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Zusammenfassung

Der Reaktorunfall von Tschernobyl gilt als der folgenschwerste in der Geschichte
der zivilen Nutzung der Kernenergie. Dabei wurden in erheblichem Malle Radio-
nuklide freigesetzt. Der Grofteil der Kontamination erfolgte auf dem Gebiet der
heutigen Staaten Ukraine, Belarus und Russland. Etwa 30 Jahre nach dem Unfall
geht die Strahlenbelastung hauptsichlich auf '*’Cs zuriick. In der Nihe des Kraft-
werks spielen des Weiteren *°Sr, Radioisotope des Plutoniums und ?*' Am eine
Rolle.

In dieser Arbeit wurden oben genannte Nuklide in Bdden aus der nordlichen
Ukraine gesucht. Dabei wurden vertikale Bohrkerne genommen und in Horizonte
eingeteilt. Aus dem Verlauf der Aktivitdten entlang der Tiefe sollten Riickschliisse
auf das Migrationsverhalten gezogen werden.

Mittels Gammaspektrometrie wurden zunichst die Aktivititen von '3’Cs und
241 Am ermittelt. Die Plutoniumisotope 233Pu, >*Pu und 2*°Pu wurden alphaspek-
trometrisch untersucht. Bei dieser Methode kann das Signal von >3°Pu nicht von
jenem des 2*°Pu unterschieden werden und wird als Summenaktivitit 23°240py
angegeben. Im Anschluss folgte eine Messung von “Sr mittels Fliissigkeitsszin-
tillation.

Fiir die Alphaspektrometrie sowie die Fliissigkeitsszintillation mussten die
Proben chemisch aufgeschlossen werden. Die jeweiligen Nuklide wurden darauf-
hin unter Verwendung von Extraktionssédulen isoliert und fiir das entsprechende
Messverfahren prépariert.

Zur Validierung der angewandten Messmethoden wurden Referenzproben der
IAEA vermessen. Die Alpha- sowie die Gammaspektrometrie konnen als ausrei-
chend validiert betrachtet werden. Die Fliissigkeitsszintillation zur Bestimmung
des Strontiums konnte aufgrund einer Kreuzkontamination der Referenzprobe nicht
validiert werden.

Die Tiefenverldaufe der Plutoniumisotope der Proben aus der Stadt Prypjat wi-
dersprechen den Erwartungen und Messungen anderer Arbeiten. Normalerweise
ist Plutonium unter Umweltbedingungen duflerst immobil und in den obersten Bo-
denschichten angereichert. In dieser Arbeit wurde in zwei etwa 50 cm voneinander
entfernten Bodenproben ein Maximum an Aktivitit in einer Tiefe von etwa 10 cm
ausgemacht. Zur Erkldrung dieses Befundes wird eine Hypothese aufgestellt, die
allerdings weiterer Untersuchungen bedarf.
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Kapitel 1

Einleitung

In dieser Arbeit wird die vertikale Migration der Radionuklide 08y, 137Cg, 241 Am
und diverser Plutoniumisotope in Bodenproben aus der nordlichen Ukraine unter-
sucht. Das Vorkommen dieser Nuklide in den untersuchten Boden ist auf den Re-
aktorunfall von Tschernobyl im Jahre 1986 zuriickzufiihren. Sie entstanden wih-
rend des Betriebs des Reaktors durch unterschiedliche Kernprozesse und gelang-
ten nach dessen Zerstorung in die Umwelt. In diesem Abschnitt wird zunédchst der
Unfall rekapituliert. Danach folgt eine Beschreibung der Arbeitsweise des Reak-
tortyps und der Prozesse, die zur Bildung der unterschiedlichen Nuklide fiihren.
Zuletzt werden die Eigenschaften der einzelnen Nuklide vorgestellt.

1.1 Reaktorunfall von Tschernobyl

In der Nacht vom 25. auf den 26. April 1986 kam es in der nordlichen Ukraine
zum schwersten Reaktorunfall in der Geschichte der zivilen Nutzung der Kern-
energie. Im Block 4 des Kernkraftwerks Tschernobyl geriet wihrend eines Ex-
periments zur Uberpriifung der Notstromversorgung der Reaktor aufer Kontrolle.
Eine rapide Leistungserhohung fiihrte zu einer Explosion, die den Reaktorkern
und das Reaktorgebidude beschidigte. Das als Moderator eingesetzte Graphit im
freiliegenden Reaktorkern entziindete sich. Die Explosion sowie der anschlieen-
de zehntdgige Brand des Graphits fiihrten zu einer Freisetzung von leicht- und
schwerfliichtigen Radionukliden in erheblichem Umfang. Auf der Internationa-
len Bewertungsskala fiir nukleare Ereignisse (INES) wurde der Reaktorunfall von
Tschernobyl in die hochstmoglichen Stufe (katastrophaler Unfall) eingeordnet
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1.1.1 RBMK-Reaktor

In allen Blocken des Kernkraftwerks Tschernobyl wurden Reaktoren vom Typ
RBMK (russ.: Reaktor Bolschoi Moschtschnosti Kanalny = Kanéle-Reaktor ho-
her Leistung) installiert. Es handelt sich dabei um graphitmoderierte Siedewasser-
Druckrohrenreaktoren. Die Brennelemente befinden sich in sogenannten ,,Tech-
nologischen Kanilen (Druckrohren), die ihrerseits vom Graphitmoderator umge-
ben sind. Als Kernbrennstoff wird schwach angereichertes Uran verwendet. Die
DruckrShren werden von Wasser durchstromt, welches die Warme der Brennele-
mente aufnimmt und siedet. Der so entstehende Dampf treibt daraufhin die Turbi-
ne des Kraftwerks an. Eine weitere Eigenschaft des Wassers in den Druckrohren
ist die Absorption von Neutronen, was eine Reduzierung des Neutronenmulti-
plikationsfaktors bewirkt. Im Falle eines Anstiegs der Leistung und Temperatur
verdampft mehr Wasser. Die Neutronenverluste durch Einfangreaktionen der Pro-
tonen des Wassers werden reduziert. Dies fiihrt zu einem weiteren Anstieg der
Leistung (positiver Dampfblasenkoeffizient). Dieser Effekt wird als eine der phy-
sikalischen Ursachen des Unfalls beurteilt ([[L], [3], [2]).

1.1.2 Unfallhergang

Fiir den 25. April 1986 war tagsiiber wihrend der jahrlichen Routinerevision ein
Test der Notstromversorgung angesetzt. Im Falle eines Stromausfalls schaltet sich
der Reaktor automatisch ab. Das Hochlaufen der Notstromdieselgeneratoren bis
zur vollen Leistung nimmt eine Zeit von etwa 40 bis 50 Sekunden in Anspruch.
Es sollte gepriift werden, ob die so entstandene Liicke in der Stromversorgung der
Hauptspeisepumpen durch das Auslaufen des Rotors im Turbinen-Generator-Satz
gedeckt ist. In Block 3 musste ein Test dieser Art ein Jahr zuvor aufgrund eines
unausgereiften Spannungsreglers abgebrochen werden. Mit dieser Erfahrung wur-
de die Versuchsanordnung in Block 4 dahingehend geéndert, dass eine sofortige
Wiederholung des Tests moglich war. Dies erforderte, dass der Reaktor wihrend
des Tests in Betrieb war, was gegen die Betriebsvorschriften verstief3.

In den friihen Morgenstunden des 25. April begann die Vorbereitung auf den
Test mit dem langsamen Herabsenken der Reaktorleistung. Sie musste jedoch zwi-
schenzeitlich abgebrochen werden, da der Reaktor zur Stromerzeugung benotigt
wurde. Dies erzwang eine Verlegung des Tests in die Nachtstunden und erhoh-
te den Zeitdruck auf die Betriebsmannschaft. Nachdem der Strombedarf gedeckt
war, wurde der Reaktor ein zweites Mal herabgefahren. Dabei sank die Leistung
des Reaktors aus bisher ungeklirten Griinden zu stark ab. Um die Reaktorleistung
anzuheben wurden die Regelstibe herausgefahren.



Der Test startete am 26. April um 1:23 Uhr, indem die Turbinenschnellschluss-
ventile geschlossen wurden. Es kam zu einer erheblichen Leistungssteigerung des
Reaktors, die nicht unter Kontrolle gebracht werden konnte, sodass der Schicht-
leiter 40 Sekunden nach Beginn des Tests die Schnellabschaltung befahl. Ent-
gegen den Erwartungen der Betriebsmannschaft beschleunigte das Einfahren der
Regelstibe die Kettenreaktion weiter. Dies ist auf die Beschaffenheit der Regel-
stabsspitzen zurlickzufiihren, die aus Graphit bestehen. Im Gegensatz zum Rest
des Regelstabs, absorbiert die Spitze keine Neutronen und kann somit die Ketten-
reaktion nicht hemmen. Beim Eintauchen der Spitzen wurde ferner neutronenab-
sorbierendes Wasser verdriangt, was innerhalb kiirzester Zeit zu einem enormen
Leistungsanstieg und schlieBlich zur Explosion fiihrte ([1], (3], [2]]).

Abbildung 1.1: Das zerstorte Reaktorgebdaude mit geloschtem Brand (Quelle:
dapd/www.t-online.de)



1.1.3 Freigesetzte Radionuklide

Die Wucht der Explosion zerstorte die Druckrohren im Reaktorkern sowie das
Reaktorgebiude. Es kam zu einem zehn Tage wihrenden Brand des Graphitmo-
derators. Dessen starke Hitze erzeugte eine Luftsdule, welche Material aus dem
Reaktorkern in grole Hohen beforderte. Von dort aus wurden sie durch den Wind
weitertransportiert. Edelgase sowie leichtfliichtige Elemente wie Cédsium und Iod
gelangten in weite Teile Europas. Der Hauptanteil der mittelfliichtigen Elemen-
te wie Strontium oder der schwerfliichtigen Elemente wie Plutonium verblieb im
30 km-Radius um den Reaktor ([1]], [3]], [2]]).

In Tabelle [I.1] ist die freigesetzte Aktivitit einiger ausgewihlter Radionuklide
samt ihrer Halbwertszeit aufgelistet. Bis zur Untersuchung von Bodenproben aus

Tabelle 1.1: Auszug freigesetzter Radionuklide im Verlauf des Reaktorunfalls von
Tschernobyl [4]

Nuklid Halbwertszeit Freigesetzte Aktivitit [PBq]

leichtfliichtige Elemente

I-131 8,04d 1760
Cs-134 2,1a ~ 47
Cs-137 30,0a ~ 85

mittelfliichtige Elemente

Sr-89 50,5d ~ 115
Sr-90 29,1a ~ 10

Kernbrennstofffragmente

Pu-238 87,7a 0,015
Pu-239 24061 a 0,013
Pu-240 6561 a 0,018
Pu-241 14,35a ~ 2,6
Pu-242 375000 a 0,00004



der nordlichen Ukraine im Rahmen dieser Arbeit sind seit der Freisetzung etwa
30 Jahre vergangen.

Nuklide wie '3'T und #Sr sind aufgrund ihrer relativ kurzen Halbwertszeit
vollstindig zerfallen. Die Aktivitit von 34Cs ist um etwa vier GroBenordnungen
gesunken. Relevant fiir diese Arbeit sind die relativ langlebigen Nuklide *°Sr und
137Cg, deren Aktivitit sich seit der Freisetzung in etwa halbiert hat, sowie die
langlebigen Plutoniumisotope 28Pu, 2>?Pu und 2*°Pu. Deren freigesetzte Aktivi-
tit liegt jeweils bei etwa 10'6 Bq. Dagegen ist die um etwa drei GroBenordnungen
kleinere Aktivitit des 24*Pu vernachléissigbatﬂ Durch den relativ schnellen Zer-
fall des >*'Pu (Halbwertszeit 14,34 a) wird das Tochternuklid >*! Am gebildet. In
Abbildung [1.2]ist in einem Graphen die Gesamtaktivitit einiger Nuklide gegen
die Zeit nach der Freisetzung aufgetragen. Zu sehen ist, dass *! Am das einzige
Nuklid ist, dessen Aktivitidt mit der Zeit zunimmt. 30 Jahre nach dem Unfall hat
die Aktivitit fast ihr Maximum erreicht. Daher ist 2*! Am ebenfalls relevant fiir
diese Arbeit.

