Leibniz

Universitat
Hannover I R\ —

Gottfried Wilhelm Leibniz Universitat Hannover

Institut flr Radiodkologie und Strahlenschutz (IRS)

Masterarbeit:

Untersuchungen zur Extrahierbarkeit von
Radionukliden aus Bodenproben an einem

Beispiel aus Tschernobyl

Mark Viebrock

Prifer:
Prof. Dr. Georg Steinhauser

Prof. Dr. Clemens Walther



1 INHALT
D X101 =T U LoV TSR 4
21 BIOVESTRA ...ttt sttt e b e sh e sae e st s e e ab e reens 4
2.2 Das Reaktorungliick von TSChernobyl .........oooviiiiiiieece e e 5
23 Das VersUCNSTEI .......eiiiiieiiieeie ettt ettt st e s e e s e e sabeesbeeesareenane 7
B I o T=To ¢y A Yol s TN € ] g o | o= o PRSP 9
3.1 RAIOAKEIVET ZEIfall ...coneeiiieieee ettt st s st bbb 9
3.1.1 ZerfallsgleichBEWICHTE .......oieeeeecee e e e e e e 10
3.2 Fraktionierte Extraktion nach Zeien und Brimmer..........cccceeveeiienieniensieneesieesieesee e 12
3.3 GaMMAAELEKEOTEN ...ttt et sab e s b e s ne e e s e e nees 15
3.4 Liquid Scintillation CoUNTEr (LSC) .....cccvieiiieeiee ettt estre e te e e tee e s te e et e e saaeeeaaeesarea s 19
34.1 (6eTe] 4 - |1 O T TSP P PPN 19
3.4.2 o] oYX o] 0 o TU AT o] 1TcY oSSR 20
343 SIgNAIVEIArDEITUNG...ci it e e e e s e e e s snba e e e e nnraeeeas 21
3.4.4 QUENCN <ttt s e e a bt e st e e s bt e e st e e bae e sabeesbaeenaree s 23
3.4.5 SONStIgE STOrEffEKte oo e 24
N TU] ol ) {81 oYU oY= R 26
4.1 Sequentielle Extraktion der BOdenproben .........ccuveiiiiiiiecciiie et 26
4.2 Gammamessung der Bodenextrakte.......occuiiiiiiiiiiciiie e 27
4.3 Aufarbeitung der Extrakte fiir die Strontium-Extraktion ..........ccceeveeiiviieiinciec e, 27
43.1 Reextraktion verunreinigter ProDEN ..........oooociiiei ettt e 30
4.4 StrontiumM-EXEraktion ....cooiiiieii ettt 30
4.5 Messung der Sr-Extrakte mittels Liquid Scintillation Counting (LSC) ......c.ccceeeevieeeeicrieeeennneen. 31
4.5.1 Weitere hergestellte Proben zur LSC-MESSUNG.......cceccvieiiiiiiiieciiieeeeciieeeecireeeesvveee s 33
I XU Y= o (U1 o V= TP PPPUPPPPPPPPPRE 34
5.1 Gammaspektrometrische Messungen zur Bestimmung des ¥’Cs Gehaltes.........cccveueuee.e. 34
5.2 Hidexmessungen zur Bestimmung des %Sr GEhaltes.........oovevvvreeeeeiiceceececeeee e 38
5.2.1 UNtergrundKOrreKEUN . ...o.eiie et s e ee e e s eabee e s e ereeas 38
5.2.2 Bestimmung der chemischen Wiederfindungsrate.........cccccoeecieiiiiviee e, 40
5.2.3 08 E K@lIDFATION ...ttt ettt ettt bbbt ne et 42
5.2.4 =0T o T 1Y TS UERURNt 44
53 Quantulusmessungen zur Bestimmung des %°Sr GEhaltes .......cccvvvevevveiveeveieere e 47
5.3.1 UNtergrundKOrreKEU . ... eiee e e e e et e e e ebae e e s eaba e e e eareeas 47
5.3.2 Bestimmung der chemischen Wiederfindungsrate.........cccccoeevveiiicieeiicciee e, 48
5.3.3 08 E K@lIDFATION . c..t ittt ettt s bt s et nes 50



5.3.4 =0T o] T Y TSR USRIt 52

DISKUSSION ...ttt ettt ettt st sttt e bt e s bt e she e sa e e et e et e e b e e smeesasesab e e b e e beenbeesneesaeeenrean 53
6.1 G 1L o = o g 1Y <=1 =T [T ISP PR 53
6.2 Ubersicht Giber die Spezifischen Aktivitdten der Bodenproben .........c.ccccceeeeeveveveeeerevenennnn. 55
6.3  Generelle Verteilung der 20Sr AKEIVIEATEN .........cviiiiiriiieciecieeeeeeee ettt enns 57
6.4 FOSr der Fraktion@n 2 DS 6 ....c.cevriruereriirieteiiisieteeesee et ss et se e ss et e s s se e ssenns 60
6.5 Vergleich mit stabilem STrontium.........cccuiii e e 64
6.6  Generelle Verteilung der 137Cs AKEIVITATEN ......cviviiviieiieieeeeeeeeeeere ettt eaeas 66
6.7 Vergleich der Ergebnisse mit der LIteratur .......coovcvvieiiiiiiii it 68

FaZIt oottt e e s e e et e e e e e e e e b bttt e e e e e e e e b breaeeeeee e e hrraeeteeeeesannrnee 70

LIEEIAEUL e e 72

F AN o1 =1 o= SRS 75
9.1 Einwaage der BOAENPIODEN .......ooi ittt ettt e etee e e ebee e e e eabae e e e eabae e e enraeas 75
9.2 GamMamMESSUNZEN 137CS .....iiiiiiiciieieceeeteeeeeeee ettt ettt ettt eteete s et et eaeeaeereeteenens 75

9.2.1 UNtErgrUNdMESSUNS...ccciuiiieiieiieeeeeitee e ettt e e eeteee e e sbee e e s sabeee e ssabeeeeesabeeesssnbeeeesnnseeeesnnseens 75

9.2.2 Bestimmung der ZEhlausbeULEN ..........oocviiiiiiiie e 75

9.2.3 GammameSsSUNE der PrODEN .........uiiiiiee ettt e aaee e 76
9.3 Flir LSC-Messungen angesetzte Standards........cccoocvveiiiciiiii e 78

9.3.1 B5GE SEANAAIAS ....vevevieieteeeteetete ettt ettt ettt s et se e a e aenene 78

9.3.2 I0GE SEANAAIAS ....veveveeeeriietetetet ettt st et a bt st st r et se b ne et eerenene 79
0.4  Zugegebene BBSI-AKLIVILATEN ...ccoiieeeceeceeee ettt ettt et sre et e steere et sreenessreeaeas 80
9.5 Bestimmung der chemischen Wiederfindungsrate...........ccccoccieeieciiercecciee e, 84
9.6 F0Sr KaAlIDration HIOEX ....c.cerieueueuiirieieiiieieteetse ettt ettt ettt b e esetne 88
9.7  90Sr Kalibration QUANTUIUS ........ccerirueteuiieieteeisieieie ettt ettt ettt 89
9.8 Gemessene Aktivitdten der ProbenlOsSUuNngen...........ccveeeiiiiieiiccieee et 90
9.9 Gesamt Sr-Gehalte aus VOrheriger Arbeit........ccveeeieciiee i 92



2  EINLEITUNG

2.1 BIOVESTRA

Diese Arbeit ist Teil des Verbundprojektes BioVeStRa (Biologische Verfahren zur
Strahlenschutzvorsorge bei Radionuklidbelastungen) das vom Bundesministerium fir Bildung
und Forschung geférdert wird. Gegenstand des Projektes, an dem neben dem Institut fir
Radiookologie und Strahlenschutz (IRS) auch das Institut flr Ressourcendkologie des
Helmholtz-Zentrums Dresden Rossendorf, die Friedrich-Schiller-Universitat Jena, der Verein
VKTA - Strahlenschutz, Analytik und Entsorgung Rossendorf e. V. und die State Ecological
Academy of Postgraduate Education and Management (Kiev) beteiligt sind, ist die
Untersuchung des Einflusses ausgewahlter Pilzkulturen auf die Radionuklidaufnahme von

Nutzpflanzen aus dem Boden.

Pilze spielen eine wichtige Rolle im Nahrstoffkreislauf des Bodens. Sie sind unter anderem
durch Bioakkumulation dazu in der Lage, Schwermetalle und Radionuklide aus dem Boden zu
binden. Durch das Einbringen besonders geeigneter Pilzkulturen kann so die
Radionuklidaufnahme von Nutzpflanzen verringert werden und somit kénnen einige

kontaminierte Anbauflachen wieder nutzbar gemacht werden.

Zur Untersuchung des Effektes werden unter anderem Pflanzexperimente durchgefiihrt, bei
denen dem Boden Pilzkulturen von Schizophyllum commune oder Leucoagaricus naucinus
zugesetzt werden. Diese Pflanzexperimente werden sowohl im Labor in einem Klimaschrank,

als auch auf einem Versuchsfeld in der Sperrzone von Tschernobyl durchgefiihrt.

Gegenstand dieser Arbeit war es, die Verteilung von °°Sr und 13’Cs in drei Bodenproben dieses
Versuchsfeldes zu charakterisieren und die °°Sr Aktivitdt mit der Verteilung des stabilen
Strontiums zu vergleichen. Es sollte dabei sowohl das Augenmerk auf die Tiefenverteilung in
den Bodenproben gelegt werden, als auch auf die Bindungsstarke der Radionuklide zu den
Bodenbestandteilen. Mit diesen Informationen ldsst sich die Pflanzenverfligbarkeit der

Radionuklide bewerten.



2.2  DAs REAKTORUNGLUCK VON TSCHERNOBYL

Der Reaktorunfall in Block 4 des
Kernkraftwerkes Tschernobyl ereignete sich am
26.04.1986 in der Folge eines fehlgeschlagenen
Experiments. Ziel des Experiments war es
festzustellen, ob die restliche Rotationsenergie
der Turbine nach einer Notabschaltung
ausreicht, um die 40 s Zeit zu Uberbriicken, bis
die Notstromgeneratoren Strom liefern. Dieser
Strom wird fiir die Pumpsysteme zur

Reaktorkihlung benoétigt.

Im Laufe des Experiments kam es zu einem

deutlichen Abfall der Reaktorleistung, dem

durch ein Ausfahren der Regelstdbe aus dem

Abbildung 1: Foto des zerstérten Reaktorblocks 4 des
21
Reaktor begegnet wurde. Es kam dadurch zu Kernkraftwerks Tschernobyl.

einer leichten Leistungssteigerung, die allerdings immer noch unterhalb des zulassigen
Bereiches war. Aufgrund von Bedienfehlern kam es bei den weiterhin ausgefahrenen
Steuerstdben zu einer starkeren Leistungssteigerung, die bei dem aktuellen Kiihimittelfluss zu
einer Dampfbildung des Wassers fihrte. Durch den konzeptionsbedingten positiven
Dampfblasenkoeffizienten des Reaktortyps flihrte dies zu einer sich noch deutlich
verstarkenden Steigerung der Reaktorleistung. Da es dem automatischen Regelsystem nicht
gelang, diesen sich selbst beschleunigenden Zustand zu korrigieren, wurde die
Notabschaltung angeordnet. Wegen einer unglinstigen Konstruktion fiihrte das Einfahren der
vollstandig ausgefahrenen Regelstdbe allerdings zu einer vorriibergehenden Steigerung der

Reaktivitat.

Die Reaktorleistung stieg daraufhin auf das 100-fache der Nennleistung an und es kam
hierdurch zu zwei Explosionen. Bei den Explosionen wurden die Kernbrennstadbe zerstort, die
ca. 3000t schwere Reaktordeckplatte angehoben und das umgebende Reaktorgebaude
zerstort. Aullerdem wurde hierbei Material der Brennstdbe aus dem Reaktor

herausgeschleudert.



In der Folge des Ungliicks geriet auBerdem das Graphit, das als Neutronenmoderator

eingesetzt wurde, in Brand und erschwerte damit die Rettungsarbeiten.

In den folgenden Tagen wurde versucht, die Feuer und die Radionuklidemission in die Umwelt
zu bekampfen. Es wurden dazu 40t Borcarbid zur Absorption von Neutronen, 800t
carbonathaltiges Gestein zur Abgabe von CO; zur Bekampfung der Brande, 1800 t Lehm und
Sand zur Filterung radioaktiver Partikel und 2400 t Blei als Abschirmung eingesetzt. Dies wurde

durch Helikopter aus der Luft in den offenen Reaktor abgeworfen.

Es wurde auBerdem ein Tunnel unter den Reaktor gegraben, um dort eine Betonplatte zum
Auffangen des geschmolzenen Reaktorkerns zu installieren. Diese MaRnahme sollte eine

Kontamination des Grundwassers verhindern.1=3

In der Folge des Ungliicks wurden 5.3 EBq (5.3 108 Bg) Gesamtaktivitat freigesetzt.

Freigesetzte Edelgase sind in diesem Wert jedoch noch nicht beriicksichtigt.*

Die Zone um den Reaktor wurde evakuiert und ist aufgrund der groRflachigen Kontamination
bis heute weitgehend unbewohnt. Es wurde eine Sperrzone in einem Radius von 30 km um

den Reaktor eingerichtet.

Die Zusammensetzung des Tschernobyl-Fallouts unterscheidet sich jedoch zwischen der Zone

in unmittelbarer Reaktorndhe und den weiter entfernten Gebieten.

In den weiter entfernten Gebieten, wie zum Beispiel Mitteleuropa und Skandinavien, wurden
hauptsachlich volatile Radionuklide wie 3!l und 3’Cs deponiert. Es wurden zwar auch
Fragmente des Kernbrennstoffes in Norwegen gefunden®, deren radiologischer Einfluss ist

aber vergleichsweise gering.

Im direkten Umfeld um den Reaktor ist der Fallout hingegen sehr viel starker von
Brennstofffragmenten (,Hot Particles”) dominiert.? Es liegt daher eine sehr viel groRere
Vielfalt an Spalt- und Aktivierungsprodukten vor. Refraktdre Radionuklide wie verschiedene

Plutoniumisotope, ***Eu oder °Sr werden hier gefunden.*



2.3 DAS VERSUCHSFELD

Das Versuchsfeld liegt in der Sperrzone von Tschernobyl, ca. 5 km sidlich des zerstorten

Reaktors.

Es wurden auf dem Versuchsfeld drei
Bodenstichproben entnommen. Es wurden dazu in
der Mitte des Versuchsfeldes in einem Dreieck
Bohrkerne entnommen, die die Obersten 30 cm
des Bodens abbilden (Abbildung 2). Jeder der
Bohrkerne wurde im Labor in verschiedene
Tiefensegmente unterteilt, um eine
Untersuchungen Uber die Tiefenverteilung der

Radionuklide durchfiihren zu kdnnen.

