t
585,6
5677 +
508,2
4351
5176 £
505,2 +
1257 ¢
0,0t
00t

00

0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0.0
0,0
0,0
0,0
0,0
0.0
0,0
0,0
0,0
0,0
6,0
0,0
7.7
3.8
0,0
0,0
0.0
0,0
0,0

39,6

51,1

428

52,9

24,7

35,4

26,4
82

0.0

Cs-137
745 ¢
66,7 £
63,7 t
63,7 t
56,4 +
221+

87 %

28t

1,2 ¢

00t
473 ¢
425 t
512+
462 +
378 ¢t
149 t

33¢

17 ¢

081

15¢
428 +
572 ¢t
52,6
549 ¢
595 t
273 ¢t
139 ¢t
134 t

RINE:
26t
9700 ¢
1067,1 ¢
1076,6
9216 ¢
7916 ¢
968,4 t
9323 ¢
2337 t
68 t
132

10,2
64
6,1
6.1
42
1,7
0.8
03
0.2
0.0
6,3
75
52
47
2.9
13
0,3
02
0.1
0,2
55
8,4
7.4
7.7
46
22
11
1.1
1,0
0.3

121,6
149,2
150,5
96,5
786
110,1

74,4

187
06
0.2

646 t
68,1 ¢
664 t
600 ¢
91,1 &
796 +
880 ¢
925 t
924 t
747 &
423 ¢
312+
422 +
415+
448 +
523 ¢t
54,4
463 t
397 ¢
293 ¢
270 ¢
30,7
285 ¢t
295 «
288 t
308 t
316 t
320 t
264 t
303 ¢
154 t
16,4 ¢
159 ¢
144 +
13,6 £
14,6 ¢
126 ¢
124 &
133 ¢
140 +

33
2,5
2.4
2.2
25
2.2
2,5
2,6
2,7
2,2
2.1
2,1
1,6
16
13
16
16
1.4
1.2
0,9
1,9
1.9
17
16
1.2
1.0
10
1.1
0,8
0,9
16
1,4
1,6
0.8
0,8
0.8
08
0,6
0.5
0.6

Th-232

453
460 ¢
445 +
467
487 +
476 t
489 t
53,1 ¢
549 ¢
519¢
334 t
281 ¢
355 ¢
347t
379 ¢
360 t
371 ¢
323 ¢
288 ¢
247 t
351 ¢
375+
383 ¢
359 +
421 t
378 ¢
40,6 &
40,1 ¢
375 ¢+
415t
148 ¢
14,6 ¢
155 t
147 ¢
12,1 ¢
14,1 ¢
12,7 ¢
11,7 ¢
124 t
14,3 +

2,4
1.9
1.7

18"

15
15
15
16
18
16
18
1.9
15
1,4
12
1.2
1.2
1.0
0,9
0,8
2,1
33
2.1
2,6
13
1.2
13
13
1.2

13
15 .

13
10
08
0,6
0,8
0,7
0.5
0.6
0.6

HONYHNY 'V ONVHNY
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£/2 UTRIAYY dYosyizedS 1e7"Y "qe,

Probe:
Nosdristsche 1
Nosdristsche 1
Nosdristsche 1
Nosdristsche 1
Nosdristsche 1
Nosdristsche {
Nosdristsche 1
Nosdristsche 1
Nosdristsche 1
Nosdristsche 1
Nosdristsche 3
Nosdristsche 3
Nosdristsche 3
Nosdristsche 3
Nosdristsche 3
Nosdristsche 3
Nosdristsche 3
Nosdristsche 3
Nosdristsche 3
Nosdristsche 3
Rjetschka 3
Rjetschka 3
Rjetschka 3
Rjetschka 3
Rjetschka 3
Rjetschka 3
Rjetschka 3
Rjetschka 3
Rjetschka 3
Rjetschka 3
Tschigiri 2
Tschigiri 2
Tschigiri 2
Tschigiri 2
Tschigiri 2
Tschigiri 2
Tschigiri 2
Tschigiri 2
Tschigiri 2
Tschigiri 2

Probendaten

Tiefe: Datum:

0,0
05
15
25
40
75
125
175
22,5
325
0,0
0.5
1.5
25
40
75
125
175
25
32,5
0.0
0,5
15
25
4,0
75
12,5
17,5
22,5
325