'Deswegen ist es statthaft, das Nuklid >4?Pu als radioaktiven Tracer zu verwenden, wie es auch
in der vorliegenden Arbeit getan wird.
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Abbildung 1.2: Verhalten der Gesamtaktivitit freigesetzter und nachgebildeter
Radionuklide [4]



1.2 Eigenschaften der Radionuklide

Im folgenden Abschnitt werden die Bildung sowie die Zerfallsschemata der im
vorherigen Absatz beschriebenen Nuklide erldutert. Die Art und Weise wie ein
Kern zerfillt, bestimmt die mogliche(n) Methode(n), mit der die Aktivitit ermit-
telt wird. Zerfillt ein Nuklid in einen ebenfalls radioaktiven Tochterkern, so ist das
Aktivititsverhiltnis zu beriicksichtigen. In diesem Zusammenhang wird zunéchst
das sidkulare Gleichgewicht skizziert.

1.2.1 Sikulares Gleichgewicht

Ist das Aktivitidtsverhiltnis eines Mutternuklids und dessen Tochternuklids iiber
einen lingeren Zeitabschnitt konstant, spricht man von einem radioaktiven Gleich-
gewicht. Ausschlaggebend fiir die Beziehung der Aktivitdten sind die Halbwerts-
zeiten beider Nuklide. Ist die Halbwertszeit des Tochternuklids deutlich kleiner
als jene des Mutternuklids, so zerfillt das Tochternuklid schneller als es nach-
gebildet wird. Die Aktivitit des Tochternuklids wird sich mit der Zeit jener des
Mutternuklids anndhern. Dies nennt man das sdkulare (dauernde) Gleichgewicht.
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Abbildung 1.3: Aktivititen von Mutter- und Tochterkern gegen die Zeit in Halb-
wertszeiten der Tochter. Das sédkulare Gleichgewicht stellt sich
ein, nachdem etwa acht Halbwertszeiten der Tochter vergangen
sind.



In Abbildung ist dieser Prozess fiir ein Verhiltnis der Halbwertszeiten von
Mutter- zu Tochterkern von 10000 aufgefiihrt. Zur vereinfachten Darstellung wur-
de hier die Randbedingung gesetzt, dass zu Beginn keine Tochterkerne vorhanden
sind. Zu sehen ist, dass sich die Aktivitdt des Tochternuklids mit der Zeit an jene
des Mutternuklids angleicht. Nach einer Zeitspanne, die etwa acht Halbwertszei-
ten des Tochternuklids entspricht, sind die Aktivitdten identisch. Dieses Gleich-
gewicht ist fiir den Nachweis von '37Cs und °°Sr von Bedeutung [5].

1.2.2 Bildung der Radionuklide und ihr Zerfall
08r und 7Cs

208y und !37Cs sind relativ langlebige Spaltprodukte mit Halbwertszeiten von 28,8
und 30,2 Jahren. Sie entstehen hauptséchlic bei der Spaltung von 2*U und
239py, wobei letzteres erst im Verlauf des Reaktorbetriebs gebildet wird. Beide
unterliegen dem Beta-Minus-Zerfall, bei dem ein Neutron im Innern des Kerns
in ein Proton umgewandelt wird. Damit einher geht die Emission eines Elektrons
und eines Elektron-Antineutrinos. Die Zerfallsenergie wird dabei auf den Kern
sowie die emittierten Teilchen iibertragen. Eine energieaufgeldste Detektion des
Elektrons liefert ein kontinuierliches Spektrum mit einer fiir das Radionuklid cha-
rakteristischen Maximalenergie.

Schematisch kann der Zerfall folgendermaBen dargestellt werden:

9X = 5. Y+ e +AE, (1.1)

wobei X das Mutter- und Y das Tochternuklid beschreibt. Die Massenzahl A des
Tochternuklids bleibt konstant, seine Ordnungszahl erhoht sich um eins.

05y
288a
"(0,546 MeV
%0y B( )
64,1 h
"(2,28 MeV
%0, B( )
stabil

Abbildung 1.4: Zerfallsschema von *°Sr

27Zu einem kleineren Teil werden *°Sr und '37Cs auch aus der schnellen Spaltung des 23U
gebildet.



In Abbildung ist das Zerfallsschema 2°Sr aufgefiihrt. 908t zerfillt zu 20Y, das
derselben Zerfallsart unterliegt und sich mit einer Halbwertszeit von 64,1 Stunden
zum stabilen *°Zr umwandelt. Die Messung des *Sr wird in dieser Arbeit mittels
Fliissigkeitsszintillation (engl.: liquid scintillation counting, kurz: LSC) durchge-
fiihrt. Dafiir muss es vor der Messung chemisch separiert werden. Nach etwa drei
Wochen stellt sich ein sidkulares Gleichgewicht mit dem Tochternuklid Y ein.
Dies fiihrt zur Verdopplung der Gesamtaktivitit, wobei der Zerfall des *°Y eine

hohere Beta-Maximalenergie aufweist. Dies ist vorteilhaft fiir die Messung mittels
LSC (s. Abs.[2.2).

137Cg
0.2a B-(0,512 MeV) 94.6%
137mB
a
B-(1.174 MeV) 5.4%\ ‘gz
V(662 keV) 85,1%
1374

stabil

Abbildung 1.5: Zerfallsschema von '37Cs

Fiir die Detektion von '3’Cs wird in dieser Arbeit die Gammaspektrometrie ver-
wendet. Dies ist moglich, da '37Cs groBtenteils in das Isomer '¥"™Ba zerfillt,
Abbildung zeigt das Zerfallsschema von '37Cs. 137™Ba geht mit einer mitt-
leren Lebensdauer von 2,55 Minuten und unter Aussendung eines Gammaquants
(Ey = 662keV) in seinen Grundzustand 137Ba iiber. Die Emissionswahrschein-
lichkeit py (hier 85,1 %) gibt an, welcher Anteil der 137Cs-Zerfille eine Gamma-
emission zur Folge hat, wenn beide Nuklide im sdkularen Gleichgewicht sind. Da
keine Abtrennung von Nukliden vor der Gammadetektion stattfindet und sich ein
Gleichgewicht nach etwa 20 Minuten einstellt, ist dies der Fall.

2381)11, 239Pu und 240Pu

Der dominierende Prozess zur Bildung von Plutonium in Kernreaktoren ist der

Neutroneneinfang von 233U. Dabei kann zum einen 2**U durch eine (n,y)-Reaktion,
andererseits 23’U durch die Abgabe zweier Neutronen oder zwei (n,Y)-Reaktionen

des 235U entstehen. Uber zwei sukzessive Beta-Minus-Zerfille wird 23°U zu 23°Pu,

woraufhin Plutoniumisotope hoherer Massenzahl durch anschlieBende (n,y)-Reak-

tionen gebildet werden. 238Pu entsteht aus 23’ U iiber Beta-Minus-Zerfille, wobei

dazwischen 23’Np durch eine (n,)-Reaktion zu 2*®Np wird.
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Die Bildungsketten (ohne 23>U) sind im Folgenden aufgefiihrt:

2811 (n,) 2°U £ 29Np L5 29y (n,9) 2°Pu (n,y) ..

383U (n,2n) 270 255 27Np (n,7) 28Np £ 238Pu (n,1) Pu (n,) ...

Die Plutoniumisotope 2*¥Pu, 2*°Pu und 2*°Pu unterliegen dem Alphazerfall so-
wie der Spontanspaltung (engl.: spontaneous fission, SF). Ersterer kann mittels
Alphaspektrometrie untersucht werden. Beim Alphazerfall wird ein Heliumkern
(Alphateilchen) mit einer fiir das zerfallende Nuklid charakteristischen Energie
emittiert. Schematisch wird dies folgendermallen dargestellt:

24X — 473Y + He + AE, (1.2)

wobei X fiir das Mutter- und Y fiir das Tochternuklid steht. Die Energien fiir die
hier angefiihrten Plutoniumisotope sind in Tabelle[I.2]aufgelistet. Dabei treten fiir
ein Nuklid auch mehrere Energien auf, deren prozentuale Hiufigkeit in Klammern
angegeben ist.

Tabelle 1.2: Zerfallsarten und Alphaenergien der Plutoniumisotope [3]]

Nuklid Halbwertszeit [a] Zerfallsart Energie [MeV] (Haufigkeit %)

Pu-238 87,7 o, SF 5,499 (70,9)
5,456 (29,0)
Pu-239 2,411 - 10% o, SF 5,157 (70,77)

5,144 (17,11)
5,106 (11,94)

Pu-240 6,561 - 10° o, SF 5,168 (72,8)
5,124 (27,1)
Die Isotope konnen durch die Aufnahme eines Alphaspektrums direkt {iber die

Alphaenergie identifiziert werden. Dabei ist jedoch zu beachten, dass 2**Pu und
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240Py iiber Energien verfiigen, die sehr nah beieinander liegen (Differenz nur ei-
nige keV). Dies stellt fiir die gewihlte Messmethode ein Problem dar und wird im
nichsten Kapitel erlautert ([2], (3], [S]).

241py und **'Am

241py entsteht im Reaktor durch eine (n,y)-Reaktion von >*°Pu. Es unterliegt dem
Beta-Minus-Zerfall, wobei eine Betamaximalenergie von 0,021 MeV vorliegt. Mit
einer Halbwertszeit von 14,35 Jahren zerfillt 2! Pu zu 2*! Am. Dieses ist ein Al-
phastrahler mit einer Halbwertszeit von 432,6 Jahren. In Folge des Alphazerfalls
wird ein charakteristisches Gammaquant mit einer Energie von 60keV bei einer
Emissionswahrscheinlichkeit p, von 35,9 % emittiert. In dieser Arbeit wird die
Aktivitit des >*! Am mittels Gammaspektrometrie untersucht.

1.3 Migrationsverhalten

Das Migrationsverhalten von Elementen in Boden ist sehr komplex. Es hiangt vom
Element selbst, seinen physikalisch-chemischen Eigenschaften, sowie einer Reihe
von Bodenparametern wie pH-Wert und Tongehalt ab. Tone weisen zum Beispiel
ausgezeichnete Sorptionseigenschaften fiir kationische Radionuklide auf.

Cisium ist als Alkalimetall im oxidierten Zustand einwertig positiv und wird
durch Bodenminerale stark sorbiert. Die Mobilitit ist eher gering. Es ist dem Ka-
lium chemisch dhnlich. Strontium gehort zu den Erdalkalimetallen und ist im oxi-
dierten Zustand zweifach positiv. Da es sich jedoch sehr dhnlich zu anderen Erd-
alkalimetallen wie Calcium und Barium verhilt, kann sorbiertes Strontium durch
diese Elemente ausgetauscht werden. Strontium ist im Vergleich zu Césium als
mobil anzusehen. [6]]

Die physikalisch-chemischen Eigenschaften von Actiniden wie Plutonium und
Americium sind hingegen noch komplexer. Fiir Plutonium spielen dabei ebenfalls
Sorption an Tonminerale aber auch Reaktionen mit im Boden vorkommenden che-
mischen Verbindungen eine Rolle. [3] Plutonium kommt in wissriger Losung in
vier Oxidationszustianden (+III, +IV, +V, +VI) vor, ist aber unter Umweltbedin-
gungen in der Regel vierwertig positiv. Americium ist fast ausschlieBlich dreiwer-
tig positiv und ist mobiler als vierwertiges Plutonium [[7].

Aktuelle Arbeiten diskutieren dariiber hinaus den Einfluss von Kleinstlebewe-
sen auf die Mobilitdt von Radionukliden [8]].
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Kapitel 2

Messverfahren

Im folgenden Kapitel werden die in dieser Arbeit angewandten Verfahren der
Alpha- und Gammaspektrometrie sowie der Fliissigszintillation erldutert. Im An-
schluss wird auf die Berechnung von Unsicherheiten und charakteristischen Gren-
zen eingegangen.

2.1 Alphaspektrometrie

Alphastrahlung tritt relativ stark mit Materie in Wechselwirkung. Die maximale
Reichweite eines Alphateilchens in Luft ist bei einer Energie von 10 MeV ni-
herungsweise 10 cm. In der Alphaspektrometrie werden Radionuklide durch die
charakteristischen Energien ihrer emittierten Alphateilchen identifiziert. Storun-
gen durch Wechselwirkung mit Materie fithren zu einem Energieverlust oder zur
kompletten Absorption des Teilchens. Aus diesem Grund werden die zu unter-
suchenden Nuklide zunichst aus der Bodenprobe mittels chemischer Verfahren
in einer Losung aufkonzentriert und danach auf einem Metallplittchen deponiert.
Durch die Deposition wird eine idealerweise einatomige Schicht hergestellt, wo-
durch Selbstabsorption verhindert wird. Die Messung findet dariiber hinaus im
Vakuum statt, um weitere Storungen zu minimieren ([9], [2]).