Abbildung 2: Foto eines der Bohrkerne.

i

Das Versuchsfeld wurde vor dem Reaktorungliick bereits als landwirtschaftliche Nutzflache

bewirtschaftet. Aufgrund des Pfliigens handelt es sich bei der beprobten Schicht um einen

anthropogenen Ap-Horizont.

D
Reactor
{

=

2
2 km Field testing Site

; | * for BioVeStra Project
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Abbildung 3: Ort des Versuchsfeldes in der Exclusion Zone.




Im Rahmen der Bodendekontamination nach dem Reaktorungliick wurde der Boden nicht
weiter behandelt. Es lag in den folgenden 30 Jahren brach, in denen sich ein durch Graser

dominierter Bewuchs herausbildete.

Bei dem Boden handelt es sich um einen mittelschluffigen Sand. Der urspriingliche Bodentyp
ist vermutlich ein schwach ausgepragter Podsol (pH = 5,6). Diese Arbeitshypothese wurde

jedoch bisher nicht abschlieRend durch die Erstellung eines Bodenprofils geklart.



3 THEORETISCHE GRUNDLAGEN

3.1 RADIOAKTIVER ZERFALL

Beim Phanomen des radioaktiven Zerfalls wandelt sich ein instabiler, energiereicher Atomkern
in einen energetisch glinstigeren um. Die (iberschiissige Energie wird in Form von
energiereicher Strahlung abgegeben. Die wichtigsten drei Arten dieser Strahlung sind Alpha-,

Beta- und Gammastrahlung.

Alphastrahlung besteht aus “He-Kernen, die vom Kern ausgesandt werden. Sie ist sehr
energiereich, hat aufgrund der hohen Masse und Ladung allerdings nur eine sehr geringe
Reichweite. Alphastrahlung ist monoenergetisch, wobei die Energie einen Rickschluss auf das

zerfallene Nuklid zul&sst.

Die haufigste Form der Betastrahlung ist die B~-Strahlung. Sie besteht aus hochenergetischen
Elektronen. In instabilen, neutronenreichen Kernen kann sich dabei ein Neutron zu einem
Proton umwandeln und dabei ein Elektron und
ein Elektron-Antineutrino aussenden.
Aufgrund der drei beteiligten Teilchen ist der

Anteil der auf das Elektron Ubertragenen

Intensitat

Energie nicht immer gleich. Die Strahlung ist

daher nicht monoenergetisch und erstreckt

. . . . . . . Energie E
sich Uber einen relativ breiten Bereich. Mittel 9

Max

Abbildung 4: Typischer Verlauf eines Betaspektrums. 22

(Abbildung 4) Charakteristisch ist die Beta-
Endpunktsenergie, da sie einem Zerfall mit vollstandigem Energielbertrag auf das Elektron
zugeordnet werden kann. Bei zwei vorhandenen Betastrahlern werden sich die Spektren
allerdings so Uberlagern, dass nur die Endpunktsenergie des hoherenergetischen Strahlers
bestimmt werden kann. Eine Identifizierung von Radionukliden in einem Gemisch ist daher in

einem Betaspektrum kaum moglich.
Neben dem B~-Zerfall gibt es aulRerdem noch den B*-Zerfall und den Electron Capture Prozess.

Beim B*-Zerfall wandelt sich ein Proton des Kerns in ein Neutron, ein Positron und ein

Elektron-Neutrino um. Reicht die Energie des Zerfalls nicht aus, um ein Positron zu erzeugen,
9



kann Electron Capture, also der Einfang eines Elektrons einer kernnahen Schale in den Kern,
erfolgen. Die hierbei freigesetzte Energie kann durch die Emission von Photonen oder von
Konversionselektronen abgegeben werden. Beim Auffillen des leeren, kernnahen Orbitals mit
einem Elektron aus einer hoheren Schale kann es in der Folge zur weiteren Emission von

Rontgenstrahlung oder Auger-Elektronen kommen.

Nach einer erfolgten Kernreaktion kann verbliebene Energie in Form von Photonenstrahlung
abgegeben werden. Hierbei handelt es sich um Gammastrahlung. Gammastrahlung besitzt ein
sehr gutes Durchdringungsvermdgen und ist monoenergetisch, ldsst sich also zur

Identifikation von Radionukliden einsetzen.

3.1.1 Zerfallsgleichgewichte

In der Regel zerfadllt ein Radionuklid Gber einige radioaktive Tochternuklide in ein stabiles
Nuklid. Je nach dem Verhaltnis der Halbwertszeiten des Mutter- und Tochternuklides stellt

sich dabei eines von drei Gleichgewichten ein.®

Fehlendes Gleichgewicht:

—214ph (HWZ = 26,8 min)
'|—2"Bi (HWZ = 20,0 min)
—Gesamte Aktivitat

Wenn die Halbwertszeit des

-
[=]
o

Mutternuklides kleiner oder ahnlich groR ist

[=-]
o

wie die des Tochternuklides, stellt sich kein

Zerfallsgleichgewicht ein. Der Anteil des

B
=}

Relative Aktivitét [%]
@
=1

Tochternuklides an der Gesamtaktivitat 2ol

nimmt mit der Zeit zu. HW2Z(M) <~ HWZ(T)
0

0 2000 4000 6000 3000
Vergangene Zeit [sec]

Abbildung 5: Aktivitdtsverlauf bei fehlendem
Gleichgewicht. 26
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Transientes Gleichgewicht:

Ein transientes Gleichgewicht stellt sich ein,
wenn die Halbwertszeit der Mutter nur ein
wenig groller ist als die der Tochter. Beim
Zerfall des Mutternuklides entsteht das
Tochternuklid, dessen Aktivitdit die der
Mutter ab einem gewissen  Punkt
Ubersteigt. Im weiteren Verlauf nahert sich
die Aktivitdit des Tochternuklides der
Aktivitdt des Mutternuklides asymptotisch

an.

Sakulares Gleichgewicht:

Ein sdkulares Gleichgewicht stellt sich ein,
wenn die Halbwertszeit des Mutternuklides

sehr viel groBer ist als die des

Tochternuklides. Durch den Zerfall des

Mutternuklides entsteht das Tochternuklid,
das relativ rasch danach selbst zerfallt. Es

kommt in dieser Zeit zu keiner

nennenswerter Aktivitdtsreduzierung des

Mutternuklides. Die Aktivitat des

Tochternuklides ndhert sich der

Gleichgewichtszustand ist die Gesamtaktivitdit dadurch doppelt so groR wie die des

Mutternuklides. Als Faustregel ldsst sich sagen, dass sich das Gleichgewicht nach 10

des

=y
=)
o

—2Y1pp (HWZ = 36,1 min)
—211Bj (HWZ = 2,14 min)
| =——Gesamte Aktivitit

= -
2 @
o ©

Relative Aktivitat [%]
a -
N 3 [+ [=] o (]
o o o © © ©

HWZ(M) > HWZ(T)

0 1000 2000 3000 4000
Vergangene Zeit [sec]

5000 6000

Abbildung 6: Aktivitétsverlauf bei der Einstellung eines

transienten Gleichgewichts. 25

—137cg (HWZ = 30,8 a)

—137mB, (HWZ = 2,55 min)
— Gesamte Aktivitét

-
o
o

Relative Aktivitidt [%]
2
o

o
o

HWZ(M) >> HWZ(T)

0 500 1000 1500 2000
Vergangene Zeit [sec]

2500 3000

Abbildung 7: Aktivitétsverlauf bei der Einstellung eines

sdkularen Gleichgewichts. 27

Mutternuklides asymptotisch  an.

Halbwertszeiten des Tochternuklides eingestellt hat.

Ein weiteres Beispiel fur ein sdkulares Gleichgewicht findet sich in dem °°Sr/?°Y Paar, das in
dieser Arbeit untersucht werden soll. Direkt nach einer chemischen Trennung der beiden

Nuklide wird die Gesamtaktivitat lediglich durch das °°Sr erzeugt. Mit dem nachtréglichen

Einwachsen von °°Y erhéht sich die Gesamtaktivitat allerdings.
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3.2  FRAKTIONIERTE EXTRAKTION NACH ZEIEN UND BRUMMER

Um die Bioverfligbarkeit von Elementen im Boden zu bewerten, reicht es nicht aus, blo deren
Konzentration im Bodensubstrat zu bestimmen. Je nachdem, an welche Bodenpartikel diese
Elemente adsorbiert sind oder ob sie in diese eingebaut wurden, ist ein Element fir eine

Pflanze besser oder schlechter verfiligbar.

Um die unterschiedliche Bindungsform der Elemente zu untersuchen, haben Zeien und
Brimmer’ eine sequenzielle Extraktionsmethode vorgeschlagen, um die Mobilitdt von

Schwermetallen bewerten zu konnen.

Hierbei wird der Boden nacheinander mit sieben verschiedenen Extraktionslosungen
extrahiert, wobei die Extraktionskraft der Losungsmittel zunimmt und so die herausgeldsten

Elemente einer bestimmten Bodenphase zugeordnet werden kdnnen.

Fraktion 1: Mobile Schwermetalle

2 g getrockneter Boden wird mit einer Ammoniumnitratlésung (50 mL, 1 M) fir 24 h im

Uberkopfschiittler extrahiert und die Lésung durch konzentrierte HNOs (0.5 mL) stabilisiert.

In dieser Fraktion finden sich die Elemente, die in der Bodenl6sung gelost oder unmittelbar
durch Desorption nachlieferbar sind. Die Elemente dieser Fraktion sind sehr gut

pflanzenverfligbar.

Fraktion 2: leicht nachlieferbare Schwermetalle

Die verbliebene Bodenprobe wird mit einer Ammoniumacetatlosung (50 mL, 1 M, auf pH 6
mit Essigsdure eingestellt) fiir 24 h im Uberkopfschiittler extrahiert und die Lésung durch konz.

HNO3 (0.5 mL) stabilisiert.

In dieser Fraktion befinden sich die Elemente, die mit geringer Bindungskraft am Boden

sorbiert sind. Sie sind ebenfalls gut pflanzenverfligbar.

12



Fraktion 3: An Mn-Oxide gebundene Schwermetalle

Die verbliebene Bodenprobe wird mit einer Losung aus Ammoniumacetat und
Hydroxylammoniumchlorid (50 mL, 1 M NH4OAc, 0.1 M [NH3OH]Cl, auf pH 6 eingestellt mit
HCI) far 30 min geschittelt. Die Bodenprobe wird anschlieBend noch zweimal mit einer
Ammoniumacetatlosung (25 mL, 1 M, auf pH 6 mit Essigsdaure eingestellt) gewaschen. Die

vereinigten Losungen werden mit konz. HCI (0.5 mL) stabilisiert.

Die an Manganoxide sorbierten Elemente werden in dieser Fraktion extrahiert.

Fraktion 4: An organische Substanzen gebundene Schwermetalle

Die verbliebene Bodenprobe wird mit einer NH4-EDTA-L6sung (50 mL, 0.025 M, auf pH 4.6
eingestellt mit NHs-Losung) fur 90 min geschittelt. Um die im Boden verbliebene Restlosung
zu gewinnen, wird dieser zweimal mit einer Ammoniumacetatlésung (25 mL, 1 M, auf pH 4.6

eingestellt mit Essigsdure) gewaschen und die Lésungen vereinigt.

In dieser Fraktion befinden sich die Elemente, die starker mit organischen Bodenbestandteilen
komplexiert sind. Die schwach komplexierten Elemente werden bereits in den ersten beiden

Fraktionen gel®st.

Fraktion 5: An schlecht kristalline Fe-Oxide gebundene Schwermetalle

Die verbliebene Bodenprobe wird mit einer gepufferten Ammoniumoxalatlésung (50 mL,
0.2 M NHas-Oxalat, 0.2 M Oxalsdure, auf pH 3.25 eingestellt mit NHs-Losung) fir 4 h
geschiittelt. Die Bodenprobe wird anschliefend zweimal mit der gleichen Lésung (25 mL)

gewaschen und die Losungen vereinigt.

Die an amorphe Eisenoxide gebundenen Elemente werden in dieser Fraktion extrahiert.

13



Fraktion 6: An kristalline Fe-Oxide gebundene Schwermetalle

Die verbliebene Bodenprobe wird mit einer gepufferten Losung aus Ascorbinsdure und
Ammoniumoxalat (50 mL, 0.1 M Ascorbinsdure, 0.2 M NHs-Oxalat, 0.2 M Oxalsaure, auf pH
3.25 eingestellt mit NH3-Losung) fiir 30 min im kochenden Wasserbad erhitzt. Die Bodenprobe
wird anschlieBend zweimal mit einer gepufferten Ammoniumoxalatlésung (50 mL, 0.2 M NHa-
Oxalat, 0.2 M Oxalsaure, auf pH 3.25 eingestellt mit NH3-Losung) gewaschen und die Lésungen

vereinigt.

Es werden in dieser Fraktion die Elemente geldst, die an die sehr viel stabileren, kristallinen

Eisenoxide gebunden sind.

Fraktion 7: Residual gebundene Schwermetalle

Die verbliebene Bodenprobe wird anschlieBend mit konz. HNO3 (15 mL) und konz. HCIO4
(5 mL) versetzt, je eine Stunde bei 80 °C und 120 °C erhitzt und anschlieBend bei grofRerer

Hitze bis zur Trockene eingedampft. Der Riickstand wird in HNO3 (100 mL, 5 M) geldst.

Die sehr stark im (brigen Bodenmineral fixierten Elemente werden in dieser Fraktion

freigesetzt.

Zeien und Brimmer empfehlen in der Publikation die Verwendung von Ammoniumsalzen, da

sie nur sehr geringe Stéreffekte bei Atomabsorptionsmessungen verursachen.

Weitergehend hat dies allerdings auch den Vorteil, dass die eingebrachten Salze thermisch zu
gasformigen Zersetzungsprodukten umsetzbar sind. Es lassen sich somit mit einigem Aufwand

storende Matrixeffekte bei zum Beispiel einer lonentauscherextraktion entfernen.
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3.3 GAMMADETEKTOREN

Die einfachsten und vom Funktionsprinzip verstandlichsten Strahlungsdetektoren sind
gasgefillte Zahlrohre. Zu dieser Gruppe gehoren lonisationskammern, Proportionalzahlrohre

und Geiger-Miiller-Zahlrohre.

Diese drei Detektortypen haben gemeinsam, dass sie vereinfacht gesagt aus zwei
Kondensatorplatten bestehen, die durch einen gasgefiillten Bereich voneinander getrennt
sind. Praktisch wird dies oft dadurch realisiert, dass das zylinderférmige Gehause als Kathode

fungiert. Die Anode ist als mittig im Gehause befindlicher Draht realisiert.
Durch die anliegende Spannung unterscheiden sich die drei Zahlrohrtypen voneinander.