125
17,5
225
325

04.12.1996
04.12.1996
03.12.1996
03.12.1996
02.12.1996
03.12.1996
29.11.1996
04.12.1996
28.11.1996
02.12.1996
09.12.1996
11.12.1996
13.12.1996
12.12.1998
12.12.1996
12.12.1996
06.12.1996
05.12.1996
05.12.1996
04.12.1996
02.10.1996
09.10.1996
08.10.1996
27.09.1996
30.09.1996
26.09.1996
01.10.1996
07.10.1996
04.10.1996
10.10.1996
12.09.1996
13.09.1996
18.09.1996
19.09.1996
17.09.1996
20.09.1996
16.09.1996
25.09.1996
23.09.1996
24.09.1996

Live:
3600
3600
3600
3600
7200
3600
64800
3600
64800

3600
64800
64800
64800

7200
10800
32400
64800
3600
64800

3600
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800

64800

64800

64800

64800

64800

64800

64800

Einwaage: Héhe: Std.:

230,1
182,4
3560
3938
630,1
646,0

- 1083,0
11226
1522,0
697,7
508,6
507,3
390,2
539,0
5437
1007.9
13787
1468,9
10333
1089,2
2026
2548
3374
3496
577.9
9842
14258
14155
1483,9
15445
106,1
220,4
3247
3375
9328
14315
1404,7
1460,3
1523,2
15509

40
2,0
40
4,0
6,0
6,0
10,0
10,0
14,0
6,0
6,0
6,0
40

6,0°

10,0
14,0
14,0
10,0
10,0
3.0
3.0

4,0

40

6.0
10,0
14,0
14,0
14,0
14,0

.20

3.0
40
40

10,0

14,0

14,0

14,0

14,0

14,0

60

14
25
14
27
29
29
28
28

B2V o

(o) e ) I o Ja ) I o)}

K-40
2119 %
2104 ¢
186,3 ¢
2128 ¢
1881 t
182,0
199,0
1908 ¢
1885 %
156,6
2283 t .
2398 ¢
3246 t
2412 ¢
2298 t
3471 ¢
2699 +
2688 +
362,2' ¢
3161 ¢t
4674 ¢
4295
4050
3884 t
4155 ¢
4139
3872
394,4 t
4219 ¢
3766 ¢
4901 t
4179 ¢
4051 t
4026 %
4058 t
3703 ¢
3793 t
364,8
386,7
4037 t

Maésenspeziﬁsche Aktivitaten [Bq/kg]
Ra-226

327
37,0
24,7
325
29,7
290
26,4
27,7
17,6
275
30,8
32,2
35,1
333
31,5
30,9
247
27.8
31,2
435
795
523
46,8
451
62,5
54,5
357
36,3
39,2
347
719
70,9
467
46,6
53,5
342
35,2
337
357
374

Cs-134
45098 +
“4805,9 +
44496 +
51720 ¢
45742 ¢
17554,2 +
69417 &
6158 ¢
349 ¢
00t
30292 ¢
30496 t
42250 t
34249 +
3971,4 ¢
78558 t
5159,3 +
23262 t
62,6 t
00 ¢
27311 ¢
2889,6 t
3003,7 ¢
3160,9 +
2408,7 +
786,8 +
2205 ¢
66,6 t
211 ¢
165 t
39625 +
39310 t
21470 ¢
950,4 t
448 4 ¢
1793 ¢
85,9 t
347 t
159 t
00t

271.4
367.0
271,2
342,0
280,1
9403
3252
62,0
38
0,0
142,9
155,2
233,4

2037

215,2
3357
1985
117,9
6,5
0,0
165,5
195,2
191,9
2039
137.2
56,2
15,0
7.5
3.1
2,8
278,2
2455
1305
56,5
34,4
13,0
8,0
45
2,2
0,0

Cs-137
84265+ 8387
9233,7 £ 12911
81741 + 8121
93593 + 10829
8659,9 + 11180

317259 + 40958
129313 + 14696
11633+ 1324
638 & 51
317+ 43
56489 + 653,1
55957+ 6469
77671 £ 7230
64774 t 7491
72884 + 8428
14180,0 £ 1053,0
93382+ 7360
41971+ 3352
1261 £ 94
174 ¢ 23
51925+ 7596
55658 + 5825
56068 + 5565
58555+ 5811
43779 t 565,2
14872 + 1691
4145 ¢t 33.1
1230 ¢ 9,8
545 t 4.4
14,4 & 12
77406 £+ 9699
71710 £ 1049,0
39594 + 3931
17314+ 1719
8404+ 955
3250 ¢ 26,0
168,3 ¢ 13,5
67,0 ¢ 54
36,1 £ 3.0
16,6 t 1.4