2.1.1 Detektion

Fiir die Messung wird ein kommerziell erhéltliches Alphaspektrometer (Canberra
Model 7200 Alpha Analyst Integrated Alpha Spectrometer [10]) mit darin enthal-
tenen PIPS-Detektoren (passivated implanted planar silicon - PIPS) verwendet.
Der Kern eines solchen Halbleiterdetektors ist eine Halbleiterdiode. Durch den
Kontakt zweier Halbleiterkristalle entgegengesetzter Dotierungen (positiv und ne-
gativ) entsteht ein p-n-Ubergang. Die Majorititsladungstriger wandern in das je-
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weils andere Halbleitermaterial und rekombinieren dort mit der gegensitzlichen
Ladungstrigerart. Dieser Diffusion wirkt das durch die ortsfesten Dotierungsato-
me entstehende elektrische Feld entgegen. Es stellt sich ein Gleichgewicht zwi-
schen beiden Wirkungen ein. Am Kontakt bildet sich eine ladungstrigerfreie Zo-
ne, die sogenannte Raumladungszone. Durch das Anlegen einer dufleren Span-
nung kann die Grofle dieser Zone reguliert werden.

Strahlungsteilchen werden erfasst, indem sie in die ladungstrigerfreie Zone
eindringen und dort durch Ionisationsprozesse Elektron-Loch-Paare bilden. Diese
Ladungstriager werden durch das angelegte elektrische Feld getrennt und an den
Kontakten gesammelt. Ein Vorverstirker wandelt die Ladung in einen Spannungs-
impuls um, der aufgenommen wird. Die Anzahl der Elektron-Loch-Paare sowie
die daraus resultierende Hohe des Spannungsimpulses sind dabei proportional zur
Energie, die das Strahlungsteilchen in der ladungstrigerfreien Zone abgibt. Dies
ermdglicht eine energieaufgeldste Detektion ([3], [[LL]).

2.1.2 Energieauflosung

Energien verschiedener Radionuklide unterscheiden sich in manchen Fillen nur
um einige keV. In Tabelle[I.2]sind die Alphaenergien der in dieser Arbeit relevan-
ten Plutoniumisotope sowie des Am-241 aufgetragen.

Unter optimalen Bedingungen liegen die Halbwertsbreiten der mit den PIPS-
Detektoren aufgenommenen Peaks bei 15-17 keV. Die Energiedifferenz von 2*3Pu
(5,499 MeV) und 2*! Am (5,486 MeV) liegt bei AE = 13 keV, sodass sie vom De-
tektor nicht unterschieden werden konnen. Dies macht eine chemische Trennung
des Plutoniums im Vorfeld der Alphamessung unverzichtbar.

Ebenfalls liegen die Energien von 2*°Pu (5,156 MeV) und 2*°Pu (5,168 MeV)
zu nah beieinander. Da beides Nuklide des gleichen chemischen Elements sind,
konnen sie nicht chemisch separiert werden. Aus diesem Grund konnen 2>°Pu und
240py alphaspektrometrisch nicht voneinander unterschieden werden und erschei-
nen einem Spektrum als gemeinsamer Peak 2>°7240Py (s. Abb. [3].

2.1.3 Auswertung

Fiir die Herstellung eines alphaspektrometrisch messbaren Préiparats aus einer Bo-
denprobe ist eine chemische Bearbeitung notwendig. Dabei entstehende Verluste
an Nukliden miissen bei der Aktivitdatsbestimmung beriicksichtigt werden. Die-
sem Umstand wird durch die Zugabe eines Ausbeutetracers Rechnung getragen.
Jeder Probe wird vor ihrer chemischen Bearbeitung eine bekannte Menge an 2**Pu
(Tracer) hinzugegeben.

Dieses Pu-Isotop ist ebenfalls ein Alphastrahler, dessen Energien sich ausrei-
chend von den zu untersuchenden Isotopen unterscheiden (s. Abb. 2.T)) und das
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Abbildung 2.1: Alphaspektrum im Horizont 12-15 cm des Bohrkerns Prypjat-3

nur in vernachlidssigbaren Mengen selbst in den Bodenproben vorhanden ist. Die
chemischen Eigenschaften von Isotopen (Nukliden des selben Elements) sind in
guter Niherung identisch. Deshalb kann die Annahme getroffen werden, dass sich
eventuelle Verluste auf alle Isotope in gleichem Malle auswirken. Es gilt damit
folgende Beziehung:

A (242Pu) B Nyer (242Pu)

AW Nl 2.1

Hiernach ist das Verhiltnis der Aktivitidten A des Tracers und eines zu untersu-
chenden Pu-Isotops x gleich dem Verhiltnis der jeweiligen Nettoimpulszahlen
Nper- Die Nettoimpulszahl ist der um den Nulleffekt korrigierte Beitrag, der aus-
schlieBlich auf die Probe zuriickzufiihren ist.

t

Npet =N —Np - % (2.2)

Dabei ist zu beachten, dass die Tracerlosung, in der das 24*Pu vorliegt, auch Spu-
ren der zu untersuchenden Pu-Isotope enthalten kann. Um im Spektrum zwischen
Probenbeitrag und Tracerbeitrag zu unterscheiden, wird letzterer mittels Herstel-
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lung von Blindpréparaten quantifiziert. Diese enthalten die gleiche Menge an Tra-
cerlosung wie die Realproben, jedoch kein Material aus der Bodenprobe. Ansons-
ten durchlaufen sie den selben Prozess der chemischen Bearbeitung wie die Re-
alpriparate. Durch Bestimmung der Aktivitit Agy;,q eines Pu-Isotops x im Blind-
priparat kann fiir die Probe eine korrigierte Aktivitit Ay, ermittelt werden [2]:

Ak(,,,(x) = A(x) — ABlina (x)
Nyer (%)

_ 242
=A(“*“Pu) - N—net(242Pu)

— ABlina(x) (2.3)
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2.2 Flissigkeitsszintillation (LSC)

Eine spektrometrische Messmethode, die zum Nachweis von Betastrahlung ver-
wendet werden kann, ist die Fliissigkeitsszintillation [12]. Hierbei wird einer Pro-
be, die in wissriger Phase vorliegt, eine Szintillationsfliissigkeit (Cocktail) hinzu-
gegeben. Diese besteht aus Lose- und Fluoreszenzmitteln. Durch Wechselwirkun-
gen mit den emittierten Betateilchen werden Molekiile der Fliissigkeit zur Fluo-
reszenz angeregt (s. Abb. [2.2)). Die dabei enstehenden Photonen werden mittels
Photomultiplier in einen Stromimpuls umgewandelt, der detektiert wird. Die Ho-
he des Impulses ist proportional zur Anzahl von Photonen, die wiederum propor-
tional zur Energie des Betateilchens ist. Dies ermoglicht eine energieaufgeldste
Messung der Betaaktivitit. Abbildung[2.3] veranschaulicht diesen Prozess.

Zerfall Lésungsmittel Fluoreszenzmittel

Abbildung 2.2: Prozess der Szintillation [[13]]

%‘F@@J"‘v

single radicaciive signal amplification single recorded
clacey eveat phomthode puise

Abbildung 2.3: Photonendetektion mittels Photomultiplier [13]]

2.2.1 Quenching

Beim idealen Prozess der Szintillation 16st ein emittiertes Betateilchen genau
einen Zihlimpuls aus. Uber eine geeignete Kalibrierung kann aus der Zihlrate
eine Aktivitdt berechnet werden. Es kann jedoch zu Schwichungen des Signals
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wihrend der Szintillation kommen. Diesen Effekt nennt man Quenching. Dabei
konnen folgende Effekte auftreten:

Farbquenching
Photonenabsorption durch Atome oder Molekiile der Szintillationsfliissig-
keit oder darin vorhandener Fremdatome oder -molekiile

Chemisches Quenching
Energieiibertrag vom Fluorophor an einen chemischen Liganden

Physikalisches Quenching
Signalverlust durch eine Separation des Radionuklids vom Cocktail (unzu-
reichende Homogenitét)

Der in dieser Arbeit verwendete Detektor HIDEX 300 SL [14] besitzt eine einge-
baute Quenching-Korrektur. Eine Berticksichtigung dieser Effekte ist in der Aus-
wertung nicht erforderlich.

2.2.2 Messung von *°Sr und °Y

90Sr hat eine Halbwertszeit von 28,8 Jahren und eine maximale Betaenergie von
0,546 MeV. Das Einwachsen des Tochternuklids *°Y (7 ;, = 64,1h) ermglicht
die Detektion einer hoheren Zerfallsenergie (2,279 MeV). Dies ist von Vorteil, da
Untergrundstérungen im Bereich hoherer Energien seltener auftreten. Das sédkula-
re Gleichgewicht (siehe Kapitel [I.2.1) stellt sich nach etwas mehr als drei Wochen
ein.

2.2.3 Auswertung

Die detektierte Zahlimpulsrate R wird vom Detektor in Zdhlimpulsen pro Minute
ausgegeben. Mit der iiber die Tracerkonzentration in der Probe bestimmten Aus-
beute € kann die Aktivitit A des *°Sr mit

90 1 R—Ry
ACSI =760 ¢
berechnet werden. Der Faktor 60 dndert das Zeitintervall von Minuten auf Sekun-
den, wohingegen der Faktor 2 die Aktivitit des Tochternuklids *°Y beriicksichtigt.
Ry ist die Zahlimpulsrate des Untergrunds (Nulleffekt), welche durch das Messen
von Blindproben ermittelt wird.

(2.4)
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2.3 Gammaspektrometrie

Gammastrahlung ist energiereiche elektromagnetische Strahlung. Sie tritt im Ver-
lauf eines Alpha- oder Betazerfalls auf, wenn der Mutterkern in einen angeregten
Zustand des Tochterkerns iibergeht. Bei dem darauf folgenden spontanen Uber-
gang in seinen Grundzustand emittiert der Tochterkern ein Photon.

2.3.1 Wechselwirkung mit Materie

Aufgrund ihrer Wellennatur unterscheiden sich Gammaquanten stark von Alpha-
und Betateilchen in der Art wie sie mit Materie wechselwirken. Sie geben ihre
Energie entweder vollstindig (Photoeffekt) oder teilweise (Compton-Streuung) an
ein gebundenes Elektron ab oder wandeln sich im elektrischen Feld eines Atom-
kerns in ein Teilchen-Antiteilchen-Paar (Paarbildung) um. Die Wahrscheinlichkeit
fiir das Auftreten eines dieser Effekte hingt von der Energie des Photons sowie
dem Material ab, mit dem es wechselwirkt [[15].

Photoeffekt

Der Photoeffekt beschreibt die Absorption eines Gammagquants durch ein gebun-
denes Elektron. Hierbei wird die Energie des Photons vollstiandig auf das Elektron
ibertragen, wodurch es aus der Atombhiille herausgeschlagen wird (Ionisation).
Darauthin kann es die kinetische Energie

Eyin = E}/ - EBindunga (25)

die sich aus der Differenz der Gammaenergie und der Bindungsenergie ergibt, in
einem Detektor deponieren.

Der Platz, den das Elektron in der Hiille des Atoms verlassen hat, kann durch
ein anderes gebundenes Elektron hoherer Energie eingenommen werden, wobei
ein charakteristisches Rontgenquant (Fluoreszenzphoton) ausgesandt wird.

Compton-Streuung

Compton-Streuung bezeichnet den elastischen Streuprozess eines Gammaquants
an einem dufleren Hiillenelektron eines Atoms. Wie beim Photoeffekt findet eine
Ionisation statt. Die auf das Elektron iibertragene Energie hingt dabei stark vom
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Streuwinkel 0 ab, wobei sie bei Riickstreuung (6 = 180°) maximal ist. Fiir die
kinetische Energie des Elektrons gilt

1
Eiin=Ey | 1— , (2.6)

1+ -5 (1—cos(0))

E
moc

wobei mq die Ruhemasse des Elektrons und ¢ die Lichtgeschwindigkeit ist. Die
Bindungsenergie wird hier vernachlissigt, da sie fiir duflere Hiillenelektronen, in
Relation zu den hohen Energien der Gammaquanten, klein ist.

Paarbildung

Uberschreitet die Energie eines Gammaquants die vereinte Ruhemasse eines Elek-
trons und eines Positrons

Moo~ +mo e+ =2-511keVc? = 1022 keVc?

so kann es sich im elektrischen Feld eines Atomkerns in ein Paar jener Teilchen
umwandeln. Die kinetische Energie des Paares betragt

Epine- + Epine+ = Ey— 1022 keV. 2.7)

Beide Teilchen konnen ihre Energie daraufhin in einem Detektor deponieren. Das
Positron wird im Anschluss auf ein Elektron treffen, wobei beide sich in elektro-
magnetische Strahlung (Vernichtungsstrahlung) umwandeln. Aus der Impulser-
haltung folgt, dass sich zwei Gammaquanten mit entgegengesetztem Impuls und
Energien von jeweils 511keV bilden. Es besteht die Moglichkeit, dass ein oder
beide Gammaquanten den Detektor verlassen, ohne mit ihm in Wechselwirkung
zu treten.