In einer lonisationskammer liegt eine

1012
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e
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sodass sie auf dem Weg zur Anode Abbildung 8: Verstdrkungsbereiche in den Verschiedenen Zéhlrohrtypen.
lawinenartig weitere Elektronen aus anderen Gasmolekiilen herausschlagen. Es kommt
dadurch zu einer Signalverstarkung, wodurch einzelne Ereignisse besser detektiert werden

konnen und ihnen leichter eine Energie zugeteilt werden kann.
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Bei einer weiteren Erhéhung der Spannung erfasst die Lawine das gesamte Zahlrohr und sorgt
somit fir eine starke Entladung bei jedem einzelnen Strahlungsereignis. Im Gegenzug wird die
Information Uber die Energie verloren. Bei dieser Bauart handelt es sich um ein Geiger-Miiller-

Zshlrohr.8

Zur Identifikation unbekannter Radionuklidgemische wird eine moglichst scharfe
Energieauflosung der Detektoren benétigt. Halbleiterdetektoren weisen hierbei deutlich

bessere Eigenschaften auf.

Bei diesen Detektoren handelt es sich prinzipiell um eine Diode, die in Gegenstromrichtung
betrieben wird. Durch die angelegte Spannung wird eine an Ladungstragern verarmte Zone im
Detektor erzeugt. Ein eintreffendes Strahlungsteilchen hebt in dieser verarmten Zone eine
Reihe von Elektronen aus dem Valenz- in das Leitungsband. Die so erzeugten Elektron-Loch-
Paare konnen sich nun durch den Kristall bewegen und analog zum Proportionalzdhlrohr einen

Stromfluss erzeugen, der proportional zur Energie des Strahlungsereignisses ist.’

In Abbildung 9 ist
300-900 V

exemplarisch der Aufbau p-leitendes Si

eines lithiumdotierten s

Silicium-Halbleiterdetektors
Be-Fenster ——|

Al-Kontakt

(Si(Li)-Detektor) gezeigt.

Réntgenstrahlung

Besonders zur Detektion i Fogri Frtiitinr
. Transparenter
von hochenergetischen i
Gammaquanten wird - Kryostat mit
«— flissigem Ny

. 77K

aullerdem Germanium als 'L l | vy
SRV W] PO = e A

Halbleitermaterial Li-gedriftetes n-leitendes Si

Silicium
. i Bereich
verwendet. Germanium hat L

gegent‘jber Silicium den Abbildung 9: Schematische Darstellung eines Si(Li)-Halbleiterdetektors.
Vorteil, dass es eine kleinere Bandliicke besitzt. Das gleiche Strahlungsereignis flihrt somit zu
einem starkeren elektrischen Signal. AuRerdem absorbiert Germanium aufgrund seiner

héheren Dichte Gammastrahlung besser.?

Trifft ein Gammaphoton auf den Detektor, erzeugt es dort eine groe Anzahl Ladungstrager,
die zu einem detektierbaren Strompuls fihren. In einem Multichannel Analyser wird jede

Impulshéhe einem Kanal zugeordnet und die Anzahl der Ereignisse pro Kanal gespeichert.
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Werden die Kanale nach den zugehorigen Energien sortiert, ergibt sich daraus ein Spektrum.
Ein Beispiel eines solchen Spektrums ist in Abbildung 10 dargestellt. Es handelt sich dabei um
das Spektrum des Multielementstandards zur Zahlausbeutekalibration von Fraktion 3

(vgl. Kapitel 5.1). Jedem scharfen Peak lasst sich ein Radionuklid zuordnen.

300
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200

150
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| [ [ [ | [ | |
0 100 200 300 400 500 600 800 %00 1000 1100 1200 1300

700
Energie(kev)
Abbildung 10: Beispielhaftes Gammaspektrum einer Messung eines Multielementstandards.

In einem realen Gammaspektrum beobachtet man neben dem typischen, scharfen Peak, dem

Photopeak, auch einen breiten Signalbereich bei niedrigeren Energien. Diesen Energiebereich

nennt man das Comptonkontinuum und er

Zah- p
endet mit der Comptonkante. (siehe ¢
Abbildung 11) [
Bei der Entstehung des Photopeaks wird die [
gesamte Energie des Gammaphotons im i' \
Detektor deponiert. Es kann durch C

Comtonstreuung allerdings dazu kommen,

_ | Imputshéhe
dass das Gammaphoton an einem Elektron

im Detektionskristall gestreut wird und den Abbildung 11: Vereinfachte Darstellung eines
Gammaspektrums eines einzelnen Strahlers mit Photopeak (P)

Detektor wieder verlasst. Abhangig vom .4 comptonkante (c). 24

StoRBwinkel zwischen Elektron und Photon
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wird dabei ein nur ein Teil der Energie im Detektor abgegeben. Ein maximaler Energielbertrag
entsteht bei einem Winkel von 180°. Dies ist der maximale Wert des Comptonkontinuums und
entspricht der Comptonkante. Kleinere Winkel sorgen entsprechend flir einen geringeren

Energielibertrag, woraus der kontinuierliche Bereich entsteht.

Zur Quantifizierung des Gammastrahlers, wird typischerweise die Flache des Photopeaks pro
Zeit verwendet. Hier muss allerdings eine Reihe von Einflussfaktoren beachtet werden. Die
Geometrie und Position der Probe hat hiervon den gréften Einfluss, da sie darliber
entscheidet, welcher Anteil der in alle Richtungen emittierten Strahlung den Detektor trifft.
Aullerdem werden nicht zwangslaufig bei jedem Zerfall Photonen derselben Energie
ausgesandt. Jede Gammalinie besitzt eine gewisse Emissionswahrscheinlichkeit. Ein weiterer
Einflussfaktor ist zum Beispiel die Detektionswahrscheinlichkeit oder die Energieabhangigkeit

des Detektors.

Diese Einflisse werden typischerweise in der Messeffizienz zusammengefasst. Am einfachsten
|asst sie sich bestimmen, indem ein Standard des untersuchten Radionuklids mit bekannter
Aktivitdat und gleicher Geometrie gemessen wird. Aus dem Verhaltnis von Aktivitat und

gemessenen Zerfallsereignissen ldsst sich die Effizienz bestimmen.
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3.4 LiQuiD SCINTILLATION COUNTER (LSC)

Die bisher behandelten Detektoren haben das Problem, dass sie zur Detektion sehr geringer
Aktivitaten relativ lange brauchen. Die Probe emittiert Strahlung zufallig in jede Richtung,
wahrend der Detektor meist nur einen Teil der nach unten abgegebenen Strahlung
absorbieren kann. Bei sehr geringen Aktivitaten bietet sich daher die Flissigszintillation an, da

der Strahler im Detektrionsmedium geldst und somit vollstandig umgeben ist.

Zur Detektion wird der Effekt ausgenutzt, dass bestimmte Substanzen nach Anregung durch
ionisierende Strahlung UV-Licht emittieren. Dieser Lichtblitz lasst sich relativ einfach

detektieren.

3.4.1 Cocktail

Die Probenlésung wird zur Messung mit einem sogenannten Cocktail 7 N

\
versetzt. Die Hauptkomponente des Cocktails ist ein aromatisches O/L;)\Q
Loésungsmittel wie zum Beispiel Diisopropylnaphthalin (DIPN). Die

g P propy P ( ) Abbildung 12: Der hdufig
aromatischen Molekiile sind in der Lage die Strahlung zu absorbieren, verwendete Szintillator 2,5-
Diphenyloxazol (DPO).

wobei ein angeregtes Losungsmittelmolekil erzeugt wird. Diese
Anregung wird auf ein Szintillatormolekul Gbertragen, das durch Emission von UV-Licht in den
Grundzustand zurlickkehrt. Ein haufig verwendeter Szintillator ist 2,5-Diphenyloxazol (DPO)
(siehe Abbildung 12). Die Emission erfolgt im Bereich von 375-430 nm. In einigen
Szintillationscocktails wird auerdem ein Wellenlangenshifter wie zum Beispiel 1,4-Bis-(5-

phenyloxazol-2-yl)-benzol (POPOP) zugesetzt, um die Emissionswellenlange zu einer langeren

Wellenldnge zu verschieben, bei der die Detektoren ein besseres Ansprechvermogen zeigen.

Um die haufig in wassriger Losung vorliegenden Proben mit dem unpolaren Cocktail mischen

zu kénnen, werden fiir diese Anwendungen auRerdem Emulgatoren hinzugegeben.

Ein einzelnes Strahlungsteilchen besitzt sehr viel Energie, die beim Durchgang durch den
Cocktail an eine Vielzahl verschiedener Molekile abgegeben wird. Es kommt somit beim

Durchdringen von Korpuskularstrahlung durch den Cocktail zu einer ganzen Reihe an
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freigesetzten Photonen. Die Intensitdt dieses Lichtblitzes lasst dabei auf die Energie der

Strahlung schlieRen.*?

3.4.2 Photomultiplier

Die Detektion des Lichtblitzes erfolgt Gblicherweise durch den Einsatz von Photomultipliern.
In einem Photomultiplier treffen die zu detektierenden Photonen zuerst auf eine
photosensitive Kathode, aus der sie aufgrund des photoelektrischen Effekts Elektronen
herausschlagen. Diese Photoelektronen werden durch ein anliegendes Potenzial zu einer
Dynode hin beschleunigt, aus der sie beim Auftreffen zusatzliche Elektronen herausschlagen.
Dies wird durch eine Reihe weiterer Dynoden wiederholt, wodurch sich die Anzahl der
Elektronen exponentiell erhéht. An einer Anode werden die Elektronen schliefSlich gesammelt
und als Strom detektiert. Photomultiplier sind so in der Lage, sehr empfindlich eine geringe

Anzahl Photonen zu detektieren. ®

Photon { Photo- / ~ T )

/ AN - —
Elektron ' = _

X |:| R, Messausgang
Sekunddir-
B R R ﬂflekrmf?en
W O e O e B o O e ® S

r 5)

R
]
/ Y,
/ O O
Photokathoden- - + L
schicht Beschleunigungs- =

spannung 1-2 kV

Abbildung 13: Schematischer Aufbau eines Photomultipliers.1t
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3.4.3 Signalverarbeitung

M Coincidence Pulse

A A
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Abbildung 14: Schema der Signalverarbeitungskette in der LSC.1°

Aufgrund von thermischem und elektronischem Hintergrundrauschen wiirde es bei der
Verwendung von einem einzelnen Photomultiplier zu einem relativ starken
Untergrundrauschen von ca. 10000 Counts pro Minute in einem Messbereich von
0—2000 keV kommen.’® Um dieses Rauschen zu verhindern, werden (blicherweise zwei
Photomultiplier in Koinzidenz eingesetzt. Ein Signal wird nur dann aufgezeichnet, wenn es auf

beiden Photomultipliern simultan gemessen wurde.

Da bei einem Zerfall eine ganze Reihe an Photonen richtungsunabhangig freigesetzt wird,
missen hierbei zwangslaufig beide Multiplier ausschlagen. Stdérende thermische und
elektrische Effekte der einzelnen Photomultiplier sind voneinander unabhangig und treten nur

zufallig gemeinsam auf und erzeugen somit in der Konizidenzanordnung nur selten ein Signal.

AnschlieBend werden die beiden Signale addiert. Neben dem Effekt der Signalverstarkung
sorgt dies auBerdem dafiir, dass die Energie des Signals unabhangig vom Ort des Zerfalls wird.
Findet ein Zerfall in der Nahe der GefalRwand eines der Detektoren statt, wird der eine einen
sehr ungestorten Lichtblitz sehen. Das Licht, das den anderen Detektor erreichen wird, muss
eine vergleichsweise lange Wegstrecke durch den Cocktail zuriicklegen und kann dabei durch
Absorption geschwacht werden. Durch Addieren dieser beiden Signale hebt sich der Einfluss

der Position auf.
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AnschlieBend wird in einem Multichannel Analyser analog zur Gammaspektroskopie jede

Energie einem Kanal zugeordnet und die Anzahl der Ereignisse pro Kanal gezihlt.1°

In einigen Geraten, wie zum Beispiel dem in dieser Arbeit verwendeten Hidex 300 SL, wird ein
dritter Photomultiplier verwendet. Die erzielte Dreifachkoinzidenz der Messungen verbessert
die Sicherheit der Zahlereignisse nochmals. AuRerdem ist es moglich, durch den Vergleich von
Doppel- und Trippelkoinzidenz die Aktivitat kalibrationsfrei zu bestimmen. Diese Methode
wurde in dieser Arbeit allerdings nicht verwendet, da nach Aussage des Herstellers der Fehler

bei drei vorhandenen Radionukliden zu groR ist.
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3.4.4 Quench
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Abbildung 15: Schema der verschiedenen Quenchvorgénge. Die gestrichelten roten Pfeile stellen die Weitergabe von
Anregungsenergie dar.1?

Da der Szintillatorcocktail die Probe vollstandig umgibt, flihrt nahezu jeder radioaktive Zerfall
zu einem messbaren Signal. Die Zahlausbeute liegt daher theoretisch bei nahezu 100%. In der
Praxis wird diese Ausbeute allerdings durch Quencheffekte verringert. Sie sorgen dafiir, dass
die Menge der pro Zerfall emittierten Photonen abnimmt oder bei starkerem Quench auch
einzelne Zerfalle nicht detektiert werden kénnen. Dabei ldsst sich zwischen dem chemischen

Quench und dem Farbquench unterscheiden.

Der chemische Quench ist davon der haufigste. Bei der Weitergabe der Anregungsenergie der
absorbierten Strahlung zwischen den Losungsmittelmolekilen kann es vorkommen, dass
diese Energie auf ein Fremdmolekil mit quenchenden Eigenschaften Gbertragen wird. Dieses
Molekiil ist nicht dazu in der Lage, diese Energie an andere Molekiile weiterzugeben, wodurch

hierbei keine weiteren Photonen emittiert werden.
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Der Farbquench hingegen findet nach der Emission der Photonen statt. Treffen die emittierten
Photonen im LSC-Cocktail auf einen Farbstoff oder ein intransparentes Partikel, konnen sie

absorbiert werden und erreichen somit den Detektor nicht mehr.

Ein schwacher Quench macht sich im Spektrum zunachst durch eine Verschiebung der

Energien bemerkbar. Jedes Strahlungsereignis wird nach der Gesamtenergie der emittierten

Photonen  einem Kanal Quench Effect
zugeordnet. Der Quench

sorgt daflr, dass weniger Unquenched
Sample

Photonen den  Detektor ®@
32P
erreichen und somit die Quenched
Y Sample

Counts

Energie des Zerfalls als zu

gering eingeschatzt wird. Die

Zahlrate wird davon

Energy (log)
allerdings nicht beeinflusst. 1 1

. . . Abbildung 16: Die Wirkung des Quenches auf das LSC-Spektrum. Dargestellt ist die
(Siehe 1 in Abbildung 16)

Verringerung der Energien (1) und die Abnahme der Zdhlereignisse (2). 23

Bei einem starkeren Quench oder auch bei einem schwacheren Strahler kann es vorkommen,
dass keine Photonen mehr den Detektor erreichen und somit der Zerfall nicht mehr registriert

werden kann. Dies hat eine Abnahme der Zdhlrate der Probe zur Folge. 1°

3.4.5 Sonstige Storeffekte

Neben dem Quench kann es zu weiteren Storungen der LSC-Messung kommen. Sehr haufig
treten hiervon Lumineszenzeffekte auf. Durch den Einfall von Licht in den LSC-Cocktail kann

es zu einer Phosphoreszenz kommen. Dies betrifft vor allem frisch zubereitete Proben.