00t

00t

00 %

00

0,0t

00+
10,2 +

00 %

94 %

98 t
122 ¢
121 t
170 ¢

0,0t

0,0t
185 ¢
152 t

001t
17,7 +
16,7
260 t
250 ¢
243 t
224 +
247
267 +
254 t
263 t
26,1 ¢
224 +
234 ¢
219 ¢
196 ¢
199 +
227 ¢
205 ¢
210 ¢
212 ¢
205 +
196 ¢

0,0
0,0
0.0
0,0
0,0
0,0
0,8
0,0
0.4
1,2
0,8
0,7
1.0
0,0
0,0
1.2
0,8
0,0
0,9
1.4
17
1.3
12
13
1,3
1.2
0,9
1.0
0,9
0,8
18
1.7
1.1
0,9
1.1
15
0,7
0.7
0,7
0,7

Th-232

00 %
00+
00 %
00t
00t
00 %
101 &
11,7+

9,2t

90t
11,8t
114 ¢
159 ¢
125 ¢
113 ¢
180 t
142 ¢

00t
171 ¢
164 t
233 ¢t
222 ¢t
206 t
202 t
224 1
233 ¢t
208 t
219 ¢t
225 t
19,5 ¢+
212 ¢
18,1 ¢
18,7 ¢
183 ¢
208 ¢
198
194 +
186 t
19,8 ¢
19,7 ¢

0,0
0,0
0.0
0,0
0.0
0,0
12
15
0,4
11
0,8
10
14
15
1.2
14
0,8
0,0
0.6
14
16
13
1.0
12
15
14
0,8
0.8
0.8
0,7
19
13
0,9
1,0
1.2
10
0,7
0,7
0.7
10
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‘Probe:

Woronewa 1
Woronewo 1
Woronewo 1
Woronewo 1
Woronewo 1
Woronewo 1
Woronewo 1
Woronewo 1
Woronewo 1
Woronewo 1
Woronewo 3
Woronewo 3
Woronewo 3
Woronewo 3
Woronewo 3
Woronewo 3
Woronewo 3

Woronewo 3

Woronewo 3
Woronewo 3
Woronewo 5
Woronewo 5
Woronewo 5
Woronewo 5
Woronewo 5
Woronewo S
Woronewo 5
Woronewo 5
Woronewo S
Woronewo 5

Probendaten

Tiefe: Datum:

0,0
05
1.5
2,5
4,0
75
128
17,8
225
325
0,0
05
1.5
25
4,0
75
125
17,5
225
32,5
0,0
0,5
1,5
25
4,0
75
12,5
17,5
225
325

23.07.1996
24.10.1996
25.10.1996
24.07.1996
21.11.1996
26.07.1996
30.07.1996
31.07.1996
18.07.1996
12.07.1996
01.08.1996
20.11.1996
20.11.1996
21.11.1996
21.11.1996
03.08.1996
12.08.1996
22.11.1996
20.11.1996
15.08.1996
16.08.1996
30.08.1996
02.09.1996
04.09.1996
01.09.1996
05.09.1996
06.09.1996
10.09.1996
09.09.1996
03.09.1996

Live:
64800
64800
64800
64800
1800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
1800
1800
1800
1800
64800
64800
18000
32400
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800
64800

64800

Einwaage: Héhe: Std.:

87,2
154,4
149,2
1427
510,3

1410,9
1462,3
1509, 1
1479.4
1583,7
76,7
188,8
196,0
211,2
309,0
1333,4
1339,9
1364,3
13278
1473,1
57,3
99,3
194,8
201,7
490,9
12333
1254,1
1420,4
14215
1432,2

2,0
2,0
2,0
2,0
6,0
14,0
14,0

140 .
14,0,
14,0

2,0
30
30

40

40
14,0
14,0
14,0
14,0
14,0

3,0

3.0
3,0

3,0

6,0
14,0
14,0
14,0
14,0
14,0

19
25
25
25
29

COOOTOODOOOO

(=)o) I« ) IS NN -N

K-40
6329 t
5216 ¢
5405 +
540,6 +
4125 ¢
4347 £
4407 ¢
428,0
4482 ¢
4240 &
6447 +
4478 ¢
3913 ¢
623,7 ¢