2.3.2 Detektion

Die verschiedenen Wechselwirkungsprozesse von Gammaquanten mit Materie
fiihren zu einem prignanten Aufbau des Spektrums. Im Folgenden wird von ei-
nem Halbleiterdetektor aus Reinstgermanium ausgegangen. Die Funktionsweise
gleicht jener des im Abschnitt beschriebenen Alphadetektors. Abbildung
[2.4] zeigt den Wirkungsquerschnitt von Photoeffekt, Compton-Streuung und Paar-
bildung fiir Germanium in Abhingigkeit der Gammaenergie. Der Wirkungsquer-
schnitt ist ein MaB fiir die Wahrscheinlichkeit einer Wechselwirkung und wird in
Barn (1 b = 10~2*cm?) angegeben.

In Abbildung[2.5]ist das Gammaspektrum einer Bodenprobe aus Prypjat (nord-
liche Ukraine) aufgefiihrt. Wie in Kapitel 1 detailliert beschrieben sind darin vor
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Abbildung 2.4: Wirkungsquerschnitt Germanium [16]]
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Abbildung 2.5: Gammaspektrum im Horizont von 9-12cm des Bohrkerns
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allem die Nuklide '37Cs (662 keV) und 2*! Am (60 keV) von Interesse. Fiir die
Gammaenergie von *! Am dominiert der Photoeffekt, fiir jene von 137Cs die Comp-
ton-Streuung. Fiir beide Nuklide ist die Paarbildung irrelevant und tritt im Rahmen
dieser Arbeit nur bei relativ hohem Gehalt an “°K (1460 keV) im Boden auf.

Zu sehen sind zwei Full-Energy-Peaks bei 60 keV und 662 keV, zu denen der
Photoeffekt, jedoch auch teilweise die Compton-Streuung beitrigt. Die Compton-
Kante gibt die theoretische maximal iibertragbare Energie durch elastische Streu-
ung mit einem Streuwinkel von 180° (Riickstreuung) an. Dabei wird angenom-
men, dass das gestreute Photon den Detektor verlédsst, ohne weitere Energie zu
deponieren. Im Bereich niedriger Energien sehen wir ein weiteres Maximum, den
Riickstreu-Peak. Hierbei wird ein Gammaquant von einem Elektron auflerhalb des
Detektors in den Detektor zuriick gestreut. Die Energieliicke zwischen Compton-
Kante und Full-Energy-Peak ist somit stets gleich der Energie des Riickstreu-
Peaks.

2.3.3 Auswertung

Um von der gemessenen Zahlimpulsrate R auf die Aktivitiat A eines Nuklids zu
schlieBen, miissen die Ansprechwahrscheinlichkeit € (Efficiency) sowie die Emis-
sionswahrscheinlichkeit py beriicksichtigt werden. Das Modell fiir die Auswer-
tung lautet

1
A= —— R, (2.8)
E ‘p'y

wobei R,,.; die Nettoimpulsrate ist, die aus der Differenz der Impulsrate der Mes-
sung R und jener des Untergrunds (Nulleffekt) Ry ermittelt wird. N beschreibt
dabei die Anzahl von Zihlimpulsen und ¢ die Messdauer.

N Ny
Rpet =R—Ry=——— (29)
t fo

Wie bereits in Abschnitt[I.2.2] beschrieben, gibt die Emissionswahrscheinlichkeit
Py an, bei wieviel Prozent der Zerfille des Mutterkerns ein Gammaquant ausge-
sandt wird.

Mit der Efficiency € wird beriicksichtigt, dass nicht jedes von der Probe aus-
gesandte Gammagquant auch detektiert wird. Sie ist als Verhiltnis von detektierter
zu emittierter Impulsrate definiert:

R .
£ — detektiert (2 10)

Remittiert

20



Die Efficiency hingt unter anderem von der Gammaenergie, der Messgeometrie
und der Probendichte ab. In der vorliegenden Arbeit werden aufgrund der relativ
geringen Probenmassen (20-60 g Trockengewicht) Petrischalen aus Kunststoff als
Messgeometrie gewihlt.

Die Efficiency wird mithilfe von Flachenstandards bestimmt. Dabei wird eine ge-
nau festgelegte Menge einer zertifizierten Nuklidlosung (QCY48 [17]) mit be-
kannter Aktivitit auf ein kreisformiges Filterpapier aufgebracht, dessen Durch-
messer jenem der verwendeten Petrischalen gleicht. Das Filterpapier mit der Nu-
klidlosung wird unter einer Heizlampe getrocknet und eingeschweif3t.

Durch zwei Messungen, eine mit dem Flidchenstandard oben auf der Petrischa-
le, eine mit dem Standard darunter, werden zwei Efficiency-Werte ermittelt (€.,
Eunten)- Mit einem mathematischen Ansatz, demnach Gammastrahlung in homo-
genem Material exponentiell abgeschwicht wird, kann die Gesamtefficiency der
Probe mit

Eoben — Eunten (2 1 1)

E =
ln(goben) - ln(Sumen)

bestimmt werden [18]].

2.4 Unsicherheiten

Fiir diese Arbeit wurden Unsicherheiten von Grofen unter Verwendung des
ISO/BIPM-Leitfadens ,,Guide to the Expression of Uncertainty in Measurement
(GUM) bestimmt [[19].

Die Unsicherheit u(y) fiir den Wert y einer Modellfunktion Y, in die vonein-
ander unabhéngige GroBen X; eingehen, berechnet sich wie folgt:

Y:f(XhXZa"an) (212)

oY\
u(y) = — | cur(x; 2.13
0=y % (55) e .1

Kernzerfille konnen statistisch als Poisson-Prozess aufgefasst werden, wenn die
Dauer einer Messung klein gegeniiber der Halbwertzeit des Nuklids ist. Dies trifft
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bei sdmtlichen hier durchgefiihrten Messungen zu, sodass die Unsicherheit fiir die
Zihlimpulse mit

u(N)=+vN (2.14)

angegeben werden kann. Die Unsicherheit der Messdauer ist bei allen verwende-
ten Gerdten vernachlissigbar.

u(t) ~0 (2.15)

2.5 Charakteristische Grenzen

In der Praxis muss bei der Messung von Kernstrahlung der Untergrund beriick-
sichtigt werden, der von der Umgebungsstrahlung erzeugt wird. Insbesondere bei
kleineren Aktivitdten wird ein BewertungsmaBstab benotigt, um das Signal einer
Probe von statistischen Schwankungen des Untergrunds zu unterscheiden. Dies
wird durch die Ermittlung von sogenannten charakteristischen Grenzen erreicht
[20].

Mittels Erkennungsgrenze wird entschieden, ob ein physikalischer Effekt durch
eine Probe vorliegt oder nicht. Die Nachweisgrenze gibt den kleinsten Wert einer
GroBe an, der mit der angewendeten Methode zuverldssig nachweisbar ist.

Fiir die Alphaspektrometrie werden charakteristische Grenzen nach [2], fiir
die Gammaspektrometrie nach [[16] berechnet. Da das Messverfahren der LSC
nicht validiert werden konnte, wurde hier auf die Berechnung verzichtet.
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Kapitel 3

Probennahme und Einteilung

Im Rahmen dieser Arbeit wurden Bodenproben aus Prypjat und Khrystynivka in
der nordlichen Ukraine untersucht. Um Aufschluss iiber die vertikale Migration
von Radionukliden zu erhalten, wurden Bohrkerne entnommen, in Einzelproben
mit unterschiedlichen Tiefenintervallen geteilt und anschlieBend radiometrisch
untersucht. In diesem Kapitel werden die Herkunft der Proben, die Probennah-
me sowie deren Einteilung beschrieben. Die zur Validierung der Messmethoden
verwendeten Proben der IAEA werden in Kapitel [5| behandelt.

3.1 Orte der Probennahme

In Abbildung|3.1|sind die beiden Ortschaften Prypjat und Khrystinivka aufgefiihrt,
aus denen Proben entnommen wurden. Aktuell wird das Gebiet um das Kernkraft-
werk Tschernobyl in Abhingigkeit von der urspriinglich durch den Reaktorunfall
hervorgerufenen Depositionsdichte des Nuklids Cs-137 in drei Kontaminations-
zonen eingeteilt ([21], [7]]):

Zone I (Chernobyl Exclusion Zone, CEZ)
137Cs-Depositionsdichte >1480 kBqm 2
Sperrzone, vollstindige Evakuierung, aktuell etwa 300 Bewohner

Zone 11
137Cs-Depositionsdichte 1480-555 kBqm ™2
Evakuierungszone, umfassende Evakuierung, geduldete Riicksiedlung,
aktuell etwa 10.000 Bewohner

Zone 111
137Cs-Depositionsdichte 555-185 kBqm 2
Uberwachungszone, freiwillige Evakuierung, Expositionskontrolle,
aktuell etwa 600.000 Bewohner
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Abbildung 3.1: Kartenausschnitt der nordlichen Ukraine um das Kernkraftwerk
(KKW) Tschernobyl mit Distanzangaben zum havarierten Reak-
torblock

Die Stadt Prypjat wurde im Jahre 1970 vornehmlich fiir die Arbeiter des Kern-
kraftwerks angelegt und liegt in der Sperrzone in unmittelbarer Nidhe zum hava-
rierten Reaktorblock [22]]. Der Ort der Probennahme befindet sich nérdlich des
Stadtzentrums auf einer Rasenfliche zwischen zwei FuBwegen. Die geographi-
schen Koordinaten lauten 51° 24 26*“ N 30° 03 27* E, was einer Entfernung zum
Reaktorgebidude von etwa 3,5 km Luftlinie entspricht.

Das Dorf Khrystynivka befindet sich in Zone II. Dort wurden in dstlicher Rich-
tung am Ufer des Flusses Usch (51° 14° 25 N 29° 13 40* E) Bohrkerne entnom-
men. Die Entfernung zum Reaktorgebidude betrigt etwa 62,8 km Luftlinie.

3.2 Methoden der Probennahme

In einer ersten Exkursion wurden in Prypjat und Khrystynivka jeweils zwei Bohr-
kerne, in einer zweiten Exkursion mittels fortgeschrittenen Werkzeugs zwei wei-
tere Bohrkerne aus Prypjat genommen.

Das Bohrwerkzeug besteht aus einem etwa 40 cm langen Stahlrohr mit einem
darin beweglichen Stempel. Die Probennahme der ersten Exkursion ist in Abbil-
dung schematisch dargestellt. An der AuBenseite des Bohrwerkzeugs werden
Langenmarkierungen in den gewiinschten Intervallen angebracht. Die Stelle, an
der die Probe entnommen werden soll, wird vom oberflichlichen Bewuchs be-
freit (1). Der Bohrer wird bis zur ersten Markierung in den Boden gestochen (2).
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Abbildung 3.2: Schematische Darstellung der Probennahme

Nach einigen Drehungen wird das Bohrwerkzeug samt Probe aus dem Loch ge-
hoben (3) und letztere mit dem Stempel in einen beschrifteten Transportbehilter
gedriickt (4). Dieser Vorgang wird in einer grofleren Tiefe wiederholt (5 und 6).

Die Einteilung der Bohrkerne in Teilproben erfolgt anhand der gewéhlten Ein-
stichtiefen in jedem Schritt. Da bei dieser Methode die Wahrscheinlichkeit einer
Kreuzkontamination erheblich ist, sollte die Einteilung nicht zu klein gewihlt wer-
den. In Khrystynivka wurden Bohrkerne bis zu einer Tiefe von 35 cm genommen
(Khrystynivka-1 und -2). Die Einteilung erfolgte in 5 cm-Schritten. Der Abstand
zwischen beiden Kernen betrug etwa 30 cm. Diese Proben sollten auf '37Cs unter-
sucht werden.

Bei der Untersuchung der Bohrkerne aus Prypjat stand die Migration des Plu-
toniums und des ?*! Am im Fokus. Da Plutonium langsam migriert, wurde eine
maximale Tiefe von 10 cm festgelegt. Die Bohrkerne wiesen einen Abstand von
etwa 1 m auf. Aufgrund guter Bodenverhiltnisse wurden zwei Stiche mit jeweils
2,5 cm und ein Stich mit 5 cm getitigt. In einer weiteren Exkursion wurden zwei
Bohrkerne mit einer maximalen Tiefe von 30 cm genommen. Dafiir wurde ein
Bohrwerkzeug mit einem so genannten ,,In-Liner-System* verwendet. Diese Me-
thode ist in Abbildung 3.3 schematisch dargestellt. Das Bohrwerkzeug besteht aus
einem Stahlrohr, in das eine Plastikhiilse, der so genannte Liner, mit einem Innen-
durchmesser von etwa 3,8 cm gesteckt werden kann. Der Bohrkopf wird auf das
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1 2 3 4

Abbildung 3.3: Schematische Darstellung der Probennahme mit ,In-Liner-
System*

Rohr geschraubt und hilt die Plastikhiilse an ihrer Position. Der Bohrer wird nach
dem Entfernen des oberflichlichen Bewuchses der Linge nach komplett in den
Boden gerammt (1 und 2). Beim Herausnehmen des Gerites sind die Hiilse und
der Bohrkopf mit Boden gefiillt (3). Um den vollstandigen Bohrkern zu entneh-
men, wird der Bohrkopf abgeschraubt (4). Die beiden Enden des Kerns werden
bis zur Weiterbearbeitung versiegelt.