Der phosphoreszierende Cocktail emittiert dabei unabhangig von Zerfallsereignissen sehr
viele Photonen. Aufgrund der hohen Anzahl kommt es vor, dass in den Koinzidenzdetektoren
zeitgleich Photonen eintreffen und somit falschlicherweise fiir ein Signal sorgen. Der
Phosphoreszenz lasst sich durch eine Adaptionszeit entgegnen, in der die Probe vor der
Messung im Gerat unter Lichtausschluss aufbewahrt wird, um die Phosphoreszenz abklingen

zu lassen.
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Einen &hnlichen Effekt hat chemische Lumineszenz. Hierbei kommt es aufgrund von
chemischen Reaktionen zur Emission von Photonen. Im Gegensatz zur Phosphoreszenz klingt
die Chemolumineszenz allerdings sehr viel langsamer ab. Da sie vor allem bei alkalischem pH
und Anwesenheit von Wasserstoffperoxid auftritt, lasst sie sich durch Vermeiden dieser
chemischen Umgebung umgehen. AuBerdem gibt es spezielle Cocktails mit Zusatzen, die diese

Reaktionen unterdriicken konnen.

Eine weitere Storquelle konnen statische Entladungen sein. Auf der Oberflache von Isolatoren
kann es durch statische Aufladung zu einer Potenzialdifferenz von einigen kV kommen, die bei
Entladung eine groRe Menge Photonen freisetzen kann. Dies lasst sich im Gerat durch einen
eingebauten lonisator verhindern. Der lonisator erzeugt einen ionisierten Luftstrom, der auf
das Probengefal} geleitet wird und hier zu einem schnelleren Abbau der statischen Ladungen

fuhrt.

Die Intensitat von storender Strahlung aus externen Quellen ldsst sich durch eine
ausreichende Abschirmung des Messgerates mit zum Beispiel Blei verringern. Sehr
energiereiche kosmische Strahlung ist allerdings meist dennoch in der Lage, diese
Abschirmung zu durchdringen. Um diesen Einfluss zu verhindern wird meist auf einen ,active
Guard” gesetzt. Dabei handelt es sich um ein weiteres Szintillationsmedium, das die
Messkammer umgibt. Wird ein Ereignis simultan in diesem Medium und in der Probe
detektiert, handelt es sich mit hoher Wahrscheinlichkeit um von aullen eingetretene

kosmische Strahlung. Das zugehérige Signal wird verworfen.1°
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4  DURCHFUHRUNG

4.1 SEQUENTIELLE EXTRAKTION DER BODENPROBEN

Die drei, jeweils 30 cm langen Bohrkerne wurden in vorherigen Versuchen bereits in 2-4 cm
lange Segmente zersagt und getrocknet. Diese Proben wurden so vereinigt, dass aus jedem

Bohrkern ein dreiteiliges Tiefenprofil mit jeweils 10 cm Dicke entstand.

Von diesen Bodenproben wurden
bei einer vorhergegangenen Arbeit®?
bereits die Extrakte nach Zeien und

Briimmer’ hergestellt.

Es wurde aullerdem pro Fraktion

eine Blindprobe angefertigt, in der

kein Boden verwendet wurde.

Ansonsten wurden alle Schritte der Abbildung 17: Ubersichtsbild der Extraktionslésungen der Bodenproben.

Extraktionen durchgefiihrt.

Aus den getrockneten, vermengten und homogenisierten Bodenproben wurden jeweils 2 g

entnommen. Die exakten Einwaagen der Proben sind im Anhang 9.1 angegeben.

Flr die Auswertung der Messergebnisse wurden die einzelnen Bodenproben mit den Ziffern

P1 bis P9 versehen. Das genaue Benennungsschema ist in Tabelle 1 dargestellt.

Tabelle 1: Benennungsschema der Bodenproben.

Proben- Bodenprobe Proben- Bodenprobe Proben- Bodenprobe
nummer + Tiefe nummer + Tiefe nummer + Tiefe
= T <R <~
& L020em . 1020¢n P L0206
i 2030 e i 2030 e b 2030 e
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4.2 GAMMAMESSUNG DER BODENEXTRAKTE

Zur Bestimmung der 3’Cs-Aktivitit wurden gammaspektroskopische Messungen
durchgefiihrt. Dazu wurden die jeweiligen Extrakte in ihrer Gesamtheit auf einem
Intertechnique EGPC 115 P-15B HPGe-Detektor (Detektor 1 und 2) und einem Ortec 29-
TP20009B HPGe-Detektor (Detektor 3) fiir ein bis drei Tage gemessen. Zur Bestimmung der
Messeffizienz wurde zu jeder Fraktion ein eigener Geometriestandard mit gleicher

Matrixzusammensetzung und bekannter 13’Cs-Aktivitit hergestellt und ebenfalls vermessen.

Die zur Auswertung gewahlten Kanale sind in Tabelle 2 dargestellt. Sie entsprechen auf dem
jeweiligen Detektor der 661 keV Gammalinie. Fiir die Subtraktion des Untergrundsignals
wurde eine moglichst lange Untergrundmessung aus dem bestehenden Datensatz

ausgewahlt, die zeitlich moglichst nahe an den durchgefiihrten Messungen liegt.

Tabelle 2: Ubersicht iiber die ausgewerteten Kandle der Gammadetektoren.

Detektor Det 1 Det 2 Det 3
Ausgewertete Kandle 5239-5307 5277-5367 3934-4000

4.3  AUFARBEITUNG DER EXTRAKTE FUR DIE STRONTIUM-EXTRAKTION

Erste Messungen an den Proben haben gezeigt, dass die Aktivitdt der einzelnen Extrakte nur
sehr gering ist. Um die Nachweisbarkeit von °°Sr zu verbessern, wurde fiir die °°Sr-Bestimmung

das gesamte Extrakt in der Messung verwendet.

Zuerst wurden 1-2 Bq ®°Sr als Tracer hinzugegeben, um die Wiederfindungsrate zu bestimmen.
Die genaue Traceraktivitat wurder bestimmt, variierte aufgrund des schnellen Zerfalls von 8>Sr
allerdings von Tag zu Tag. AnschlieBend wurde ca. 1mL der Probe fir spatere

massenspektrometrische Messungen zurlickgestellt.

Um den Einfluss der sehr hohen Salzfracht aus der Extraktion zu minimieren, wurden die in
der Bodenextraktion hinzugegebenen Salze auf einer Heizplatte thermisch zersetzt. Das
exakte Vorgehen unterschied sich dabei je nach Fraktion. Eine exakte Temperaturkontrolle

erfolgt nicht.
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Fraktion 1 (NH4NO3): Die Probe wurde nach und nach in einem 50 mL Erlenmeyerkolben

eingedampft, das Probengefal zwei Mal mit je 10 mL 0.01 M HNOs gewaschen. Die
Waschlosung wurde zu der Probe gegeben, bis zur Trockene eingedampft und die
zuriickbleibende Salzschmelze thermisch zersetzt. Der Riickstand wurde mit ca. 20 mL 8 M

HNO3s aufgenommen und unter Sieden auf ca. 5 mL eingedampft.

Die Verwendung von einem Uberschuss war nétig, um die mit °Sr beaufschlagte Glasflache
ausreichend zu benetzen. Das anschlieRende Sieden diente der besseren Losung des

Rickstandes und der Verringerung des Volumens.

Fraktion 2 (NHsAc): Verfahren wie bei Fraktion 1.

Fraktion 3 (NHsAc, [NH30H]CI): Um die Bildung von explosivem [NH3OH]NOs zu verhindern,

wurde in den ersten Schritten die Zugabe von jeglichen Nitraten vermieden.

Die Probe wurde nach und nach in einem 50 mL Erlenmeyerkolben eingedampft, das
Probengefal zwei Mal mit je 10 mL Reinstwasser gewaschen. Die Waschlésung wurde zu der
Probe gegeben, bis zur Trockene eingedampft und die zuriickbleibende Salzkruste thermisch
zersetzt. Anschliefend wurde der Riickstand mit ca. 10 mL 1 M HCl aufgenommen und erneut
eingedampft und thermisch zersetzt, um eine vollstandige Zersetzung des [NH3OH]CI
sicherzustellen. Der Rickstand wurde mit ca. 20 mL 8 M HNOs aufgenommen und unter

Sieden auf ca. 5 mL eingedampft.

Fraktion 4 (NHsAc, EDTA): Verfahren wie bei Fraktion 1.

Fraktion 5 (NH4-Oxalat): Verfahren wie bei Fraktion 1.
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Fraktion 6 (NH4-Oxalat, Ascorbinsdure): Die Probe wurde nach und nach in einem 50 mL

Erlenmeyerkolben eingedampft, das ProbengefaR zwei Mal mit je 10 mL 0.01 M HNO3
gewaschen. Die Waschl6sung wurde zu der Probe gegeben, bis zur Trockene eingedampft und
der Rickstand thermisch zersetzt. Hierbei durfte die Temperatur nicht zu hoch werden, um
ein Uberschiumen der karamellisierenden Ascorbinsdure zu verhindern. Der verkohlte
Rickstand wurde mit ca. 10 mL konz. HNOs versetzt und erneut eingedampft und thermisch
zersetzt, um ihn in eine 16sliche Form zu Giberfiihren. Der Riickstand wurde mit ca. 20 mL8 M

HNOs aufgenommen und unter Sieden auf ca. 5 mL eingedampft.

Fraktion 7 (5 M HNQ3s): Die Probe wurde nach und nach in einem 50 mL Erlenmeyerkolben

eingedampft, das Probengefall zwei Mal mit je 10 mL 0.01 M HNOs; gewaschen. Die

Waschlosung wurde zu der Probe gegeben und auf ca. 5 mL eingedampft.

Die aufgearbeiteten Losungen waren durch Pyrolyseprodukte teilweise noch sehr stark
gefarbt. (vgl. Abbildung 18) Diese Farbung nahm im letzten Schritt, dem Eindampfen der 8 M

HNOs oft merklich ab. Ein storender Einfluss auf die Sr-Extraktion konnte nicht festgestellt

werden.

Abbildung 18: Foto der unterschiedlichen Fédrbung der Proben durch Pyrolyseprodukte. Zu sehen sind zufillig ausgewdhlte
Proben der Fraktionen 2, 3, 4 und 6.
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4.3.1 Reextraktion verunreinigter Proben

Zwei Proben waren nach der Extraktion noch mit einem anderen Radionuklid unbekannter
Herkunft verunreinigt, was eine °°Sr-Quantifizierung verhinderte. Um diese Proben erneut
abzutrennen, musste der LSC-Cocktail abgetrennt werden. Das Proben-LSC-Cocktail-Gemisch
wurde mit 10 mL 8 M HNOs extrahiert und die organische Phase anschlieend erneut mit
10 mL 8 M HNOs3 gewaschen. Zur besseren Phasentrennung wurden die Gemische

zentrifugiert.

Die wassrigen Phasen wurden auf ca. 5 mL eingedampft, wobei sich eine hochviskose
organische Phase bildete. Das Gemisch wurde in ein Zentrifugenréhrchen lberfiihrt, das
GefaRkR mit 5 mL 8 M HNOs gewaschen und die organische Phase mit 5 mL Toluol extrahiert.
Die organische Phase wurde verworfen und der gebildete weille Niederschlag wurde mit 5 mL
8 M HNOs erneut gewaschen. Die wassrigen Phasen wurden vereinigt und wie die anderen

Proben weiterbehandelt.

4.4  STRONTIUM-EXTRAKTION

Zur Trennung des °°Sr von anderen Radionukliden wurde eine Extraktion mit einem
Kronenetherharz durchgefiihrt. Es wurde dazu das Sr-Resin der Firma Eichrom mit einer
PartikelgroRRe von 50 — 100 um verwendet. Zur Extraktion des Sr wurde eine Vorschrift von
Maxwell et al.'* in abgewandelter Form befolgt. Im Gegensatz zur Vorschrift wurde lediglich
eine Sr-Resin Kartusche verwendet und die Elutionslosung bestand lediglich aus 0.01 M HNOs3,

statt 0.05 M HNOs.
Vor der Abtrennung wurde das Harz ca. 30 min mit 8 M HNOs konditioniert.

AnschlieBend wurden 7 mL 8 M HNOs zu dem aufgearbeiteten Extrakt gegeben, und durch
Anlegen eines Vakuums durch das Resin gezogen. Das GefdaR wurde mit 5 mL 8 M HNO3

gewaschen und diese Losung ebenfalls auf das Resin gegeben.
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Das Resin wurde nun mit 15 mL 8 M HNOs3, einer Lésung aus 3 M HNOs und 0.05 M Oxalsdure

und schliefRlich 10 mL 8 M HNOs gewaschen, um stérende Radionuklide zu entfernen.

Das auf dem Resin noch fixierte °°Sr wurde mit 18 mL 0.01 M HNO3 eluiert und die Lésung in
einem Erlenmeyerkolben auf ca. 3 mL eingedampft. Um eine konstante Zusammensetzung
der Messlosung zu gewahrleisten, wurde das eingedampfte Eluat mit Reinstwasser auf 5 mL
verdiinnt und in einem HD-PE-LSC-Vial mit 15 mL des LSC-Cocktails Ultima Gold AB von Perkin

Elmer versetzt.

4.5 MESSUNG DER Sr-EXTRAKTE MITTELS LIQUID SCINTILLATION COUNTING (LSC)

Die LSC-Messungen wurden aus Zeitgriinden an zwei Geraten parallel durchgefiihrt.

Verwendet wurde ein Hidex 300 SL und ein 1220 Quantulus.

Urspriinglich war geplant, jede Probe zwei Mal zu vermessen: Zuerst direkt am Tag der
Extraktion, um das °°Sr ohne °°Y zu messen und anschlieRend nach mindestens 3 Wochen im

90Sr/20Y-Gleichgewicht.

Aus zeitlichen Griinden wurden von den Fraktionen 3, 4 und 6 nur die Blindproben und die
ersten drei Extrakte doppelt gemessen. Die anderen Proben dieser Fraktionen wurden nur

nach Einstellung des °°Sr/?°Y-Gleichgewichts gemessen.

Am Hidex wurden jeweils 4 Wiederholmessungen zu je 20000 s ohne vorherige Wartezeit
durchgefiihrt. Es wurden die Doppel- und die Dreifachkoinzidenz der Messungen
aufgezeichnet und drei Regions of Interest festgelegt: Kanal 0-280 fiir Sr, Kanal 281-680 fiir
9Sr und Kanal 681-820 fiir %Y.