3735 ¢

4530 ¢
4298 ¢
4022
386,9 t
4289 £
5848 t
4373 ¢
4411 ¢
4575 £
3774
4171 ¢
4196 £
4069 &
4117 ¢
4451 £

Massenspezifische Aktivitdten
Cs-137

92,8
85,1
87.9
87,9
69,7
40,1
40,6
39,5
41,4
39,6
94,1
84,8
78,2
83,7
50,9
41,3
39,5
377
36,1
39,7
69,9
51,6
75.2
78,0
40,7
38,2
38,4
37,8
379
41,2

Cs-134

34030+ 2938
37682+ 2682
36524+ 2347
43520+ 2609
31203 + 2849
5360 ¢ 29,0
694 ‘49
158 + 26
00t 0,0
00 % 0,0
47631 + 258,4
49171 + 5425
42169+ 3719
35829 + 2871
13106 + 1140
2593 ¢ 32,0
475 1 53
00t 0,0
00t 0,0
00 0,0
26555,1 £ 14187
19693,0 + 8331
23333+ 1622
10169+ 913
4389+ 303
1347 £ 107
531 ¢ 57
363+ 53
00 % 0,0

00 ¢ 0.0

62094 +
71980 ¢
67430 ¢
82769 t
61331 +
950,9 +
1261 ¢
262 t
24 +
111
8646,4 +
92273 +
74366 t
6758,4 +
23177 ¢
4688 +
936 ¢
54,0 +

287 ¢ .

10,7 £
48563,1 ¢
36649,0 ¢
42885 t
1966,3
7987 t
2548 t
895 ¢t

533 %

268t -

96 ¢

778,0
1006,0
9425
1156,9
7927
75,9
10,1
22
03

0,1
10832
1350,7
1089,1
673,5
230,9
370
‘7.4
44
2,4
0,9
4868,6
36719
627,3
2877
743
20,4
7.2
43
22
0.8

[Ba/kg]
Ra-226

247
226 ¢
229
230

00t
214 ¢
22,0 %
212 ¢
219 ¢
18,5 t
280t

00t
14t

00 t
239 1
239 t
230t
230t
218 ¢
19,2 t
320
21,1 ¢
225
234
205
22,4 ¢
244 1
222 ¢
226 ¢
21,7 ¢

2,9
2.1
20
1,9
0.0
0,8
0.8
07
0,7
0,6
32
0,0
8,8
0,0
3,0
0,8
09
09
0.8
07
9.8
34
1,7
15
0,8
1.2
0,8
08
07
0,7

Th-232

244 ¢
211 ¢
228 &
233t

00zt
21+
216 ¢
197 ¢
216 ¢
205 ¢
298 t

00t

00¢
323t
226t
234 t
226 ¢
23t
221 ¢
215 ¢

00+

00 %
219
235 ¢
206 +
225t
236 t
239 ¢
231t
241 t

1,7
2.2
1.4
15
0,0
0,9
0.8
10
07
07
2,0
0,0
0.0
58
42
08
08
1,0
0,8
0,7
0,0
0,0
14
1.6
0,8
0,8
08
08
08
08

AONVHNY 'V ONVHNY
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Probe:
Barachewka 2
Barachewka 2
Barachewka 2
Barachewka 2
Barachewka 2
Barachewka 2
Barachewka 2
Barachewka 2
Barachewka 2
Barachewka 2
Davidowka 2
Davidowka 2
Davidowka 2
Davidowka 2
Davidowka 2
Davidowka 2
Davidowka 2
Davidowka 2
Davidowka 2
Davidowka 2
Charkow 1
Charkow 1
Charkow 1
Charkow 1
Charkow 1
Charkow 1
Charkow 1
Charkow 1
Charkow 1
Charkow 1
Nemirowka 1
Nemirowka 1
Nemirowka 1
Nemirowka 1
Nemirowka 1
Nemirowka 1
Nemirowka 1
Nemirowka 1
Nemirowka 1
Nemirowka 1

ANHANG A. ANHANGE

Grenztiefe:
-0,6
0,0
1,0
2,0
3,0
5,0
10,0
15,0
20,0
25,0
-0,3
0,0
1,0
2,0
3,0
5,0
10,0
15,0
20,0
25,0
-0,3
0,0

1,0 .