Im Labor wurden die so gewonnenen Bohrkerne (Prypjat-3 und -4) tiber Nacht
eingefroren, um die Festigkeit fiir das Zersdgen zu erhohen. Die Einteilung erfolg-
te in eine Tiefe bis 6 cm in 2 cm-Schritten, von 6 cm bis 18 cm in 3 cm-Schritten
und von 18 cm bis 30 cm in 4 cm-Schritten. Diese Proben wurden auf °Sr, 137Cs,
241 Am und Plutonium untersucht. In Tabelle[3.1]ist eine Ubersicht aller Bohrkerne
gegeben.
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Tabelle 3.1: Liste der Proben, die mit den hier beschriebenen Methoden genom-
men wurden

Bohrkernbezeichnung Anzahl der Proben max. Tiefe [cm] Intervalle [cm]

Khrystynivka-1 7 35 5

Khrystynivka-2 7 35 5
Prypjat-1 3 10 2,5/5
Prypjat-2 3 10 25/5
Prypjat-3 10 30 2/3/4
Prypjat-4 10 30 2/3/4
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Kapitel 4

Versuchsdurchfiihrung

Der erste Messschritt ist die Gammaspektrometrie, da sie ohne chemische Aufar-
beitung der Bodenprobe auskommt. Damit werden der Gehalt an '37Cs und ! Am
bestimmt. Die in 4. 1] beschriebene Priparation der Proben erfolgt nach [18]].

Dem folgt die Alphaspektrometrie und die Fliissigkeitsszintillation (LSC).
Diese Messmethoden bediirfen eines Aufschlusses der Probe und einer chemi-
schen Abtrennung der zu untersuchenden Nuklide (Plutonium und Strontium).
Zur Bestimmung des Plutoniums erfolgt die Herstellung eines fiir Halbleiterde-
tektoren geeigneten Messpriparats. Dies geschieht durch Elektrodeposition des
abgetrennten Plutoniums auf einem Edelstahlplidttchen. Das Verfahren orientiert
sich dabei an [3] und wird in[4.2)und [4.3| erldutert.

Die Proben, von denen das Plutonium abgetrennt wurde, werden fiir die LSC
weiterverarbeitet. Dies wird in 4.4] beschrieben. Das Strontium wird anhand der
Vorschrift [23]] chemisch abgetrennt, in einem Glasgefafl mit einem LSC-Cocktail
gemischt und mit einem LSC-Detektor vermessen.

4.1 Praparation fiir die Gammaspektrometrie

Das gesamte Probenmaterial wird in Porzellanschalen eingewogen und im Tro-
ckenschrank bei 105°C bis zur Gewichtskonstanz getrocknet. Dies bewirkt das
Entweichen des physikalisch gebundenen Wassers aus der Probe. In einem Mor-
ser wird die Probe zerkleinert, durch Sieben (Maschendurchmesser 2 mm) von
organischem Material oder Steinen befreit und homogenisiert. Aufgrund der re-
lativ geringen Probenmasse werden aus Kunststoff bestehende Petrischalen mit
Deckeln (Fassungsvermogen 20 g, 28 g, 40 g und 60 g) als Messgeometrie ver-
wendet. Das homogenisierte Bodenmaterial wird in die Petrischale gefiillt und
verdichtet. Mittels eines Montageklebers wird der Deckel auf die Schale geklebt
und zum Trocknen bei Raumtemperatur gelagert. Einem Einschweillen in Kunst-
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stofffolie, das als zusitzliche Barriere den Austritt des Materials in den Detektor
verhindern soll, folgt die gammaspektrometrische Messung.

4.2 Veraschen und Aufschluss

Ein Teil (etwa 10 g) des bereits gammaspektrometrisch untersuchten Materialﬂ
wird in eine Porzellanschale eingewogen und verascht. Dadurch werden verblei-
bende organische Verbindungen zerstort, die einen negativen Einfluss auf den
anschliefend durchzufiihrenden Aufschluss haben konnten. Das Trockengewicht,
auf das sich die spezifische Aktivitit bezieht, ist hier als die Masse des Proben-
materials vor dem Veraschen definiert.

Das etwa hundertstiindige Veraschungsprogramm ist hinsichtlich der Zeit- und
Temperaturparameter in Tabelle . T] aufgefiihrt. Die so erhaltene Asche wird nach
dem Abkiihlen auf Raumtemperatur bis zum Aufschluss in einem Exsikkator ge-
lagert, damit keine Luftfeuchtigkeit gebunden wird.

Fiir die in dieser Arbeit untersuchten Bodenproben wird ein Sidureaufschluss
verwendet. Dabei wird die Probenasche wiederholt in einem Séduregemisch ge-

'Bei einigen Proben in tieferen Schichten war nach der Herstellung des Gammapriparats mehr
als 10 g Material iibrig, sodass die alphaspektrometrische Messung parallel verlief.

Tabelle 4.1: Zeit- und Temperaturparameter des Ofenprogramms zum Veraschen
von Bodenmaterial. Im ersten Schritt wird der Ofen von der Anfang-
stemperatur (20 °C) in 24 Stunden linear auf 260 °C geheizt. Die
erreichte Zieltemperatur wird immer zunéchst 12 Stunden lang ge-
halten, bevor der nichste Schritt eingeleitet wird.

Schritt Heizen [h] Temperatur [°C]

1 24 260
2 4 300
3 5 350
4 6 410
5 4 450
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rithrt und unter einer Heizlampe bis zur vollstindigen Trockenheit eingeengt. Ver-
wendet werden konzentrierte Salpeter- und Flusssidure. Erstere findet aufgrund
ihrer stark oxidierenden Wirkung Verwendung, letztere wird fiir das Aufschlie-
Ben der Silikatmatrix und von moglicherweise vorkommenden Hot Particles be-
notigt [24]]. In der Probe vorhandene Silikate werden in Siliziumtetrafluorid oder
Hexafluorokieselsdure tiberfiihrt. Hierbei handelt es sich nicht um einen Vollauf-
schluss. Das Verfahren sieht fiinf Sdurezugaben zu je 20 mL vor. Das Mischungs-
verhiltnis bei jeder Zugabe ist in folgender Abbildung aufgefiihrt:

20 - -
g
2
S 10 | |H69 %ige Salpetersiure
E | 47 %ige Flusssiure
=
]
W

= |
| | | | |

6 6 6 6 \0

‘D'
(\z*’% (\?q" @’% 4?% ‘\/

Abbildung 4.1: Zusammensetzung der Sdurezugabe

Im Einzelnen werden fiir den Aufschluss 5-10 g Probenasche in ein Becherglas
aus Perfluoralkoxy-Copolymer (PFA) eingewogen. Dieses Material ist weitge-
hend inert und im Gegensatz zu Glas bestindig gegeniiber Flusssdure. Die Asche
wird mit einer geringen Menge destilliertem Wasser angefeuchtet, bevor eine
schwach konzentrierte Salpetersiure (c = 0,1 molL™") vorsichtig hinzugegeben
wird. In der Probe enthaltenes Carbonat wiirde mit der Sdure reagieren und zu
einer Gasentwicklung fiihren. Dies ist in keiner der behandelten Proben der Fall
gewesen. Es folgt die Zugabe der Tracer. 50 mBq Pu-242 fiir die Alphaspektrome-
trie und 1 mg natiirliches Strontium fiir die mittels ICP-MS zu bestimmende che-
mische Ausbeute. Aufgrund relativ hoher Aktivititen in den Bodenproben wurde
im weiteren Verlauf der Arbeit die Zugabemenge beider Tracer verdoppelt und
die Probenmenge halbiert. Es folgen die fiinf Schritte der Zugabe von konzen-
trierter Sdure und das vollstindige Einengen der Losung. Das trockene Material
wird nach dem letzten Schritt in einem Gemisch aus 3M-Salpetersdure mit 1M-
Aluminiumnitrat unter Riihren tiber Nacht gelost. Das Aluminiumnitrat soll iibrig
gebliebene Fluoride binden, die 3M-Salpetersiure ist das optimale Medium fiir

31



die chemische Trennung des Plutoniums (s. Abb. 4.2). Es folgen Zentrifugieren
und Filtration der Probe, um iibriggebliebenes ungeldstes Bodenmaterial aus der
Losung zu entfernerﬂ Das Zentrifugieren erfolgt in einem angewinkelten Rotor
mit g-Werten von etwa 200-680 und dauert 10 Minuten. Als Produkt erhélt man
eine klare, gelbliche Fliissigkeit.

4.3 Praparation fiir die Alphaspektrometrie

4.3.1 Chemische Trennung

Plutonium gehort zu den Actiniden und kommt in Fliissigkeit in den Oxidations-
stufen +III, +IV, +V und +VI vor. Die chemische Trennung wird mittels einer
Extraktionssédule erreicht, die vierwertige Actinide, abhéngig von der Sidurekon-
zentration, durchldsst oder zuriickhilt. In dieser Arbeit werden die Siulen ,, TE-
VA resin® (Tetra Valent Actinides) des Unternehmens ,, Triskem International“
verwendet. Das Einstellen der Oxidationsstufe des Plutoniums erfolgt iiber eine
Reduktion aller vorkommenden Stufen auf das dreiwertige Niveau. Dem schlieB3t
sich eine Oxidation auf das vierwertige Niveau an. Die Reduktion wird durch die
Zugabe von 2 mL Eisensulfamat-Losung (¢ = 0,6molL™1) herbeigefiihrt. Nach
einer Wartezeit von 5 Minuten wird die Oxidation durch die Zugabe von 0,5 mL
Natriumnitrit-Losung (¢ = 3,5molL~!) erreicht. Bei diesem Schritt entstehen gif-
tige nitrose Gase. Um verbliebene Gase entweichen zu lassen, wird die Proben-
16sung fiir 20 Minuten in einem Wasserbad auf 85 °C gehalten und anschlie3end
zum Abkiihlen auf Raumtemperatur herausgestellt.

Die TEVA-Extraktionssidule wird mittels einer Pipettenspitze auf eine Vakuum-
box montiert. Eine leere Spritze mit einem Volumen von 20 mL wird auf die Siule
gesteckt. Unter die Pipettenoffnung wird ein Auffangbehiltnis gestellt. Die Sdu-
rekonzentration einer Losung, die durch die Séule lduft, bestimmt die Stirke der
Retention des vierwertigen Plutoniums (siche Abb [4.2). Die Probe liegt in 3M-
Salpetersdure vor, bei der eine maximale Retention erreicht wird.

Zu Beginn des Trennverfahrens wird die Sédule mit 5 mL 3M-Salpetersidure
konditioniert. Danach erfolgt die Zugabe der Probelosung, wobei eine Durchfluss-
geschwindigkeit von 0,5mLmin~! eingestellt wird. Nach dem Durchlaufen der
Probelosung wird die Sdule mit 15 mL 3M-Salpetersdure gespiilt. Dieser Schritt
soll die Menge an sechswertigem Uran in der Sdule verkleinern und wird mit einer
Durchflussgeschwindigkeit von 3 mLmin~! durchgefiihrt. Hiernach wird der Teil
der Probe, der sich im Auffanggefidll befindet, fiir die Strontiumanalyse zuriick-

’Im Zuge des Arbeitens mit Fliissigkeiten wird jedes GefiB bei einer vollstindigen Zugabe
zweimal mit einer kleinen Menge des verwendeten Mediums gespiilt, die ebenfalls hinzugegeben
wird.
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Abbildung 4.2: Retentionsvermogen der Extraktionssdule ,,TEVA* in Abhingig-
keit der Sdurekonzentration und des Oxidationszustands [25]]

gestellt. Vierwertiges Thorium wird von der Sdule durch die Zugabe von 5 mL
OM-Salzsdure gelost. Im letzten Schritt wird das Plutonium in ein PFA-Gefal3
eluiert. Das Losen des Plutoniums von der Sdule wird erreicht, indem man durch
die Zugabe von 5 mL Hydroxylamin (¢ = 0,1 molL™!) Pu(+IV) zu Pu(+III) re-
duziert. Der das Plutonium enthaltenden Losung im Auffanggefil werden 1 mL
Elektrodepositionslosung hinzugegeben. Die Losung wird unter einer Heizlampe
vollstindig eingeengt [2].