Am Quantulus wurden ebenfalls 4 Wiederholmessungen zu je 333.33 min ohne vorherige
Wartezeit durchgefiihrt. Es wurden dieselben Regions of Interest gewéahlt: Kanal 0-280 fiir #Sr,

Kanal 281-680 fiir 2°Sr und Kanal 681-820 fiir 2°.

Die Verwendung der gleichen Messfenster auf beiden Geradten hat sich im Experiment als
angemessen herausgestellt. Wahrend die Lage des Peakmaximums des #Sr Peaks zwischen

den Messgeriten leicht variiert, ist das Ende des #Sr Bereichs auf beiden Messgeréten gleich.
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Der Verlauf der Spektren im hoherenergetischen Bereich ist auf beiden Geraten identisch.

(siehe Abbildung 19)

Ubersicht tiber die gewihlten Messfenster

8Sr 90gy 90y

—— Hidex

Zahlereignisse

Quantulus

0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000

Kanalnummer

Abbildung 19: Darstellung der gewdhlten Messfenster. Es ist das Spektrum der gleichen Probe
auf jedem der Messgerdite angezeigt.

Die Messungen wurden anschlieRend nach DIN ISO 18589-5'° ausgewertet. Dazu wurden
lediglich die Messungen im °°Sr/°°Y-Gleichgewicht verwendet und die °°Sr-Fenster und *°Y-
Fenster addiert und gemeinsam betrachtet. Hierdurch kommt es zu einer deutlich gréReren

Signalmenge, was die statistische Reinheit der Ergebnisse verbessert.
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4.5.1 Weitere hergestellte Proben zur LSC-Messung

Zur Quantifizierung der chemischen Ausbeute Gber 8°Sr in der LSC wurden drei Standards mit
bekannter #Sr-Aktivitait hergestellt, indem das entsprechende Volumen der 85r-
Stammlosung mit Wasser auf 5 mL verdiinnt wurde und anschlieend mit 15 mL des LSC-

Cocktails gemischt wurde.

Zur Erstellung einer Kalibriergeraden wurden fir jedes Messgerat drei °°Sr-Standards
hergestellt. Die Volumina der Stammlésung wurden mit 7 mL 8 M HNOs und einem 3%Sr
Ausbeutetracer versetzt und nach dem Standardverfahren extrahiert. Messungen wurden

jeweils direkt nach der Extraktion und im °°Sr/°%Y Gleichgewicht durchgefiihrt.

Es wurden nachtraglich noch zwei weitere Kalibrationsstandards pro Messgerat angefertigt,
um den betrachteten Bereich zu optimieren. Hierflir wurden die entsprechenden Volumina
der 8Sr und °°Sr Standards zusammengegeben, mit Wasser auf 5 mL verdiinnt und ohne
Extraktion zu 15 mL LSC-Cocktail hinzugegeben. Die Zugabe von 8°Sr diente zur Angleichung
der Matrixzusammensetzung um gleichbleibende Einflisse auf das Untergrundsignal zu

gewahrleisten.
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5  AUSWERTUNG

5.1  GAMMASPEKTROMETRISCHE MESSUNGEN ZUR BESTIMMUNG DES 137Cs GEHALTES

Zum Ansetzen der Geometriestandards wurde ein QCY-48 Multielementstandard der Firma

Eckert & Ziegler Isotope Products verwendet, der vom ;... 3. spesifische Aktivitdt der 57Cs

. . ire - Geometriestandards zum Bezugszeitpunkt
Deutschen Kalibrierdienst zertifiziert wurde.

des Standards.
Dieser Multielementstandard enthielt am 01.05.2016 eine Fraktion '¥7Cs-Aktivitat in
Bq
spezifische 137Cs-Aktivitat von 2320 Bq/g (+ 2.3 %). Im Haus 1 607 +1.4
wurde dieser Standard um den Faktor 0,0255 verdinnt. Aus 2 60.9+1.4
_ _ ' . 3 60.7 1.4
diesem Standard wurden die Standards mit den in Tabelle 3 a 607 +14
dargestellten Aktivitaten hergestellt. Die exakten Einwaagen 5 60.7+1.4
6 60.6+1.4
sind im Anhang 9.2.2 angegeben.
7 60.7+£1.6

Mit diesen Standards wurde auf jedem fiir die Fraktion
verwendeten Detektor die Zahlausbeute der Proben bestimmt. Es wurde dazu eine

Einzelmessung mit mindestens 10000 Counts durchgefiihrt.

Die Zahlausbeute € wurde aus dem Verhaltnis des Signals S und der zerfallskorrigierten
Aktivitat der Probe A berechnet (Formel (5.1)). Der Fehler u(g) wird dabei nach der GaulRschen

Fehlerfortpflanzung in Formel (5.2) bestimmt.

(5.1)

u(&) = \/&] u(sy +[%)z u(A) (5.2)
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Die Signalintensitit S wurde gemaR DIN ISO 11929'® gus den Summierten Counts n der

Messungen und der Messzeit t bestimmt. Der Index g steht dabei flir die Messung der Probe

und der Index O fiir die Untergrundmessung.

Die Zahlausbeuten sind in Tabelle 4 dargestellt.

Tabelle 4: Zdhlausbeuten auf den verschiedenen Detektoren.

zerfallskorrigierte Zahlausbeute €in

Aktivitit in Bq Counts/Bq

Fraktion 3 59.1+1.4 0.00536 +0.00014

Fraktion 4 59.0+14 0.00628 +0.00016
Detektor 1 ;

Fraktion 5 59.0+1.4 0.00616 +0.00017

Fraktion 6 59.2+1.4 0.00627 +0.00016

Fraktion 1 59.2+14 0.01832 +0.00044

Fraktion 2 593+14 0.01687 +0.00042
Detektor 2 .

Fraktion 5 59.0+1.4 0.01670 +£0.00040

Fraktion 7 59.3+14 0.01382 +0.00032

Fraktion 1 59.2+14 0.01773 +£0.00044
Detektor 3 .

Fraktion 4 59.1+1.4 0.01715 +0.00042

Die Aktivitdt der Proben wurde nach DIN 1SO 11929 berechnet.
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Mit dem Standardfehler u(y) gemal folgender Gleichung:

U(y)\/wz Ltn—g—tn—} y* g (W) (5.7)

Da der Standardfehler lediglich einen Fehlerbereich von 10, also 68%, abbildet, wurde er zur

Angabe der Ergebnisse verdoppelt um eine 95% Sicherheit wiederzugeben.

Als charakteristische Grenzen ergeben sich nach dieser Norm die Erkennungsgrenze y* und
die Nachweisgrenze y*. Die Wahrscheinlichkeit fiir den Fehler erster Art und den Fehler
zweiter Art wurde hierbei gleich 5% gesetzt, womit sich die beiden k-Werte zu

ki-o = k1-g = k = 1.65 vereinfachen.

y*=K-w- &—n—g (5.8)
t’ ot
2
2-y*+k W
y’i*:—tg (5.9)
1-k*-uZ (w)

Die so ermittelten Aktivitaten sind in Tabelle 5 dargestellt und auRerdem auf die Masse der
dafiir extrahierten Bodenproben (vgl. Anhang 9.1) bezogen. Alle Rohdaten sind im Anhang

9.2.3 zu finden.
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Tabelle 5: Ergebnisse der 137Cs-Bestimmung.

Fraktion | Probe Aktivitat der Aktivitdat | Fraktion | Probe | Aktivitat der Aktivitat

Probel6ésung @ in Bq pro Probelésung @ in Bq pro
in Bq kg Boden in Bq kg Boden
1 Blind <0.08 5 Blind <0.09
P1 0.778£0.069 38634 P1 <0.06 <32
P2 0.077 £ 0.039 38+20 P2 <0.07 <33
P3 <0.03 <17 P3 <0.05 <25
P4 429+0.23 2141+117 P4  0.212+0.038 10619
P5 0.560+0.070 28035 P5 <0.05 <27
P6 <0.05 <23 P6 <0.08 <42
P7 2.07+£0.12 1031 +59 P7 0.084 £ 0.042 42 +21
P8 0.407 £0.048 203 +24 P8 <0.08 <41
P9 0.042 £0.024 21+£12 P9 <0.06 <28
2 Blind <0.07 6 Blind <0.13
P1 0.083 £ 0.040 41+20 P1 0.368 £0.052 18326
P2 <0.06 <27 P2 <0.12 <60
P3 <0.06 <28 P3 <0.07 <34
P4  0.408+0.072 204+36 P4 1.99+0.19 992 £ 97
P5 <0.08 <41 P5 0.252£0.065 126+ 32
P6 <0.05 <27 P6 <0.09 <43
P7 0.221+£0.053 11026 P7 1.20+0.16 596 + 68
P8 <0.09 <45 P8 0.166 = 0.060 83+30
P9 <0.06 <32 P9 <0.10 <50
3 Blind <0.14 7 Blind <0.11
P1 <0.11 <54 P1 2.72+£0.18 1348 + 87
P2 <0.09 <46 P2 0.220+£0.071 11035
P3 <0.08 <40 P3 <0.06 <30
P4  0.159 £ 0.069 79+35 P4 13.18 £ 0.65 6584 t 327
P5 0.117 £ 0.070 58 £35 P5 1.59+0.12 792 £59
P6 <0.12 <58 P6 <0.07 <33
P7 <0.08 <40 P7 12.75+0.62 6357 £ 307
P8 <0.11 <55 P8 1.057+0.076 528 + 38
P9 <0.09 <46 P9 <0.10 <49
4 Blind <0.05
P1 <0.06 <32
P2 <0.08 <39
P3 <0.04 <20
P4  0.085+0.050 43 £ 25
P5 <0.03 <17
P6 <0.05 <23
P7 0.044 £ 0.024 22112
P8 <0.12 <62
P9 <0.07 <34
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5.2 HIDEXMESSUNGEN ZUR BESTIMMUNG DES °°Sr GEHALTES

5.2.1 Untergrundkorrektur

Von den vier Wiederholmessungen wurde die erste Messung verworfen, um stérende
Chemolumineszenzeffekte und Effekte durch statische Aufladung zu vermeiden. Es wurden
die Rohdaten der Spektren in Dreifachkoinzidenz exportiert und manuell ausgewertet. Es
wurden dazu jeweils die Counts der verschiedenen Kanale in den Regions of Interest (vergl.
Absatz 4.5) summiert, durch die Messzeit dividiert und der Mittelwert der drei Gbrigen
Wiederholmessungen gebildet. Pro Vierfachmessung wurde so jeweils ein Wert der Counts
pro Sekunde fiir jedes der drei Messfenster erhalten. Mit diesen Werten wurden alle weiteren

Rechnungen durchgefihrt.

Zur Korrektur des Untergrundes in den 2°Sr und *°Y Fenstern, wurden die jeweiligen Werte der
Blindproben verwendet. Da in keiner der Proben °°Sr nachgewiesen werden konnte und keine
signifikanten Unterschiede festgestellt werden konnten, wurden sowohl die Ergebnisse der
Messung direkt nach der Extraktion, als auch die der Messung nach drei Wochen verwendet.

Dies dient einem besseren Ausgleich statistischer Schwankungen.

Es wurde so ein separater Untergrundwert fiir das °°Sr Fenster und einer fur das °°Y Fenster

erhalten, der von allen weiteren Messungen subtrahiert wurde.

Zur Bestimmung des Untergrundsignals im 8°Sr Fenster wurde eine Leermessung (5 mL
Reinstwasser, 15 mL Cocktail) verwendet. Es wurde analog zu dem bisherigen die erste
Messung verworfen und ein Mittelwert der verbliebenen Counts pro Sekunde im &Sr

Messfenster gebildet.

Einen weiteren Einfluss auf den Untergrund im &Sr Messfenster hat der Gehalt der Probe an
%0Sr und %0Y. Betastrahler emittieren Strahlung in einem kontinuierlichen Energiebereich, bis
zu ihrer Endpunktsenergie. Es werden daher nicht alle ®°Sr und °°Y Signale in die danach
benannten Fenster fallen, sondern zu einem gewissen Anteil im niederenergetischeren 8Sr

Fenster detektiert werden.

Das Verhéltnis zwischen dem tatsachlich im °°Sr/°°Y Fenster gemessenen Signal und dem

falschlicherweise im 8°Sr Fenster gemessenen Signal ist konstant. Um dieses Verhiltnis zu

38



quantifizieren, wurde eine °°Sr Probe ohne 8Sr Zugabe von *°Y getrennt und direkt nach der
Extraktion, sowie nach der Wiedereinstellung des Gleichgewichts gemessen. Die Exakte

Aktivitdt der Probe ist dabei irrelevant, da sie das Verhaltnis nicht beeinflusst.

Aus dieser Messung konnte bestimmt werden, dass bei der Messung direkt nach der
Extraktion 10.6% der Intensitat des °°Sr-Fensters als zusatzlicher Untergrund im #Sr Fenster
gefunden werden kann. Bei der Messung im Zerfallsgleichgewicht befinden sich 5.9% der
Intensitit des gemeinsamen Fensters von °Sr und °Y im #Sr-Fenster als zusatzlicher

Untergrund.

Mit diesen Verhaltnissen konnte die Bestimmung de 8>Sr-Aktivitat auf den Einfluss des 2°Sr/?°Y

korrigiert werden.
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5.2.2 Bestimmung der chemischen Wiederfindungsrate

Zur Bestimmung der Wiederfindungsrate wurde das Verhaltnis aus der zerfallskorrigierten

zugegebenen #Sr Aktivitat und der in der LSC gemessenen #Sr Aktivitat gebildet.

Zur Bestimmung der #Sr-Aktivitat in der LSC wurde eine Kalibration an drei Standards
durchgefuihrt. In Tabelle 6 ist die auf den Messtag zerfallskorrigierte &Sr-Aktivitat mit dem
zugehorigen Signal der Hidex-Messungen dargestellt. Die exakten Einwaagen der Standards

sind im Anhang 9.3.1 zu finden.

Die Steigung wurde zu 2.123 + 0.051 cps/Bq und der Achsenabschnitt zu -0.0081 + 0.0062 cps

bestimmt.

Tabelle 6: Daten der 85Sr Kalibrationsmessung am Hidex.

Messdatum 85r Aktivitit in Bq LSC-Signal in cps
13.12.2017 2.49 1.075
11.12.2017 1.56 0.6737
12.12.2017 0.401 0.1649

Kalibration 8°Sr Hidex

1,2
y =0,4358x - 0,0081

R?=0,9999 @

o
)

o
o

LSC-Signal in cps

o
~

0,2

0,0
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0

85Sr Aktivitat in Bq

Abbildung 20: Kalibrationsgerade der 8>Sr-Kalibration am Hidex.
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Mit den Daten dieser Kalibration wurden die Wiederfindungsraten aus den Messungen im

90Sr/%0Y Gleichgewicht bestimmt. (Tabelle 7)

Tabelle 7: Wiederfindungsraten der auf dem Hidex gemessenen Proben.