2,0
3,0
5,0

10,0
15,0
20,0
25,0

-0,3

0,0
1,0
2,0
3,0
5,0
10,0
15,0
20,0
25,0

Tiefeneintrige [kBg/m’]

Cs-134

0,0 £
0,0
0,0
0,0+
00z
0,0 £
0,0 £
00 ¢
0,0
0,0t
0,0 £
00z
0,0
0,0 £
00+
00+
0,0
0,0«
00t
0,0 +
16
16 ¢
1,3 ¢
13 ¢
0,8+
0,0
0,0+
0,0+
0,0t
0,0t
126,6
125,0
118,0 £
1112 ¢
103,7 £
91,5 ¢
51,3
10,6 £
0.0z
0,0+

0,0
0,0
0,0
0,0

0,0

0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0

04

0.4
0,3
0,3
0,1
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0

16,2

15,2

13,5

11,8

10,0
8,3
44
1,0
0,0
0,0

Cs-137
53¢
51t
47 *
41 %

3,54
2,3 ¢
0,8
03¢
0,1 %
0,0t
43 +
42 +
3,9
33t
2,7 £
1,8 £
0,8 £
0,5+
04 %
0,3
8,5+
85 =
79 %
73 %
6,6t
52 %
3,1
22
1,3 £
0,5¢

2353 %
2325 %
219,7 £
206,8 £
193,1
171,0

957 ¢

20,8 £
1,0 £
0,4 =

Tab. A.25: Tiefeneintrige 1/3

CO0O000O0O0 222000
= NWONO-_2NWO =

-—

35.6
337
303

268

23,5

200

10,0
2,2
0,1
0,1

[3,]

Ratio:

HHHHHHHHHHHHHEFHHHHHHHR

N
(o]
H

524 £
6,03 =

IS G QL I IS I W G

W o 00 0o 000 oo

O~NNOOO OO
HHHHHHHHHHHHHHFH

0,37
0,35
0,33
0,31
0,29
0,28
0,25
0,28
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Probe:

Nosdristsche 1
Nosdristsche 1
Nosdristsche 1

Nosdristsche 1

Nosdristsche 1
Nosdristsche 1
Nosdristsche 1
Nosdristsche 1
Nosdristsche 1
Nosdristsche 1
Nosdristsche 3
Nosdristsche 3
Nosdristsche 3
Nosdristsche 3
Nosdristsche 3
Nosdristsche 3
“Nosdristsche 3
Nosdristsche 3
Nosdristsche 3
Nosdristsche 3
Rjetschka 3
Rjetschka 3
Rjetschka 3
Rjetschka 3
Rjetschka 3
Rjetschka 3
Rjetschka 3
Rjetschka 3
Rjetschka 3
Rjetschka 3
Tschigiri 2
Tschigiri 2
Tschigiri 2 -
Tschigiri 2
Tschigin 2
Tschigiri 2
Tschigiri 2
Tschigiri 2.
Tschigiri 2
Tschigiri 2

ANHANG A. ANHANGE

Grenztiefe:
-0,6
0,0
1,0
2,0
3,0
50
10,0
15,0
20,0
25,0
-0,9
0,0
1,0
2.0
3,0
5,0
10,0
15,0
20,0
25,0
-0,5
0.0

1.0--

2,0
3,0
50
10,0
15,0
20,0
25,0
-0,3
0,0
1.0
2,0
3,0
5,0
10,0
15,0
20,0
25,0

Tiefeneintrige [kBg/m?]

Cs-134
2586,9
2560,9 +
2490,2
24264 +
23442 ¢
2189,3 ¢

665,1
58,8
31 %
0,0 =
1562,6
15241 ¢
1482,5 ¢
1416,0 £
1366,4
1250,3
611,8 £
202,0 =
52
0,0+
305,9
2920
2525 +
2116 ¢
167,0
92,2 ¢
29,7 £
11,6 £
6,2 +
44 1
1377
127,2
80,6
52,5
39,5
26,0 £
11,3 £
43 +
1.4 £
0,0 £

17,2

31,3
24,4

274,9
266,2
2491
235,0
218,7
196.2
57,5
7,2
0,4
0,0
158,6
149,8
140,9
126,3
115,85
100,5
48,9