4.3.2 Elektrodeposition

Die Elektrodeposition dient der Herstellung eines fiir die Alphaspektrometrie ge-
eigneten Messpriparats. Auf einem als Kathode dienenden Edelstahlpléttchen wird
das Plutonium abgeschieden. Dabei soll, wie in Kapitel @ beschrieben, eine
moglichst einatomige Schicht erreicht werden, um Storungen der Energie emit-
tierter Alphateilchen zu minimieren.

Fiir diesen Schritt wird eine Elektrodepositionszelle verwendet. Die Zelle be-
steht aus einem trichterférmigen Korper, der an den metallischen Boden geschraubt

33



1 Zellendeckel 6 Zellenboden

2 Zellenkorper 7 Offnungen
3 PP-Trichter 8 Platindraht (Anode)
4 Elektrodepositionslosung 9 Edelstahlplattchen
5 Gummidichtungsring (Kathode)

Abbildung 4.3: Schematischer Querschnitt einer Elektrodepositionszelle

werden kann, und einem Deckel (siehe Abb @) In den Korper wird ein PP-
Trichter gelegt und an der Offnung mit Gummiringen abgedichtet. Das Edelstahl-
plittchen wird in eine Aussparung im Boden platziert. Durch das Aufschrauben
des Zellenkorpers driickt das Plittchen die Offnung des PP-Trichters zu. Die Dich-
tigkeit der Zelle wird einige Minuten durch das Hineingeben von destilliertem
Wasser gepriift. Am Deckel der Zelle wird eine Anode aus Platindraht befestigt
und so eingestellt, dass der Anodenkopf sich wenige Millimeter iiber der Katho-
de befindet. Locher im Deckel erlauben ein Entweichen von Gasen, die wihrend
der Elektrolyse entstehen, sowie die Zugabe von Substanzen. Der Riickstand der
Probe im PFA-Gefil} nach der chemischen Trennung wird in 10 mL Elektrode-
positionslosung unter Wirmezufuhr gelost. Die Losung wird in die Elektrode-
positionszelle gegeben. Eine Stromquelle wird an die Zelle angeschlossen. Uber
eine Dauer von zwei Stunden wird bei einer Stromstirke von 950 mA elektro-
lysiert. Das FlieBen des Stroms fiihrt zu einer Reduktion von H*-Ionen an der
Kathode und somit zur Ausbildung eines pH-Gradienten zwischen den Elektro-
den. Das alkalische Milieu im Bereich der Edelstahlkathode bewirkt, dass sich
dort Metallhydroxide bevorzugt anreichern. Nach Ablauf der Elektrolysezeit wird
vor dem Abschalten der Stromquelle 1 mL 25 %ige Ammoniaklosung in die Zelle
gegeben. Dies verhindert das Auflosen der am Edelstahlpléttchen haftenden Hy-
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droxide, das sonst beim Abschalten des Stromes auftreten wiirde. Die in der Zelle
iibrig gebliebene Losung wird verworfen. Das Edelstahlplittchen wird der Zelle
entnommen und mit 5 %iger Ammoniaklosung, Ethanol sowie Aceton gereinigt.
Zum Schluss wird es zum Ausheizen 30 Minuten auf eine Heizplatte gelegt, im
Zuge dessen sich Hydroxide in stabilere Oxide umwandeln. Dadurch wird verhin-
dert, dass die Hydroxide wéhrend einer Messung, die im Vakuum durchgefiihrt
wird, evaporieren. Als Resultat des Prozesses erhilt man ein Alphapriparat, das,
auf Raumtemperatur abgekiihlt, bis zur Messung in einer Petrischale aus Plastik
gelagert wird [2].

4.4 Priparation fiir die LSC

Die chemische Trennung des Strontiums erfolgt ebenfalls mittels einer Extrakti-
onssdule. Hier wird die Sidule ,,Sr resin® des Unternehmens ,, Triskem Internatio-
nal“ verwendet.
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Abbildung 4.4: Retentionsvermogen der Extraktionssiule ,,Sr resin® in Abhidngig-
keit der Sdurekonzentration [26]

Fiir eine optimale chemische Trennung ist eine Erhohung der Konzentration des
Mediums (Salpetersdure) von 3 molarer auf 8 molare Sdure notwendig (s. Abb.
4.4). Dazu wird die Probelosung nahezu vollstindig eingeengt, unter Wirmezu-
fuhr in 10 mL 8M-Salpetersdure gelost, wobei sich nach einer Zeit ein weiler
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Niederschlag bildet. Um diesen abzutrennen, wird die Probe unter Verwendung
eines Blaubandfilters filtriert.

Es wird, bis auf die Sdule, dieselbe Apparatur wie in Abschnitt [4.3] verwen-
det. Zunichst wird die Extraktionssidule mit 5 mL 8M-Salpetersidure konditioniert.
Daraufhin wird die Probe zugegeben und eine Durchflussgeschwindigkeit von
0,5mLmin~! eingestellt. Das Eluieren von vierwertigen Elementen wird durch
die Zugabe von 5 mL in 3M-Salpetersiure geloster Oxalsiure (c = 0,05mol L)
erreicht. Dem folgt ein Spiilen der Sdule mit 5 mL 8M-Salpetersédure, um vor al-
lem Reste der Oxalsédure aus der Siule zu entfernen. Fiir beide vorherigen Schritte
ist eine Durchflussgeschwindigkeit von 1 mL min~! vorgesehen.

Das Eluieren des Strontiums erfolgt in zwei Schritten. Als Auffanggefdll wird
ein fiir die LSC kompatibles Glasgefdl verwendet. Mit einer Durchflussgeschwin-
digkeit von 0,5mLmin~! werden erst 10mL 0,05M-Salpetersiure und danach
5 mL 0,01M-Salpetersidure auf die Sdule gegeben. Der Probe werden zur Bestim-
mung der Ausbeute 100 uL entnommen. Im Anschluss wird sie auf 8 mL einge-
engt und mit 10 mL LSC-Cocktail vermischt.
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Kapitel 5

Validierung

Zur Validierung der Messverfahren wurden Proben der IAEA vermessen, deren
Aktivitdt bekannt ist. Die eigens ermittelten Messwerte x;,,.5s werden mit den fiir
die IAEA-Proben angegebenen x,,;; verglichen, indem eine Konformitétspriifung
nach [27] durchgefiihrt wird. Danach gelten zwei Messwerte als miteinander ver-
triaglich, wenn nach folgender Formel

’xmess — Xsoll |
ﬁ = (5.1)
\/u (xmess ) 2 +u (xsoll ) 2

B den Wert 3 nicht tibersteigt. Die u(x;) stellen dabei die Unsicherheiten der Werte
darstellen.

Fiir die Validierung der Gammaspektrometrie werden Proben des Ringver-
suchs TAEA-TEL-2012-03 auf '37Cs und ?*! Am untersucht. Dies sind die Proben
Nr. 4 ,,Hay* (Heu) und Nr. 5 ,,Soil* (Boden). Dariiber hinaus wird das Referenz-
material IAEA-375 vermessen. Es enthilt *°Sr sowie die Plutoniumisotope >*Pu,
239Py und 2*°Pu| und wird zur Validierung der Alphaspektrometrie (Pu) und der
LSC (Sr) verwendet.

Die Ergebnisse der Validierungsmessungen sind in Tabelle[5.T|aufgefiihrt. Ne-
ben der Bezeichnung der Probe ist das darin untersuchte Nuklid angegeben. Fiir
die Konformitétspriifung werden der Sollwert (zerfallskorrigiert) aus den Daten-
blittern der IAEA sowie der selbst ermittelte Messwert der spezifischen Aktivitét
verglichen und 8 mit Gleichung [5.1] ermittelt.

Die Probe IAEA-Heu wurde auf '3’Cs untersucht. Der Messwert liegt iiber
dem Sollwert und stimmt auch im Rahmen der Unsicherheit nicht iiberein. Das 3
von 2,565 weist dennoch auf eine eingeschrinkte Vertrdglichkeit der Ergebnisse
hin.

'Die alphaspektrometrisch ermittelte Aktivitit von 2*Pu und 2*°Pu ist als Summenpeak
239+240py angegeben.
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Tabelle 5.1: Soll- und Messwerte der zur Validierung der Messmethoden herange-
zogenen IAEA-Proben. Werte unter der Nachweisgrenze werden in
Klammern, jene unter der Erkennungsgrenze mit ,,< EG “angegeben.

Probenbezeichnung Nuklid spez. A [Bg/kg] B
Gammaspektrometrie
IAEA-Heu 137Cs  Sollwert 744 +22

Messwert 820+20 2,565
TAEA-Boden 137Ccs  Sollwert 108 +3

Messwert 115+3 1,693

22Am  Sollwert 1,78+0,10
Messwert  (1,72+0,31) 0,199

<NWG 2,24
Alphaspektrometrie
IAEA-375 238py  Sollwert  0,059+0,015
Messwert <EG 0,50 -
239+240py  Sollwert 0,30+0,04
Messwert 0,28 +0,04 0,337
LSC
TAEA-375 08y Sollwert 61+4

Messwert 904 £216 3,905

Die '37Cs-Werte der Probe IAEA-Boden liegen dagegen niher bei einander. Hier
ist ebenfalls der in der eigenen Messung ermittelte Wert hoher als der Sollwert.
Unter Einbeziehung der Unsicherheiten ist keine Uberlappung der Wertintervalle
festzustellen. Ein B von 1,693 dokumentiert eine ausreichende Vertriglichkeit.
Die >*! Am-Werte stimmen nominell und mit Bezug auf die Unsicherheiten sehr
gut tiberein. Dies wird auch durch ein 8 von 0,199 verdeutlicht. Der Messwert
liegt tiber der Erkennungs- und unter der Nachweisgrenze.

Bei der alphaspektrometrischen Messung der Probe IAEA-375 wurde fiir die
spezifische Aktivitit von 233Pu ein Wert unter der Erkennungsgrenze ermittelt.
Dies ist auf die Auswertungsmethode zuriickzufiithren. Nach Gleichung [2.3| wird
eine Blindkorrektur durchgefiihrt. Dies ist notwendig, um zwischen dem Signal
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der Probe und dem des Tracers zu unterscheiden, der selbst geringe Mengen der
zu untersuchenden Plutoniumisotope beinhaltet. Der Korrekturwert wird aus dem
Mittelwert aller gemessenen Blindprobenaktivititen ermittelt, welche relativ stark
schwanken. Dadurch erhoht sich die Unsicherheit des gemittelten Korrekturwerts.
Die spezifische Aktivitit von 2>3Pu in der Probe IAEA-375 ist mit (0,059 & 0,015)
Bqkg~! sehr gering, sodass sich nach der Blindkorrektur mit ihrer Unsicherheit
ein Wert unter der Erkennungsgrenze ergibt.

Dagegen stimmen die Werte fiir die zusammengesetzte spezifische Aktivitit
239+240py sehr gut iiberein. Dies zeigt sich auch an einem 8 von 0,337. Da sich
alle Plutoniumisotope chemisch gleich verhalten und alle untersuchten Realpro-
ben 238Pu-Aktivititen aufweisen, die um zwei bis drei GroBenordnungen hoher
sind als die in der Probe IAEA-375, kann eine indirekte Validierung der 238py.-
Messung abgeleitet werden.

Die LSC konnte im Rahmen dieser Arbeit nicht validiert werden. Der Mess-
wert ist etwa um den Faktor 15 hoher als der Sollwert. Das  liegt mit 3,905 iiber
der Vertréaglichkeitsgrenze von 3. In diesem Fall wird die Wiederverwendung ei-
ner Extraktionsséule, durch die zuvor eine Probe sehr hoher Aktivitét gelaufen ist,
als Grund fiir den zu hohen Wert vermutet.
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Kapitel 6

Ergebnisse

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der durchgefiihrten Messungen vorge-
stellt. Zunédchst werden die mittels Gammaspektrometrie untersuchten Bohrkerne
aus Khrystynivka und Prypjat, die wihrend der ersten Exkursion gewonnen wur-
den, behandelt.

Im Anschluss werden die Messergebnisse der im Rahmen der zweiten Exkur-
sion genommenen Bohrkerne (Prypjat) priasentiert. Diese wurden mittels Alpha-
und Gammaspektrometrie sowie dem LSC untersucht. Die Messmethode des LSC
konnte im Verlauf dieser Arbeit nicht validiert werden (s. Kap.[5). Die Ergebnisse
dieser Messungen sind am Schluss aufgefiihrt und flieBen als Orientierungswerte
in die Diskussion mit ein.