Wiederfindungs- Wiederfindungs-

Fraktion Probe rate in % Fraktion Probe rate in %
Blind 36.3+1.1 Blind 60.5+7.3
P1 63.1+1.7 P1 68.3+1.7
P2 515+1.7 P2 59.4+4.2
P3 59.0+1.8 P3 62.0+1.8
P4 68.7+1.9 P4 719+2.0
Fi P5 574+1.8 F> P5 57.2+1.7
P6 57.3+1.9 P6 70.3+1.8
P7 65.6+2.0 P7 69.8+1.8
P8 57.2+1.9 P8 66.7 £ 2.0
P9 62.7+2.0 P9 62.8+1.8
Blind 59.7+2.0 Blind 59.0+6.9
P1 66.4+1.9 P1 80.4 £ 8.6
P2 66.3+2.2 P2 82.2+9.9
P3 71.7+£3.0 P3 64.1+1.6
F2 P4 74.4+2.8 E7 P4 729+1.9
P5 76.8+2.8 P5 61.2+1.8
P6 49.3+2.9 P6 73.4+£3.0
P7 72.1+29 P7 83.4+2.7
P8 74.1+2.9 P8 71.5+1.7
P9 65.6 £ 3.0 P9 71.2+1.8
Blind 65.1+2.6 90g, 2 Bq 713+1.4
P1 57.6+3.1 Standard 0.7 Bq 65.0+x1.3
P2 71.6+1.7 Hidex 0.07 Bq 725+1.4
P3 72.5+1.7
Fa P4 79.5+1.9
P5 740+ 1.6
P6 70.5+1.7
P7 79.7+1.9
P8 745+1.8
P9 71.0+1.7
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5.2.3 90Sr Kalibration

Zur Erstellung einer Kalibriergeraden wurden drei Kalibrierlésungen mit 3 Bq, 1 Bq und 0.1 Bq

%0Sr hergestellt und sowohl direkt nach der 2°Sr-Extraktion, als auch im °°Sr/°°Y-Gleichgewicht

gemessen.

Die Messpunkte direkt nach der
905r-Extraktion streuten
allerdings recht stark (Abbildung
21) und lieBen keine
ausreichend genaue Kalibration
zu. Eine mogliche Ursache
hierfir ist moglicherweise das
schnelle Einwachsen von <°Y
nach der Trennung.
Unterschiedliche  Wartezeiten

zwischen  Abtrennung  und

Kalibration °°Sr Hidex Erstmessung

0,4
0,35

o
w

0,25

o
N

0,15

LSC-Signal in cps

o
i

0,05

y =0,2193x
R?=0,9622
1 1,5 2

90Sr Aktivitat in Bqg

Abbildung 21: Kalibrationsgerade des 9°Sr Fensters der Messungen direkt nach der

90Sr- Extraktion.

Messbeginn konnen zu der Streuung gefiihrt haben. Da auBerdem nicht an allen Proben eine

Messung direkt nach der °°Sr-Extraktion durchgefiihrt wurde, wurden die Messwerte dieser

Messungen verworfen und die Auswertung wurde anhand der Daten nach der

Gleichgewichtseinstellung durchgefiihrt.

Es wurden nachtraglich auBerdem noch zwei weitere Kalibrationslésungen mit 6.4 Bq und

0.02 Bq °°Sr angesetzt, da einige der Proben unerwartet hohe und andere unerwartet niedrige

Aktivitaten aufwiesen und dem Rechnung getragen werden sollte. Aus diesen Losungen wurde

allerdings nicht erst 2°Sr extrahiert, sondern sie wurden direkt gemischt und im 2°Sr/°0Y-

Gleichgewicht gemessen. Um eine gleichbleibende Matrix zu gewahrleisten, wurde zu diesen

Lésungen ebenfalls 8Sr in der GréRenordnung der anderen Proben hinzugegeben. Es ergaben

sich somit finf Kalibrationspunkte.

42



Die Signale der °°Sr- und °°Y-Fenster wurden addiert und gemeinsam betrachtet. (Tabelle 8)

Tabelle 8: Daten der %9Sr Kalibration am Hidex

%0gr Aktivitit in Mittelwert des LSC-
Kalibrationslosung in Bq Signals in cps
6.5 Bq 6.452 13.473
2 Bq 2.086 5.042
0.7 Bq 0.659 1.645
0.07 Bq 0.071 0.202
0.02 Bq 0.019 0.085

Die Kalibrationsgerade ist in Abbildung 22 und eine VergréRerung der schwachen Aktivitaten

in Abbildung 23 dargestellt.

Kalibration °9Sr Hidex

16

14 y=2,1228x
R?=0,9961 R

12

10

LSC-Signal in cps

0 1 2 3 4 5 6 7
90Sr Aktivitat in Bq

Abbildung 22: Kalibrationsgerade der %°Sr Kalibration am Hidex.
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Die Ausgleichsgerade wurde so gewahlt,
dass sie durch den Nullpunkt geht, da der
Achsenabschnitt ansonsten groRer als der
zugehorige Wert der beiden zugehoren
Kalibrationspunkte gewesen ware.
Aullerdem fallt auf, dass die Steigung mit
2.12 cps/Bq 2°Sr zu groR ist.

Da sich die gemessene Gesamtaktivitat aus
der Summe der *°Sr Aktivitdt und der °°Y

Aktivitat zusammensetzt, wiren pro Bq °°Sr

Kalibration °9Sr Hidex

0 1,5
Q.
o
£
< 1 y=2,1228x
& R?=0,9961
e
Q 0,5
(%]
-}

0

0 0,2 0,4 0,6 0,8

Y-90 Aktivitat in Bq

Abbildung 23: Vergréf3erung der Kalibrationspunkte der geringeren
Aktivitdten.

maximal 2 cps zu erwarten. Durch den Ausschluss einiger Kandle und ein nicht ideales

Verhalten des Szintillatorcocktails und des Detektors misste die Steigung noch kleiner als

2 cps/Bq °°Sr sein. Dies wird im Kapitel 6.1 noch einer griindlicheren Betrachtung unterzogen.

Die Steigung wurde zu 2.123 + 0.051 cps/Bq °°Sr bestimmt.

5.2.4 Ergebnisse

Aufgrund der schlechten Kalibrationsgerade der Messungen des frisch abgetrennten °°Sr

wurden nur die Messungen im °°Sr/?°Y-Gleichgewicht ausgewertet. Dies hat den zusitzlichen

Vorteil, dass durch das eingewachsene Tochternuklid die Gesamtaktivitdit und damit die

Signalintensitat verdoppelt ist.

Aus der Signalsumme der beiden Messfenster wurde die Aktivitat Ao, der Probenlésungen

nach DIN ISO 18589-5% ermittelt.
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Qang, :(rg—ro)-w (5.10)

(5.11)

Hierbei steht rg flr die Zahlrate der Probe und ro flir die des Untergrundes. Rchem gibt die in
5.2.2 bestimmte chemische Wiederfindungsrate an und € die Zahlausbeute; in diesem Fall die
Steigung der Kalibrationsgeraden. In der Norm wird zur Berechnung von w noch der Faktor
0.5 multipliziert, um der Signalverdopplung durch °Y Rechnung zu tragen. Bei dieser
Auswertung wurde dies bereits bei der Erstellung der Kalibrationsgeraden beriicksichtigt und

ist daher nicht mehr notwendig.

Die Standardunsicherheit wurde gemaR der Norm dhnlich wie in 5.1 berechnet.

P ¢
u(agosr)\/w2 (t_g+t_oj+a908r2 'urzel(W) (5.12)

Da die Standardunsicherheit lediglich einen Fehlerbereich von 10, also 68%, abbildet, wurde

er zur Angabe der Ergebnisse verdoppelt um eine 95% Sicherheit wiederzugeben.

Es wurden auRerdem die Nachweisgrenze a* berechnet.

a*=k-w. [l (5.13)
t, ot
2.ax s KW
t
' =——— 3 (5.14)
1-K* -ug (W)

Der Faktor k = 1,65 stellt die Wahrscheinlichkeit eines Fehlers erster oder zweiter Art dar.

Die Ergebnisse sind in Tabelle 9 und in Anhang 9.8 aufgefiihrt. Eine grafische Darstellung

befindet sich in Kapitel 6.3.
45



Tabelle 9: %9Sr Aktivitdten der Probenldsungen.

Fraktion

F1

F2

F4

Probe

P1
P2
P3
P4
P5
P6
P7
P8
P9
P1
P2
P3
P4
P5
P6
P7
P8
P9
P1
P2
P3
P4
P5
P6
P7
P8
P9

Aktivitdt der

Probenl6sung in

Bq
2.88+0.21
0.501+0.071
0.165 £ 0.056
9.44 +£0.69
1.29+£0.12
0.069 + 0.058
5.11+£0.40
1.92+0.17
0.186 £ 0.055
0.231+£0.048
0.042 £ 0.050
0.017 £0.044
0.851 £ 0.090
0.165 +0.043
<0.018
0.580 + 0.069
0.178 £ 0.048
0.022 £ 0.050
<0.015
0.031 £ 0.042
0.023 £0.042
0.094 £ 0.039
0.039+0.043
0.017 £0.044
0.083 + 0.040
0.038 £ 0.044
<0.012

Fraktion
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F5

F7

Probe

P1
P2
P3
P4
P5
P6
P7
P8
P9
P1
P2
P3
P4
P5
P6
P7
P8
P9

Aktivitat der
Probenl6sung in
Bq
0.143 £ 0.047
<0.015
<0.014
0.247 £ 0.050
0.054 £ 0.054
0.026 £ 0.047
0.202 £ 0.050
0.078 + 0.046
0.016 + 0.051
0.214 £ 0.064
<0.011
0.033 £ 0.053
1.53+0.12
0.442 £ 0.061
<0.012
3.39+0.28
0.596 = 0.060
0.030 +0.042



5.3  QUANTULUSMESSUNGEN ZUR BESTIMMUNG DES 29Sr GEHALTES

5.3.1 Untergrundkorrektur

Die Untergrundkorrektur wurde analog zur der der Hidexmessungen durchgefiihrt. Bei den
Messungen am Quantulus wurde ebenfalls die erste der vier Wiederholmessungen verworfen,

um stérende Chemolumineszenzeffekte und Effekte durch statische Aufladung zu eliminieren.

Es wurde die vom Gerat ausgegebene Intensitat in cps pro gewahlter Region of Interest fir

die Berechnungen verwendet.

Zur Untergrundkorrektur der °9Sr und °°Y Fenster wurde ebenfalls der Mittelwert aller

Messungen der Blindproben verwendet.

Zur Korrektur des Untergrundes im 8°Sr Fenster wurde ebenfalls die Zihlrate einer Leerprobe

(5 mL Reinstwasser, 15 mL Cocktail) verwendet.

Der Anteil des °°Sr/?°Y Signals, der auf das #Sr Fenster fillt, wurde analog zur Hidexmessung
aus einer Messung eines &Sr freien Standards bestimmt. Bei der Messung im
Zerfallsgleichgewicht konnten 7.9% der Intensitat der Summe des °°Sr- und °°Y-Fensters als

zusatzlicher Untergrund im 8Sr Fenster gefunden werden.
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5.3.2 Bestimmung der chemischen Wiederfindungsrate

Zur Bestimmung der Wiederfindungsrate wurde analog zu Kapitel 5.2.2 vorgegangen. Es

wurde das Verhiltnis aus der zerfallskorrigierten zugegebenen °Sr Aktivitit und der in der LSC

gemessenen &°Sr Aktivitat gebildet.

Zur Bestimmung der 8Sr-Aktivitdt in der LSC wurde eine Kalibration an denselben drei

Standards durchgefiihrt. Die Ergebnisse sind in Tabelle 10 und Abbildung 24 dargestellt.

Die Steigung wurde zu 0.504 + 0.003 und der Achsenabschnitt zu -0.0036 + 0.0051 bestimmt.

Tabelle 10: Daten der &Sr Kalibration am Quantulus.

Messdatum
22.12.2017
23.12.2017
24.12.2017

1,2

1,0

o
[

o
e}

LSC-Signal in cps

o
~

0,2

0,0 =

0,0

85r Aktivitit in Bq LSC-Signal in cps

2.262 1.137
1.367 0.681
0.353 0.176

Kalibration 85Sr Quantulus

0,5 1,0 1,5
85Sr Aktivitat in Bg

Abbildung 24: Darstellung der 8°Sr Kalibrationsgeraden am Quantulus.
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Mit den Daten dieser Kalibration wurden die Wiederfindungsraten aus den Messungen im

90Sr/?0Y Gleichgewicht bestimmt. (Tabelle 11)

Tabelle 11: Chemische Wiederfindungsraten der am Quantulus gemessenen Proben.

Wiederfindungsrate Wiederfindungsrate

Fraktion Probe in % Fraktion Probe in %

Blind 71.1+1.2 Blind 71.4+2.2

P1 76.2+3.1 P1 73.3+t1.1

P2 58.7+2.5 P2 70.8+ 1.5

P3 76.1+33 P3 61.7+1.2

F3 P4 74.0+3.1 F6 P4 742+1.2

P5 72.2+29 P5 75.1+1.7

P6 743 +3.0 P6 76.1+1.6

P7 74.8+3.2 P7 73.5+1.7

P8 72.313.2 P8 77.5+%3.2

P9 72.7+£3.2 P9 76.1+3.1
90g 2Bq 84.4+1.6
Standard 0.7 Bq 78.1+1.3
Quantulus 0,07 Bq 72.0+1.2
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5.3.3 90Sr Kalibration

Zur Erstellung einer Kalibriergeraden wurden ebenfalls drei Kalibrierlésungen mit 3 Bq, 1 Bq
und 0.1 Bq °Sr hergestellt, mit einem Sr-Resin extrahiert und sowohl direkt nach der
Trennung, als auch im 2°Sr/°°Y-Gleichgewicht gemessen. Um eine konsistente Auswertung der
Messungen durchzufiihren, wurde allerdings im Nachhinein nur die Messung im
Gleichgewicht verwertet. Aufgrund der sehr geringen Aktivitdten der Proben auf dem
Quantulus wurden im Nachhinein noch zwei weitere Kalibrationslésungen mit 0.04 Bq und
0.008 Bq 2°Sr angesetzt. Aus diesen Losungen wurde allerdings °°Sr nicht extrahiert, sondern
sie wurden direkt gemischt und im °°Sr/?%Y-Gleichgewicht gemessen. Um eine gleichbleibende
Matrix zu gewéhrleisten, wurde zu diesen Lésungen &Sr in der GroRBenordnung der anderen

Proben hinzugegeben.

Die vom Gerat automatisch ausgegebene Zahlrate in Counts pro Minute pro gewahltem
Messfenster wurden zur besseren Vergleichbarkeit in cps umgerechnet und die Signale des
90Sr- und *°Y-Fensters wurden addiert. Die Ergebnisse sind in Tabelle 12 und Abbildung 25

dargestellt. In Abbildung 26 ist der Bereich der geringen Aktivitaten dargestellt.

Tabelle 12: Daten der 2°Sr Kalibration am Quantulus.