0,6
0,0
53,6
47,4
38,4
29,4
19,5
9,7
3,5
1,8
1.1
0,8

13,8
7,6
4,8
29
1,4
0,6
0,2
0,0

Cs-137
47475 £
4699,1 ¢
4563,2 +
44459 +
4297,3 +
4003,9 +
1249,2 +

119,8 +
14,5 ¢
8,9 +
2841,7 ¢
2769,8 £
2693,5 +
2571,3 £
24775 +
2264,4 +
1111,8 &
3702 ¢
151 .
46+
568,0 +
541,7 %
465,5 +
389,2 &
306,6 +
170,6 +
52,6 £
18,5 £
8,5 &
3,8+ -
259,9 &
2393 £
154,4 £
102,5 &
79,0 +
53,7 +
26,9 &
13,3 £
76 t
4,4 ¢

Tab. A.26: Tiefeneintrige 2/3

743,0
726,3
689,8
662,2
626,3
575,1
165,8
15,9
1,9
1,3
3542
336,2
317.8
289,6
267 1
232,0
115,5
38,8
1,7
0,7
12,7
100,5
82,1
64,3
449
21,1
5,5
1,9
0,9
0.4
63,3
49,6

b
H

4 © 00 00 00 m o

- N |\, JEPK G W N W (I e
PP OOWWWLW
HHHHHEHHRH

| O S NS N N WS N i G §

00 00 ©0 00 00 00 05 00 O

OO 2IRNNNRN
HHHHHHHHHHH

[ N G G G G
WU~ 0o o 00
~NO~NOVEREDBROO
HHHHHHHKHH

—t

0,87 +
1,89 .
1,88 ¢
1,82 £
1,95 £
2,00 £
2,06
2,39 &
3,07

. 5,46 £

0,35
034

0,33
0,33

0,32
0,31

0,30
0,37
0,87

0,29
0,28
0,28
0,26
0,25
0,24
0,24
0,25
0,49

0,49
0,46
0,43
0,40
0,34
0,30
0,28
0,30
0,28
0,18
0,63
0,53
0,47
0,41
0,34

0,31

0,39
0,56
1,01
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Probe:

Woronewo 1
Woronewo 1
Woronewo 1
Woronewo 1
Woronewo 1
Woronewo 1
Woronewo 1
Woronewo 1
Woronewo 1
Woronewo 1
Woronewo 3
Woronewo 3
Woronewo 3
Woronewo 3
Woronewo 3
Woronewo 3
Woronewo 3
Woronewo 3
Woronewo 3
Woronewo 3
Woronewo 5
Woronewo 5
- Woronewo 5
Woronewo §
Woronewo 5
Woronewo 5
Woronewo 5
Woronewo 5
Woronewo 5
Woronewo 5

ANHANG A. ANHANGE

Grenztiefe:
-0,3
0,0
1,0
2.0
3,0
50
10,0
15,0
20,0
25,0
-0,3
0,0
1,0
2,0
3,0
5,0
10,0

15,0 .

- 20,0
25,0
-0,
0,0
1,0
2,0
3,0
5,0
10,0
15,0
20,0
25,0

Tiefeneintrige [kBg/m?]

Cs-134
2848 +
2773 ¢
2304
186,5 ¢
136,4 +

50,8
72t
14 %
00z
0,0+¢

190,2
181,1 ¢
1312 1

86,8 ¢

56,2 +

236 %
3.7 %
0.0+
0,0t
0,0z

206,6
168,6

634

36,0 =

28,0 £

16,4 ¢
6,8 £
3.0+
0,0 %
0,0 £

55,8
50,8
39,7
29,2
17,3
46
0,8
0,2
0,0
0,0
43,7
37,7
25,5

Cs-137
538,5 ¢
525,0 =
4353 £
3542 ¢
259,0 £

- 90,7 £

13,4 ¢
28t
05 %
03+

356,3
339,7 ¢
2461 £
167,7
110,2 £

52,4 ¢

16,4 +
9,2 ¢
49 =
2,7 t

386,0 =
316,5
120,8 £

75,9

54,6

33,5 ¢

15,4 =
89t
46 £
24t

Tab. A.27: Tiefeneintrige 3/3

WMNN -2 2

O 00~ wWOo o oo

OO O W om

Ratio:

WDHOOO WO

HHHHHHHHHEHHRKHHBEH

OO0 OO o0~
HHHHHHHHHHRHHH

0,56
0,53
0,50
0,46
0,37
0,25
0,29
0,43

0,62
0,56
0,52
0,47
0,38
0,39
0,75

0,68
0,57

- 0,52

0,44
0,34
0,32
0,40
0,58
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