6.1 Proben aus Khrystynivka

In den Abbildungen und ist der Tiefenverlauf der spezifischen Aktivitit
von 137Cs in den Bohrkernen Khrystynivka-1 und -2 aufgefiihrt. Die maximale
Tiefe betrdgt 35 cm. Ausgehend von einer zunédchst oberflichlichen Kontaminati-
on des Bodens durch den Reaktorunfall von Tschernobyl, sind Teile des Cidsiums
in den seitdem etwa 29 vergangenen Jahren vertikal migriert.

In beiden Kernen ist die Hohe der Aktivitit sowie ihr Verlauf dhnlich. Das Ma-
ximum ist nicht im oberen Horizont, sondern in der zweiten Schicht (5-10 cm) zu
finden. Im ersten Kern kommt das meiste Cisium bis in eine Tiefe von 10 cm vor.
Im zweiten Kern erstreckt sich dieser Bereich bis in den 10-15 cm-Horizont. Der
Grof3teil der Aktivitét befindet sich oberhalb von 20 cm. Unterhalb dieser Marke

liegt die spezifische Aktivitit in einer GroBenordnung von einigen 100 Bqkg !,
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6.1: Spezifische Aktivitit von '3’Cs im Bohrkern Khrystynivka-1
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Abbildung 6.2: Spezifische Aktivitit von '*’Cs im Bohrkern Khrystynivka-2
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In keinem von beiden Bohrkernen wurde 2*! Am gefunden. Dies lisst darauf schlie-
fen, dass in dem untersuchten Boden, der etwa 63 km Luftlinie westlich vom ha-
varierten Reaktorblock entfernt genommen wurde, Plutonium nur in geringeren
Mengen vorhanden ist.

In [3] wurden Bodenproben aus der selben Gegend auf Plutonium untersucht.
Es traten fiir die Isotope 23°Pu und 2*°Pu spezifische Aktivititen in der GroBen-

ordnung von einigen 0,1 — 1 Bqkg™! auf.

6.2 Proben aus Prypjat 1

Die Abbildungen |6.3|und 6.4 zeigen die Tiefenverldufe der spezifischen Aktivitét
von 137Cs und ?*' Am in den Bohrkernen Prypjat-1 und -2. Aufgrund der unter-
schiedlichen GroBenordnungen der Aktivititen des '*7Cs und jener der restlichen
untersuchten Nuklide besitzen die folgenden Graphen zwei Ordinaten. Auf der
rechten Seite wird dabei immer die spezifische Aktivitit des '3’Cs angegeben.
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Abbildung 6.3: Spezifische Aktivitit von 137Cs und >*! Am im Bohrkern Prypjat-1

Die beiden Bohrkerne weisen eine maximale Tiefe von 10 cm auf. Sowohl im
Kern Prypjat-1 als auch in Prypjat-2 shneln sich die Verldufe des '>’Cs und des
241 Am. Prypjat-1 weist einen monotonen Anstieg der Aktivitit beider Nuklide mit
groBerer Tiefe auf. Dagegen knickt der Verlauf im Kern Prypjat-2 im 5-10 cm-
Horizont nach unten ab.
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Abbildung 6.4: Spezifische Aktivitit von '37Cs und >*! Am im Bohrkern Prypjat-2

Entgegen der eigenen Erwartung, ist die Aktivitit des *! Am auch in der tiefsten
Schicht noch signifikant. Dieser Umstand und die Tatsache, dass sich der Verlauf
in beiden Kernen unterschiedlich verhilt, schriankt die Moglichkeit einer Interpre-
tation ein. In einer weiteren Exkursion nach Prypjat wurden Proben mit groerer
Maximaltiefe genommen, um einen vollstindigeren Verlauf zu erhalten.

241 Am stellt einen Indikator fiir Plutonium dar. Es wurde nur in relativ kleinen
Mengen durch den Reaktorunfall in die Umwelt gebracht und wird vornehmlich
durch den Zerfall von **'Pu (T} /, = 14,3 a) gebildet. Plutonium ist unter Umwelt-
bedingungen vierwertig und migriert sehr langsam. Das dreiwertige Americium
zeichnet sich demgegeniiber durch eine hohere Mobilitit aus [[7]. Vorangegange-
ne Analysen von Boden aus der Umgebung von Tschernobyl haben ergeben, dass
sich der GroBteil des Plutoniums innerhalb der ersten 5 cm befindet [3]].

Seit dem Reaktorunfall sind etwa zwei Halbwertszeiten des 24! Pu verstrichen.
Somit wiren etwa 75 % des in den Boden eingetragenen 2*! Pu zu 2*! Am zerfallen.
Die Verliufe des *! Am in den Kernen Prypjat-1 und-2 kénnen dahingehend inter-
pretiert werden, dass 2*'Pu sowie alle weiteren Plutoniumisotope sich weiterhin
in den oberen Schichten befinden, wihrend sich das 2*! Am in tiefere Schichten
verlagert hat.
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Auf eine Untersuchung der beiden Kerne auf Plutonium wurde aufgrund der Ver-
fligbarkeit neuer Proben mit grolerer Maximaltiefe (Bohrkerne Prypjat-3 und -4)
verzichtet.

6.3 Proben aus Prypjat 11

In diesem Abschnitt werden die Bohrkerne Prypjat-3 und -4 behandelt, die etwa
50 cm voneinander entfernt genommen wurden. Jeder Kern hat eine Linge von
30 cm und einen Durchmesser von etwa 3,8 cm. Die Kerne sind in zehn Teilpro-
ben mit Schichtdicken von 2-4 cm eingeteilt. Alle Proben wurden mittels Gam-
maspektrometrie auf '3’Cs und >*' Am untersucht. Plutonium wurde alphaspek-
trometrisch bestimmt. Die Ergebnisse dieser beiden Messmethoden sind in den
Abbildungen [6.5]und [6.6] graphisch dargestellt.

Zuletzt wurde versucht, OSr via LSC zu ermitteln. Diese Messmethode konnte
jedoch nicht validiert werden. Die Ergebnisse werden unter Vorbehalt im Rahmen
der Diskussion als Orientierungswerte vorgestellt.

Abbildung 6.5: Prypjat-3: Spezifische Aktivitit von 37Cs, 2*'Am,?*¥Pu und
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Beim Kern Prypjat-3 dhneln sich die Verldufe von '3’Cs und *! Am. Sie sinken in-
nerhalb der ersten drei Schichten ab. Im 6-9 cm-Horizont befindet sich ein lokales
Maximum. Eine Schicht darunter nimmt die Aktivitit des '3’Cs geringfiigig ab,
withrend jene des 2*! Am nahezu konstant bleibt. In den tiefer liegenden Schich-
ten nimmt die Aktivitit kontinuierlich ab, bis sie sich im letzten Horizont in einer
GroBenordnung von einigen 100 Bqkg™" (137Cs) bzw. 10Bqkg™! (**' Am) be-
wegt.

Ebenfalls dhneln sich die Aktivitdtsverldufe der Plutoniumisotope. Dies ist zu er-
warten, da sich Isotope chemisch gleich verhalten und dementsprechend nicht un-
terschiedlich schnell migrieren sollten. Die Aktivitéit sinkt vom ersten zum zwei-
ten Horizont und bleibt in den Schichten von 2-9 cm Tiefe nahezu konstant. Im
9-12 cm-Horizont steigt die Aktivitit stark an. An dieser Stelle ist sie in etwa dop-
pelt so hoch wie im obersten Horizont. In der néchsttieferen Schicht gleicht die
Aktivitdt jener der Schichten 2-9 cm. In groBerer Tiefe sinkt sie langsam ab. Im

letzten Horizont liegt sie bei einigen Bqkg~!.
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Abbildung 6.6: Prypjat-4: Spezifische Aktivitit von 37Cs, 2*'Am,?*®Pu und
239+240py,

Verlauf vom Kern Prypjat-4 unterscheidet sich nur geringfiigig von seinem Nach-
barkern. Obwohl die Aktivitit nur etwa halb so hoch ist, dhneln sich die Verldufe

46



von '37Cs und ?*! Am einerseits sowie der Plutoniumisotope andererseits wie bei
Prypjat-3. Bis in eine Tiefe von 9 cm steigen und fallen die Aktivititen von '37Cs
und ?*' Am abwechselnd. Das Maximum der '37Cs-Aktivitit liegt nicht wie bei
Prypjat-3 im obersten, sondern im néchst tiefer liegenden Horizont.

Dagegen bleibt die Aktivitit der Plutoniumisotope von der oberen Schicht bis
in eine Tiefe von 9 cm nahezu konstant, wobei das aus 2°Pu und 2*°Pu zusam-
mengesetzte Signal einen leichten Anstieg im 4-6 cm-Horizont zeigt. Besonders
sticht auch hier der 9-12 cm-Horizont mit einem Maximum der Plutoniumaktivitét
heraus. Diese ist, wie bei Prypjat-3, in dieser Schicht etwa doppelt so hoch wie
die Aktivitdt im obersten Horizont.

Unterhalb von 12 cm nimmt die Aktivitit kontinuierlich ab. Im letzten Hori-
zont bewegt sie sich fiir 137Cs in der GroBenordnung von 100 Bqkg~!. Bei den

anderen Nukliden liegt die Aktivitit dort bei einigen Bqkg~!.

6.3.1 Nuklidverhiltnisse und Depositionsdichten

Die unterschiedlichen Aktivitdtshohen in den Kernen Prypjat-3 und -4 sprechen
fiir die erwartete inhomogene Deposition von Radionukliden auf engstem Raum.

Dabei weist Prypjat-3 eine etwa doppelt so hohe Aktivitit auf wie der Kern Prypjat-
4.
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Abbildung 6.7: Prypjat-3: Verhiltnis der Aktivititen von 2! Am und 23°+240py
mit eingezeichneter Trendlinie

Beim '37Cs sowie dem Plutonium ist von einer anfinglich oberflichlichen De-
position auszugehen, die im Verlauf der Zeit in groBere Tiefen transportiert wor-
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Abbildung 6.8: Prypjat-4: Verhiltnis der Aktivititen von >*! Am und 23°+240py
mit eingezeichneter Trendlinie

den ist. Fiir das 2*! Am spielen die Bildung durch den Zerfall des >*'Pu sowie
die eigene Mobilitit eine Rolle. Es ist zu erwarten, dass dreiwertiges Americium
schneller migriert als das unter Umweltbedingungen vierwertige Plutonium. In
den Abbildungenund@ist zu sehen, dass das Verhiltnis des Americiums zu
den Plutoniumisotopen 2>?Pu und 2*°Pu mit der Tiefe kleiner wird. Dies ldsst dar-
auf schlieBen, dass der Zerfall des >*'Pu bis jetzt der ausschlaggebendere Prozess
ist, der das Vorkommen des Americiums in den Bohrkernen bestimmt. Da zum
Zeitpunkt der Messung bereits 75 % des 2! Pu zerfallen sind und somit die Nach-
bildung des >*' Am in den nichsten 10 bis 20 Jahren ihren Zenit erreicht, wird in
Zukunft die direkte Migration an Bedeutung zunehmen.