%gr Aktivitat in Mittelwert des LSC-
Kalibrationsl6sung in Bq Signals in cps
2 Bq 2.056 4.798
0.7 Bq 0.740 1.678
0.07 Bq 0.0697 0.157
0.04 Bq 0.0373 0.106
0.007 Bq 0.00668 0.0497
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Kalibration °°Sr Quantulus
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Abbildung 25: Kalibrationsgerade der 90Sr Kalibration am Quantulus.

Auch hier fallt auf, dass die Steigung erneut

groBer als 2 ist. Wahrend die Gerade den Kalibration *°Sr Quantulus

. . . 0,2
Trend fir den Bereich von 0.5 Bq bis 2.5 Bq
. y = 2,3308x
recht gut wiederzugeben scheint, ist der 8 0,15 @ R2=0,9998
c
Trend im Bereich niedriger Aktivitaten T 01 °
80
deutlich weniger reprasentativ. In diesem &
A 005 1 @
Bereich scheint die Steigung deutlich
geringer auszufallen. Dieser Sachverhalt 0
0,000 0020 0040 0,060 0,08 0,100
wird im Kapitel 6.1 noch genauer betrachtet. %Sy Aktivitat in Bq
Die Steigung wurde ZU Abbildung 26: Vergréfierung des Bereichs mit geringen Aktivitéiten.

2.326 + 0.014 cps/Bq *°Sr bestimmt.
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5.3.4 Ergebnisse

Die Auswertung wurde analog zur Auswertung der Hidexmessungen (siehe Kapitel 5.2)

durchgefuihrt. Es wurden ausschlieBlich die Messungen im 2°Sr/°°Y-Gleichgewicht verwendet

und die Signale des °Sr- und des *°Y-Fensters addiert. Die Ergebnisse sind in Tabelle 9 und in

Anhang 9.8 aufgefiihrt. Eine grafische Darstellung befindet sich in Kapitel 6.3.

Tabelle 13: 9°Sr Aktivitdten der Probenlésungen.

Fraktion Probe

P1
P2
P3
P4
F3 P5
P6
P7
P8
P9

Aktivitat der
Probenlosung in

Bq
0.0650 + 0.0066
0.0044 £ 0.0046
0.0055 +0.0028

0.185+0.017
0.0391 £ 0.0040
<0.0017
0.131+£0.013
0.0495 +0.0068
<0.0017

Fraktion
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F6

Probe

P1
P2
P3
P4
P5
P6
P7
P8
P9

Aktivitat der
Probenlosung in

Bq
0.0479 £ 0.0028
0.0046 + 0.0060

<0.0020
0.0650 + 0.0038
0.0095 +0.0027

<0.0016
0.0425 £ 0.0026
0.0109 + 0.0015

<0.0016



6  DISKUSSION

6.1 KALIBRATIONSGERADEN

Bei der Betrachtung der Kalibrationsgeraden fur die °°Sr-Kalibration fallt auf, dass die Steigung
der Geraden mit 2.1 cps/Bqg °°Sr beim Hidex, bzw 2.3 cps/Bqg °°Sr beim Quantulus in beiden
Fallen groRer als zwei ist. Aufgrund des Gleichgewichtes, dass sich zwischen °°Sr und °°Y
eingestellt hat, wire zu erwarten, dass pro vorhandenem Bq °°Sr maximal zwei Zerfélle pro
Sekunde detektiert werden kénnen. Im Experiment ware allerdings eine geringere Zahl zu
erwarten gewesen, da beim Hidex 6% und beim Quantulus 8% der Zerfille auf das 8>Sr-Fenster
fallen und somit nicht beriicksichtigt werden. AuBerdem geht eine Steigung von 2 cps/Bq 2°Sr

von einem idealen Detektor ohne Storeffekte aus, der in der Realitat nicht existiert.

Mogliche Ursachen kdnnten in der geringen Anzahl der Kalibrationspunkte liegen. Aufgrund
der sehr zeitintensiven Messungen konnten nur jeweils flinf Kalibrationsldsungen gemessen
werden, was den moglichen Einfluss von statistischen AusreiBern erhoht. Die Aktivitaten

verteilen sich aulRerdem Uber einen sehr groflen Bereich von 3 GréBenordnungen.

Moglicherweise liegt aullerdem im Bereich geringerer Aktivitdten ein anderes
Ansprechnvermogen des Detektors vor als im Bereich hoherer Aktivitaten. Durch die geringe

Abdeckung durch Kalibrationspunkte lasst sich dies in den Experimenten nicht feststellen.

Betrachtet man die Kalibrationspunkte der geringen Aktivitdaten am Quantulus (Abbildung 26,

Seite 51), so lasst sich ein derartiger Trend erahnen.

Verschiedene Kalibrationen fiir verschiedene Aktivitatsbereiche oder eventuell auch ein
nichtlinearer Kalibrationsansatz wiirden moglicherweise zu besseren Ergebnissen fihren.
Beide sind allerdings nur durch eine deutliche Erhéhung der Kalibrationspunktezahl zu

realisieren.

Dem bisherigen Verlauf der Punkte nach zu urteilen, wird dies allerdings vor allem im Bereich
geringer Aktivitdten einen Einfluss haben. Unter der Annahme, dass die durchgefiihrten

Kalibrationsmessungen nicht systematisch deutlich zu groB ausfallen, wird die zu grofRe
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Steigung im Bereich héherer Aktivitaten weiterhin prasent sein. Eine gute Erklarung hierfir

|asst sich bisher nicht finden.

Eine fehlerhafte Kalibration wird auRerdem einen Einfluss auf die absoluten Aktivitatswerte

haben. Eine Betrachtung der Verhaltnisse untereinander ist davon nicht betroffen.
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6.2  UBERSICHT UBER DIE SPEZIFISCHEN AKTIVITATEN DER BODENPROBEN

Aus den berechneten Aktivitaten der Proben lassen sich mit den in Anhang 9.1 angegeben

Bodeneinwaagen die spezifischen Aktivitaten der Bodenproben angeben. (Tabelle 14)

Tabelle 14: spezifische Aktivitdten der Bodenproben.

%Sr Aktivitat 13’Cs Aktivitat PSr Aktivitat = 3’Cs Aktivitat
Fraktion = Probe in Bq pro kg in Bq pro kg | Fraktion | Probe | in Bq pro kg in Bq pro kg
Boden Boden Boden Boden
P1 1432 £ 105 386 +34 P1 <7.4 <32
P2 250+ 36 3820 P2 15+21 <39
P3 82 %28 <17 P3 12 +21 <20
P4 4717 £ 347 2141 £117 P4 47 £ 20 43 + 25
1 P5 646 + 61 280 + 35 4 P5 20+ 22 <17
P6 34+29 <23 P6 8+22 <23
P7 2549 + 200 1031 +59 P7 41 +20 22+12
P8 960 + 85 203 +24 P8 19+22 <62
P9 93 +28 21+12 P9 <6.0 <34
P1 115+24 41+20 P1 71+24 <32
P2 21+25 <27 P2 <7.3 <33
P3 9+22 <28 P3 <6.9 <25
P4 425 + 45 204 + 36 P4 123+ 25 106 £ 19
2 P5 8322 <41 5 P5 27 £27 <27
P6 <8.7 <27 P6 13 +£23 <42
P7 289+ 34 110 £ 26 P7 101£25 42 +21
P8 89+24 <45 P8 39 +23 <41
P9 11+25 <32 P9 8+25 <28
P1 32.2+33 <54 P1 23.7+1.4 183 £ 26
P2 22+23 <46 P2 2330 <60
P3 2714 <40 P3 <1.0 <34
P4 92.4+8.7 79+ 35 P4 324+19 992 + 97
3 P5 19.5+2.0 58 £35 6 P5 47+13 126 £+ 32
P6 <0.8 <58 P6 <0.8 <43
P7 65.5+6.7 <40 P7 21.2+13 596 t 68
P8 247+3.4 <55 P8 5.4+0.8 83130
P9 <0.9 <46 P9 <0.8 <50
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Fraktion Probe

P1
P2
P3
P4
P5
P6
P7
P8
P9

%Sy Aktivitét
in Bq pro kg
Boden
106 £ 32
<5.4
16+ 26
763 £ 60
221 +30
<5.8
1688 + 139
298 + 30
15+21

137Cs Aktivitat
in Bq pro kg
Boden
1348 + 87
110+ 35
<30
6584 + 327
792 £ 59
<33
6357 + 307
528 +38
<49

Zur besseren Verstandlichkeit der Ergebnisse sollen im Bereich der Diskussion auBerdem die

Probennummern durch die Angabe des Bohrkerns und die zugehorige Tiefe ersetzt werden.

Eine Ubersicht ist in Tabelle 15 dargestellt.

Tabelle 15: Austausch der Probennummern durch Bodenprobe und Tiefe.

Proben-
nummer

P1

P2

P3

Bodenprobe

+ Tiefe
Boden 1,
0-10 cm
Boden 1,
10-20 cm
Boden 1,
20-30 cm

Proben-
nummer

P4

P5

P6
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Bodenprobe

+ Tiefe
Boden 2,
0-10cm
Boden 2,
10-20 cm
Boden 2,
20-30 cm

Proben-
nummer

P7

P8

P9

Bodenprobe
+ Tiefe
Boden 3,
0-10 cm
Boden 3,
10-20 cm
Boden 3,
20-30cm



6.3  GENERELLE VERTEILUNG DER %9Sr AKTIVITATEN

In der Ubersicht der spezifischen °°Sr-Aktivititen der Bodenproben in Abbildung 27 ist zu
sehen, dass die Gesamtaktivitdt der Bodenproben mit der Tiefe sehr stark abnimmt. In

20-30 cm Tiefe sind nur noch sehr geringe Gesamtaktivitdten °°Sr zu finden.

AuRerdem ist ein groRer Teil des °°Sr in der mobilen Fraktion und damit sehr
pflanzenverfligbar. Ein nicht vernachldssigbarer Teil der Aktivitat ist auflerdem in der
Residualfraktion gebunden. Dieser Anteil schwankt allerdings sehr stark. Moglicherweise
handelt es sich hierbei um partikulidr gebundenes °°Sr, das entweder in unvollstindig
verwitterten Brennstoffpartikeln vorliegen kann oder in Uberresten dieser Partikel fixiert und
vor der Verwitterung geschiitzt wurde. Die Anwesenheit von Brennstoffpartikeln in der Nahe
des Reaktors wurde in der Literatur bereits nachgewiesen. 17 Eine genauere Betrachtung der
Publikation findet sich in Kapitel 6.7. Die Aktivitat der Residualfraktion nimmt mit der Tiefe
zwar ab, ist allerdings nicht nur in der oberen Bodenschicht vorhanden. Auch wenn einzelne
Partikel in der Regel zu grof8 sind, um sich zwischen den Bodenpartikeln nach unten zu
bewegen, so kann es dennoch in Kapillaren und physikalisch oder biologisch entstandenen

Hohlrdumen zum Transport in tiefere Schichten kommen.
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Abbildung 27: Graphische Darstellung der %°Sr Gehalte der Bodenproben.

Betrachtet man den relativen Anteil der Aktivitdt der einzelnen Fraktionen an der
Gesamtaktivitat (siehe Abbildung 28), so fallt auf, dass Anteil der verschiedenen Fraktionen
relativ konstant bleibt. Es ldsst sich weder zwischen den verschiedenen Tiefen, noch zwischen

den verschiedenen Boden ein signifikanter Unterschied feststellen.

Nur bei dem Aktivitatsanteil der Residualfraktion gibt es starke Schwankungen. Dies ldsst sich
durch die Anwesenheit von partikuldr gebundenem °°Sr erklaren. Wenige Partikel beinhalten
eine relativ hohe Aktivitdt auf engem Raum. Eine urspriingliche inhomogene Verteilung dieser
Partikel auf der Flache, zum Beispiel durch Abdeckung von Bodenbereichen oder Erosion,
flhrt zu einer permanenten Inhomogenitat. Geldste Radionuklide sind im Gegensatz dazu in

der Lage, durch Diffusionsprozesse eine homogenere Verteilung wiederherzustellen.

Bei den Anteilen der Proben aus 20-30 cm tiefe ist zu beachten, dass diese Aktivitaten

insgesamt sehr gering sind und dadurch die Ungenauigkeit der Werte zunimmt. AuBerdem
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liegen einige der Gehalte unterhalb der Nachweisgrenze und sind daher in der Grafik nicht

bericksichtigt.

20Sr Anteil

M Fraktion 1
(mobil)
M Fraktion 2
(leicht nachlieferbar)
M Fraktion 3
(an Mn-Oxide)
1 Fraktion 4
(organisch gebunden)
M Fraktion 5
(schlecht kristalline
Fe-Oxide)
M Fraktion 6
(kristalline Fe-Oxide)

Boden Boden Boden Boden Boden Boden Boden Boden Boden M Fraktion 7
1 1 1 2 2 2 3 3 3 (residual)
0-10 10-20 20-30 0-10 10-20 20-30 0-10 10-20 20-30
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100%

90%
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40%
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Anteil der Aktivitat an der Gesamtaktivitat
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X

Abbildung 28: Darstellung des Anteils der 2°Sr Aktivitdt der Fraktionen an der Gesamtaktivitdt.
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6.4  90SR DER FRAKTIONEN 2 BIS 6

Es wurde in allen der mittleren Fraktionen °°Sr nachgewiesen. Es gibt zwei mdgliche Szenarien
Uber die Ursachen hiervon, die wichtige Hinweise (ber das Verhalten der Radionuklide im

Boden liefern.

Die Aktivitat dieser Fraktionen kann durch eine Gleichgewichtseinstellung zwischen den
Bodenpartikeln und der Bodenlésung erreicht werden. Bei der Verwitterung der
Brennstofffragmente wird °°Sr in 16slicher Form in die Bodenldsung freigesetzt. Aus dieser
Bodenldsung adsorbiert das Strontium an unterschiedliche Bodenpartikel und wird dort
fixiert. Trifft dieser Mechanismus zu, entsteht die Aktivitat der Fraktionen 2 bis 6 als Folge der
Aktivitat der ersten Fraktion. Es miusste sich daher in den Bodenproben ein konstantes

Verhaltnis zwischen der jeweiligen Fraktion und Fraktion 1 finden lassen.

Alternativ ist es moglich, dass die Aktivitat direkt aus den unzersetzten Brennstoffpartikeln
freigesetzt wird, die in Fraktion 7 aufgel6st werden. Es ist denkbar, dass bereits in den
milderen Extraktionsschritten teile des °°Sr aus den Partikeln ausgelaugt werden. In diesem
Fall musste ein konstantes Verhaltnis zwischen der Aktivitat der Fraktion 7 und der jeweils

betrachteten Fraktion feststellbar sein.

Zur Uberpriifung dieser beiden Hypothesen wurden in Abbildung 29 und Abbildung 30 die
Verhaltnisse der Aktivitdt der einzelnen Fraktionen mit der Zugehoérigen Aktivitat der

Fraktionen 1 oder 7 gebildet und graphisch dargestellt.
In Abbildung 29 ist das Verhaltnis zu Fraktion 1 dargestellt.