Ahnlich wie bei den Bohrkernen aus Khrystynivka ist der GroBteil der '3’Cs-
Aktivitit in den ersten 20 cm zu finden. Die Abnahme der Aktivitit in tiefer lie-
genden Schichten fillt weniger deutlich aus als in den Kernen Khrystynivka-3
und-4. Eine mogliche Erkldrung hierfiir konnte ein Einfluss der Methode der Pro-
bennahme (s. auch Kap. [3.2)) darstellen. Durch das Einschlagen des Bohrkopfes in
den Boden konnten Radionuklide aus ihrem urspriinglichen Horizont (z.B. durch
Reibung) eine gewisse Strecke nach unten verschleppt werden. Dies konnte fer-
ner den duBlerst kontinuierlichen Verlauf und das Fehlen einer klaren Grenztiefe
(s. Abb. [6.2] ab 20 cm) aller untersuchten Nuklide erkliren. In einem Laborexpe-
riment konnte eine Verschleppung durch das Einschlagen nicht ausgeschlossen
werden (s. Anhang).
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Im Zusammenhang mit der Plutoniumaktivitit ist der 9-12 cm-Horizont besonders
auffillig. In dieser Schicht befindet sich das Maximum der Aktivitit. Da dies in
beiden Bohrkernen zu beobachten ist, kann ein Messfehler ausgeschlossen wer-
den. Sie ist bei Prypjat-3 etwa dreimal und bei Prypjat-4 etwa doppelt so hoch wie
in den benachbarten Schichten dariiber und darunter.
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Abbildung 6.9: Verhiltnis der Aktivititen von 233Pu und 23°+240py

Das Verhiltnis von 238Pu zu 2¥*240Py in den Kernen Prypjat-3 und -4 ist in Ab-
bildung [6.9] dargestellt. In der Mehrheit der Horizonte ist ein Verhdltnis von et-
wa 0,40 auszumachen. Einzelne Ausrei3er sind bei Prypjat-3 in der obersten, bei
Prypjat-4 in der dritten Schicht zu sehen. Dort sinkt das Verhiltnis auf etwa 0,32-
0,33. Im 9-12 cm-Horizont steigt in beiden Kernen das Verhiltnis auf etwa 0,47-
0,48. Obwohl die beiden grolen Ausreifler innerhalb eines Kerns vom gleichen
Betrag sind, ist ein Zusammenhang zwischen ihnen d@uferst unwahrscheinlich.
Uber das Verhiltnis der Aktivititen von 233Pu zu 23°+240Py kann Information
tiber die Herkunft des Plutoniums gewonnen werden (s. Abb.[6.10). Eine wichtige
Unterscheidung ist die zwischen Plutonium aus dem globalen Fallout der Kern-
waffentests des letzten Jahrhunderts und jenem aus Kernkraftwerken. Dabei ist
das spaltbare 2°Pu von zentraler Bedeutung. In Plutonium-Kernwaffen ist ein ho-
her Gehalt an spaltbarem Material erforderlich, daher das Verhiltnis von 2*3Pu
zu 2391290py eher klein. In Kernreaktoren, die Uran als Brennsoff verwenden,
werden simtliche Plutoniumisotope gebildet, wobei >3°Pu auch gespalten wird.
Die genaue Isotopenzusammensetzung hingt vom Reaktortyp und der Hohe des
Abbrandes ab [2]]. Die in dieser Arbeit ermittelten Verhiltnisse sprechen fiir Plu-
tonium aus dem Reaktor. In jenen Schichten, in denen das Verhiltnis 238py zu
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Abbildung 6.10: Plutoniumquellen in Abhingigkeit der Isotopenverhiltnisse [28]]

239+240py yon 0,40 abweicht, konnte es sich um Plutonium mit anderem Abbrand
handeln [29].

Des Weiteren wird im 9-12 cm-Horizont die Korrelation zwischen dem >*! Am
und dem Plutonium betrachtet. Wihrend die Aktivitdten im Bohrkern Prypjat-4
gemeinsam ansteigen, ist dies bei Prypjat-3 nicht zu sehen. In jeden anderen Ho-
rizont von Prypjat-3 ist die Aktivitit des >*' Am etwa 1,5- bis 2-fach hoher als
die von 23*240py, In der Tiefe von 9-12cm ist dies nicht zu beobachten. Die-
se Probe wurde aufgrund ausreichender Menge an Probenmaterial parallel und
nicht nacheinander mittels Gamma- und Alphaspektrometrie untersucht. Das her-
gestellte Gammapriparat war zum Zeitpunkt der Auswertung noch ganz. Die hier
diskutierte Anomalie im Verhiltnis vom Americium zum Plutonium motivierte
eine alphaspektrometrische Messung des Materials im Gammapréparat. Das Er-
gebnis ist in Abbildung neben dem restlichen Aktivititsverlauf aufgefiihrt.

Die neu ermittelten Werte fiir die Plutoniumaktivitéit im 9-12 cm-Horizont un-
terscheiden sich in erheblichem Mafle von jenen in Abbildung[6.5] Sie sind etwa
um den Faktor 2 kleiner. Das Verhiltnis von 233Pu zu 23°t240Py mit 0,39 + 0,02
unterscheidet sich weniger von dem in den restlichen Horizonten. Die 2*! Am-
Aktivitit ist wie im restlichen Kern etwa doppelt so hoch wie die des 23°+240Py,
Dieses Ergebnis legt nahe, dass das Plutonium im 9-12 cm-Horizont duferst in-
homogen verteilt ist. Das Material wurde homogenisiert, bevor der GroBteil (etwa
27 g) zur Herstellung des Gammapréparates und ein kleinerer Teil (etwa 10 g) fiir
die Alphaspektrometrie verwendet wurden. Somit befand sich der Grofteil des
Plutoniums in rund einem Viertel des Probenmaterials, was auf ein groeres Par-
tikel hindeuten konnte.
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Abbildung 6.11: Prypjat-3: Spezifische Aktivititen von Americium und Plutoni-
um mit neu gemessenem 9-12 cm-Horizont
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Abbildung 6.12: Spezifische Aktivitit von *°Sr (nicht validiert) in den Bohrkernen
Prypjat-3 und -4
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Ferner werden die Ergebnisse des LSC unter Vorbehalt diskutiert. Mit dieser Mess-
methode sollte die Aktivitit von *°Sr bestimmt werden. Abbildung zeigt den
mutmalBlichen Verlauf der spezifischen Aktivitit in den Kernen Prypjat-3 und -4.
Auffillig ist die Korrelation zwischen der Aktivitdt von Strontium und Plutoni-
um (s. Abb. [6.5). Im Kern Prypjat-3 weisen der erste und der 9-12 cm-Horizont
eine hohe 20Sr-Aktivitit auf, wobei sich im letzteren das Maximum befindet. Es
konnte sich in der Probe ein Partikel aus Brennstoff und Strontium befinden. Auf-
grund der groen Unsicherheit konnen fiir den Kern Prypjat-4 keine genaueren
Aussagen getroffen werden.

Zuletzt wurden fiir die Bohrkerne Prypjat-3 und -4 die Depositionsdichten
nach [21]] berechnet. Die Dichte der Proben wurde hierbei iiber das Volumen des
Horizonts und das Trockengewicht bestimmt. Die Ergebnisse sind in Tabelle
aufgefiihrt.

Tabelle 6.1: Depositionsdichten der untersuchten Nuklide in den Bohrkernen
Prypjat-3 und -4 angegeben in kBqm 2

Bohrkern Cs-137 Pu-238 Pu-239+240 Am-241
Prypjat-3 1806 +21 14,8+0,2 357+0,5 59,1 £1,3
Prypjat-4 834 +9 6,7+ 0,1 164+02 324+0,7

6.3.2 Vergleich mit anderen Bodenproben

In [30] wurde im Jahr 2006 eine Bodenprobe aus der 30 km-Sperrzone um den
havarierten Reaktorblock alphaspektrometrisch untersucht. Die ermittelten Werte
sind in Tabelle [6.2) aufgefiihrt.

Tabelle 6.2: Spezifische Aktivitit von Plutonium und Americium in einer Boden-
probe der 30 km-Sperrzone um den havarierten Reaktorblock aus dem
Jahr 2006 [30]

Nuklid spez. A [Bg/kg]
Pu-238 41,2+ 3,0
Pu-239+240 80,5 +9,2
Am-241 125 + 11

Wird das Verhiltnis von 24! Am zu 23°+240Py dieser Probe mit den Kernen Prypjat-
3 und -4 verglichen, liegt es mit 1,55 4 0,22 im unteren Wertebereich (s. Abb.
und [6.8). Dies ist zu erwarten, da zu dem Zeitpunkt weniger Americium gebildet
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war, als in den im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben. Das Verhiltnis von
238pyy zy 239+240py liegt mit 0,51 &£ 0,07 iiber den hier ermittelten Werten (s. Abb.
. Beachtet man den Zerfall von 23¥Pu, so siinke das Verhiltnis in etwa auf den
Wert 0,48 £ 0,06. Dieser Wert dhnelt denen, die in Prypjat-3 und -4 im 9-12 cm-
Horizont auftreten.

In [3]] und [31] wurden in den Jahren 2006 und 2009 Plutoniumisotope in Bo-
denproben aus der nordlichen Ukraine (Zone II) untersucht. Tabelle enthilt die
Daten der beiden Bodenprofile mit den hochsten ermittelten Depositionsdichten.
In dem Bodenprofil ,,Nowe Scharno®, das etwa 64 km vom Reaktorblock 4 ent-
fernt liegt, wurde in einem Horizont ein Hot Particle (HP) gefunden. Die Depo-
sitionsdichten der Bohrkerne Prypjat-3 und -4 sind gegeniiber den Profilen ohne
Hot Particle um zwei GroBenordnungen hoher. Das Profil ,,Nowe Scharno® mit
Hot Particle weist eine um etwa eine Groenordnung kleinere Depositionsdichte
auf als Prypjat-3 und -4.

Tabelle 6.3: Depositionsdichten in Bodenproben aus der nordlichen Ukraine (Zo-
ne 1) angegeben in qu_2 (131, 1311

Bodenprofil Pu-238 Pu-239 Pu-240
Khrystynivka Flussufer 234 +£9 234 +7 313 £ 8
Nowe Scharno (mit HP) 1202 £ 10 978 £34 1732 +£21
Nowe Scharno (ohne HP) 257 &7 294 + 6 412 £ 2

Die Analyse der Bodenprofile in [3] ergab, dass sich der Grofteil des Plu-
toniums in den ersten 5 cm befindet. Dies ist fiir das unter Umweltbedingungen
duBerst immobile Plutonium zu erwarten. Die hier vorgestellten Tiefenverldufe
von Prypjat-3 und -4 widersprechen dieser Erwartung. Das Maximum an Plu-
tonium befindet sich in beiden Kernen im 9-12 cm-Horizont. In tiefer liegenden
Schichten fillt die Aktivitdt nur langsam ab und bewegt sich im letzten Horizont
in der GroBenordnung von einigen Bqkg~!. Dieser Sachverhalt konnte im Rah-
men dieser Arbeit nicht erklirt werden. Ein Pfliigen des Bodens kann aufgrund
der Position der Probennahme (Rasenfliche zwischen zwei FuBwegen) und dem
inhomogenen Verlauf der Nuklide in der oberen Hilfte beider Bohrkerne ausge-
schlossen werden.

Dennoch besteht die Moglichkeit, dass der 9-12 cm-Horizont in Prypjat-3 und
-4 zur Zeit des Reaktorunfalls an der Oberfliche lag und mit weniger kontaminier-
tem Material bedeckt wurde. Eine bodenkundliche Untersuchung konnte zur Kla-
rung dieser Frage moglicherweise hilfreich sein. Eine klar auszumachende Grenze
zwischen bodenkundlichen Parametern wiirde dafiir sprechen, dass der 9-12 cm-
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Horizont einmal die Oberfliche darstellte. Optisch war eine solche Grenze nicht
wahrzunehmen.

6.4 Fazit

Die Bohrkerne Prypjat-3 und -4 liefern die auffélligsten Ergebnisse. Obwohl sie
in einem Abstand von etwa 50 cm genommen wurden, konnen in beiden Kernen
im 9-12 cm-Horizont Maxima der Plutoniumaktivitit beobachtet werden. Die Iso-
topenzusammensetzung unterscheidet sich in dieser Schicht vom Rest des Profils.
Dies und der Befund, dass fiir den Anstieg der Aktivitit im 9-12 cm-Horizont bei
Prypjat-3 nur ein kleiner Teil des Gesamtvolumens der Probe verantwortlich ist,
deuten auf das Vorhandensein von groferen Partikeln hin.

Der Verlauf der Plutoniumaktivitit, der in dieser Arbeit ermittelt wurde, wi-
derspricht vergleichbaren Messungen und wirft die Frage auf, ob der 9-12 cm-
Horizont die urspriingliche Oberflidche zur Zeit des Reaktorunfalls darstellte. Dies
sollte durch weitere Untersuchungen gekliart werden, da es die Interpretations-
moglichkeiten der restlichen Aktivititsverlaufe einschrinkt.
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Kapitel 7

Anhang

7.1 Laborexperiment der Probennahme

Es wurde der Einfluss der Probennahme mit ,,In-Liner-System* auf den Verlauf
der Aktivitit untersucht. Dazu wurde eine '3’Cs-Losung mit einer Aktivitit von
1 kBq auf einer Bodenoberfliche von etwa 6 x 6 cm? aufgetragen. Diese wurde
tiber Nacht zum Trocknen belassen. Anschlieend wurde eine Bodenprobe so ent-
nommen, dass der Bohrkopf durch die mit Losung benetzte Flache gefiihrt wurde.
AnschlieBend wurden der Bohrkern in etwa 3 cm grofle Stiicke geschnitten, bei
105°C bis zur Gewichtskonstanz getrocknet und gammaspektrometrisch vermes-
sen. Die Ergebnisse sind in [7.1] aufgefiihrt.
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Abbildung 7.1: Verlauf der Aktivitit relativ zur Gesamtaktivitéit
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Ein Einfluss der Probenahme kann nicht ausgeschlossen werden. Im 6-9 cm-Horizont
ist noch etwa 3,6 % der Gesamtaktivitéit enthalten. In der darunter liegenden Schicht
sinkt der Anteil auf etwa 0,6 %.

ODb der Verlauf der Aktivitit durch das Bohrwerkzeug allein, oder auch durch
das Absinken der Losung selbst beeinflusst wird, ist zu untersuchen.
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