Es ist deutlich zu sehen, dass das die Aktivitdt der leicht nachlieferbaren Fraktion der der
mobilen Fraktion folgt. Dies ist im Einklang mit der Vorhersage Uber den Verlauf der

Aktivitaten.

Die Aktivitaten der Fraktion 3 kénnten ebenfalls den Aktivitaten der 1. Fraktionen folgen.
Aufgrund der geringen Aktivitaten dieser Fraktion ist eine Aussage hier allerdings unsicher und

die Werte schwanken sehr.
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Abbildung 29: Verhdltnisse der Aktivitdten der Fraktionen im Vergleich zu Fraktion 1.

In den Fraktionen 4 und 5 ist aufgrund der grofRen Unsicherheiten der Verhaltnisse keine
exakte Aussage moglich. Ein Zusammenhang der Aktivitdt mit der Aktivitdit der mobilen

Fraktion lasst sich in diesen Fraktionen weder bestatigen, noch ausschlieRen.
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Betrachtet man den Wert von Boden 1 in 0-10 cm Tiefe von Fraktion 6 als AusreifSer, so zeigt
sich hier eine adhnlich unsichere Situation wie bei Fraktion 3, allerdings mit weniger

Datenpunkten und somit einer groReren Unsicherheit.
Die Aktivitaten der Fraktion 7 haben kein gemeinsames Verhaltnis zur Aktivitat der Fraktion 1.

In Abbildung 30 sind die Werte in Bezug auf Fraktion 7 dargestellt. Es lasst sich keiner der
Abbildungen ein konstantes Verhaltnis zwischen einer Fraktion und der Fraktion 7 erkennen.
Lediglich bei den Werten fir Fraktion 4 ist ein Zusammenhang aufgrund der groRen

Unsicherheiten theoretisch moglich.

Zusammenfassend lasst sich feststellen, dass sich in den Daten keine Hinweise finden lassen,

dass in den friiheren Fraktionen bereits °°Sr aus der Residualfraktion freigesetzt wird.

Eine Korrelation der Aktivitdten lasst sich mit Sicherheit nur von Fraktion 1 zu Fraktion 2

feststellen und zu Fraktion 3 vermuten.

Aufgrund der geringen Aktivitaten einzelner Fraktionen und Proben sind die einzelnen Werte

sehr stark fehlerbehaftet und verhindern dadurch weitere Aussagen.

62



Fraktion 2
(leicht nachlieferbar)
(]
&
>
s

Fraktion 1

(mobil)

® <% O
SNOWOITNO O. %

— \.A\ O,

L4/14 %,
USIBHAIY 43P SIUBYIDA

Fraktion 4
(organisch gebunden)

Fraktion 3
(an Mn-Oxide)
s
&
N
&

s 2 3 8 > 2
o o
L4/v4 %
U1BIAIDYY 9P SIU[BYIIA

&0 %

35
25
15
05

oM AN LW
cNo=c9 >, "

L4/€4 %
USIBUAIDY J3P SIUYBYIIA

0
0
0
0
Q

Fraktion 6

Fraktion 5

| NAO
O,
e &O%&v\
o &
S, S
o) * 2
S
m | «AOQ Qnmz @00
<.
ﬂ_u ° @cbow‘,woo%%
Q 2N NES
= ® % @%&o
4
k= SN
= @0%, Oowo%
...,m o . %
7) QAv \/m\ &
= e % ox %,
*~ 0,
= Q. 2, %
N 1N +4 1n O 0. 0@0
o o < 2, “o
o o Oowo%
£4/94 %
U3llIAIDY 43P SIU}BYJIaA
%
—_— an/
“ &O QAV\
— QW, AOA\
m ° “% % moo
| , 78 €. @
(D) AAO Qnm/ @00
- % "%, @
) —o— &O QAV 7%
c A
c—_— Qnﬂ ¢
ﬂa * % % .moo
] O nvo 4
%) | % 0%
- <, 7o
7 23 %, @
I & o %
4= Y )
o &0 ,0\, %
Q % 0
- 1 \,0 (4
£ nonsonado 0%,
O ococococooco 2, 7o
w0 %, @
- £d/s4 bo%

USIBIAIDIY J3P SIUYBYIIA

Abbildung 30: Verhdltnisse der Aktivititen der Fraktionen im Vergleich zu Fraktion 7.
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6.5  VERGLEICH MIT STABILEM STRONTIUM

In einem vorhergehenden Forschungspraktikum wurde von den untersuchten Bodenproben

bereits der Gehalt von stabilem Strontium mittels ICP-MS gemessen.'3

Die Ergebnisse dieser Messungen sind im Anhang 9.9 genannt und in Abbildung 31 graphisch

dargestellt.
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Abbildung 31: Graphische Darstellung der Gehalte von stabilem Sr.
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Das stabile Strontium verteilt sich grofRtenteils auf die mobile und die Residualfraktion. Die

Werte schwanken jedoch sehr stark und lassen keinen einheitlichen Trend erkennen.

In Abbildung 32 sind die Verhiltnisse von °°Sr und stabilem Strontium dargestellt. Die Werte

der Fraktionen 3, 4 und 6 wurden nicht dargestellt, da bei ihnen in keiner Bodenprobe mehr

als ein Wert vorhanden war.
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Es fallt auf, dass die Verhaltnisse primar von der °°Sr Aktivitat beeinflusst werden. Sie besitzen

nur eine sehr geringe Aussagekraft.
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Abbildung 32: Graphische Darstellung der Verhdltnisse von “°Sr zu stabilem Sr. Die Werte der Fraktionen 3, 4 und 6
wurden nicht dargestellt, da hier nicht mehr als ein Datenpunkt pro Boden existiert.

Generell lasst sich allerdings sagen, dass das stabile Sr in etwa zur Halfte in der mobilen und
zur Halfte in der Residualfraktion gefunden wird. Dieses Verhéltnis ldsst sich beim °°Sr nicht

beobachten, was ein Hinweis darauf ist, dass die Alterung des °°Sr nicht abgeschlossen ist und
noch kein Gleichgewicht vorliegt.

Es ist allerdings zu beachten, dass bei in der Residualfraktion die Herkunft aus
unterschiedlichen Quellen betrachtet wird. Wahrend das °Sr der Residualfraktion vermutlich

aus wenigen Brennstoffpartikeln stammt, ist die Quelle fiir stabiles Strontium der

Residualfraktion in den bodenbildenden Mineralbestandteilen zu finden.
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6.6  GENERELLE VERTEILUNG DER 13Cs AKTIVITATEN

Die Ubersicht {iber die gemessenen spezifischen 137Cs-Aktivtiten der Proben in Abbildung 33

zeigt dhnliche Trends wie die Ubersicht der °°Sr Aktivitdten in Abbildung 27.

Die 3’Cs Gesamtaktivitit der einzelnen Proben ist ein wenig groBer als die °°Sr
Gesamtaktivitat, wobei der Unterschied nur gering ist. AuBerdem sind die starker mit °°Sr
kontaminierten Bodenproben vergleichbar stark mit 3’Cs kontaminiert. Der Abfall mit der
Tiefe ist vergleichbar stark, auch wenn in der 20-30 cm Schicht in den meisten Proben kein
137Cs detektiert wurde. Dies ldsst sich durch die schlechteren Nachweisgrenzen der

Gammamessung erklaren.
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Abbildung 33: Graphische Darstellung der 13’Cs Gehalte der Bodenproben.
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Bei der Betrachtung der relativen Aktivitaten in Abbildung 34 fallt auf, dass sich im Gegensatz
zum 2°Sr der GroRteil der Aktivitidt in der Residualfraktion befindet, wihrend die mobile
Fraktion nur einen geringeren Anteil der !37Cs Aktivitit beherbergt. Ein nicht

vernachlassigbarer Anteil der Aktivitat befindet sich in Fraktion 6.

Dies lasst sich durch die spezifischen Eigenschaften von Cs erklaren. Aufgrund der Ahnlichkeit
zu Kalium ist Casium in der Lage, Kalium aus den Zwischenrdaumen der Schichtsilikate zu
verdrangen und hier sehr feste Bindungen einzugehen.!® Eine erneute Freisetzung ist somit

nur schwer moglich.

Aufgrund der starken Bindung lasst sich auBerdem der Einfluss von unzersetzten Partikeln
nicht sicher bestimmen. Generell sollte er allerdings geringer sein, als bei ®°Sr. Casium ist
deutlich volatiler als Strontium und ist daher aus den Brennstoffpartikeln ausgedampft, an

Staubpartikeln kondensiert und auf dem Boden deponiert worden.
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Abbildung 34: Darstellung des Anteils der 137Cs Aktivitdt der Fraktionen an der Gesamtaktivitdt.
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Der Anteil der Residualfraktion ist relativ konstant bei ca. 70% der Gesamtaktivitat.

AuRerdem lasst sich erkennen, dass der Anteil der mittleren Fraktionen an der Gesamtaktivitat

zwischen den verschiedenen B6den und Tiefen relativ konstant bleibt.

6.7  VERGLEICH DER ERGEBNISSE MIT DER LITERATUR

Zum Vergleich der 37Cs Messwerte, bietet sich der Vergleich mit zwei Publikationen von Riise
et al und Oughton et al*>2?% an. In der ersten Publikation wird eine sequentielle Extraktion von
norwegischen Bodenproben im Jahre 1988 beschrieben. Die meisten der in der Publikation
gewahlten Extraktionslésungen lassen sich nur schwer mit den in dieser Arbeit verwendeten
vergleichen. Der letzte in der Publikation durchgefiihrte Extraktionsschritt beinhaltet die
Extraktion mit heiBer, 7 M HNOs, was vergleichbar mit der Residualfraktion dieser Arbeit ist.
In der Publikation wurde gezeigt, dass bereits zwei Jahre nach dem Reaktorungliick die *3’Cs
Aktivitat bereits zu 80% sehr stark an den Boden gebunden ist.'° Dieser Wert ist sehr dhnlich

zu dem in dieser Arbeit betrachteten Boden.

In der zweiten Publikation von Oughton et al wurden mit einem dhnlichen sequentiellen
Extraktionsverfahren wie von Riise et al die Aktivitdten von Proben als Norwegen (1989) und
Tschernobyl (1990) untersucht. Hier zeigt sich bei beiden Probenkomplexen eine

vergleichbare Verteilung von 80% des 13’Cs an die Residualfraktion.?®

Dies steht im Einklang damit, dass 37Cs aufgrund seiner Volatilitit groRtenteils unabhangig
von Brennstoffpartikeln freigesetzt wurde und somit direkt in einer mobilen Form deponiert
wurde. Das Gleichgewicht im Boden hat sich in der Folge relativ schnell eingestellt, was zu
einem Konstanten Verhaltnis zwischen den verschiedenen Fraktionen fiihrt. Es kann daher
angenommen werden, dass keine nennenswerte weitere Freisetzung des '3’Cs im Boden

stattfinden wird.

Die letztgenannte Publikation hat auBerdem die Bindungsform von °°Sr im Boden von
Tschernobyl beschrieben. Hierbei wurde ca. 2/3 der °°Sr Aktivitat in starker gebundener Form
und nur 1/3 in mobiler Form gefunden.?® In dieser Arbeit wurden hingegen nur noch ca. 20%

der Aktivitat in der Residualfraktion gefunden.
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Dies ist ein starker Hinweis auf eine fortschreitende Freisetzung von °°Sr in den Boden.

Eine Ursache hierfur wird von Kashparov et al'’ in Form von unverwitterten
Brennstoffpartikeln genannt. In der Publikation wurden die hauptsachlichen Radionuklide in
einer Deponie im ,,Red Forest”, 2.5 km SW vom Reaktor in Tschernobyl, untersucht. In dieser
Deponie wurde bei den Dekontaminationsarbeiten nach dem Ungliick anfallender Boden

gelagert.

Die bei dem Reaktorungliick freigesetzten Brennstoffpartikel wurden in drei Kategorien

eingeteilt:

- Oxidierte Brennstoffpartikel: Im Rahmen der Graphitbrande im Reaktorkern kam es zu
einer Oxidation des Brennstoffes. Die Zusammensetzung der Partikelmatrix wird mit
UO2.+x angegeben. (Zersetzungsrate: 28% pro Jahr)

- Nichtoxidierte Brennstoffpartikel: Diese Partikel wurden direkt zu Beginn des Ungliicks
aufgrund der mechanischen Zerstorung des Brennstoffs freigesetzt. Die Partikelmatrix
besteht aus UO; und ist damit chemisch vergleichsweise inert. (Zersetzungsrate: 1,8%
pro Jahr)

- Chemisch sehr stabile Brennstoffpartikel: Diese Partikel sind in den ersten Momenten
des Ungliicks durch eine Reaktion des Brennstoffes mit dem Zirkon der Hillstdbe
entstanden. Die Matrixzusammensetzung wird als ZrU,Ox angegeben.

(Zersetzungsrate: 0% pro Jahr)

Alle drei Partikelgruppen konnten gefunden und elektronenmikroskopisch identifiziert
werden. In den um 2000 gesammelten Proben waren die chemisch sehr stabilen Partikel mit
86% am haufigsten Vertreten. Es wird allerdings auch angegeben, dass die Uranoxide teilweise

bereits zersetzt wurden und der urspriingliche Anteil der sehr stabilen Partikel kleiner war.’

Dies stiitzt die in Kapitel 6.4 aufgestellte Hypothese, dass die stark streuende °°Sr Aktivitat der
Residualfraktion auf die Anwesenheit von Brennstoffpartikeln zuriickzufiihren ist. Die
mittlerweile groBe Dominanz der sehr inerten zirkonhaltigen Partikel wirde aulRerdem
erklaren, wieso die Aktivitaten der mittleren Fraktionen unabhangig von der Residualfraktion

sind.
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7  FaziT

Ziel der Arbeit war es, eine Charakterisierung der im Boden befindlichen Radionuklide *°Sr und
137Cs in Bezug auf ihre Bindungsform vorzunehmen. Dafiir wurden drei Bodenproben in je drei
Tiefenprofile aufgeteilt und diese mit der Extraktionsvorschrift nach Zeien und Briimmer’ in

sieben Fraktionen extrahiert.

Aus diesen Lésungen wurde durch Gammaspektroskopie die *37Cs Aktivitat und durch LSC die

30Sr Aktivitat bestimmt.

Es konnte bei beiden Radionukliden ein deutlicher Abfall der Aktivitat mit der Tiefe festgestellt
werden, wobei die 137Cs Aktivitat in 20-30 cm Tiefe nicht mehr nachweisbar war und die °°Sr

Aktivitat weniger als 120 Bqg pro kg Boden betrug.

Es wurde festgestellt, dass der GroRteil der '3’Cs Aktivitat in der Residualfraktion gefunden
wurde. Dies ist durch die starke Bindung in Schichtsilikaten zu erkldaren und wurde bereits

wenige Jahre nach dem Ungliick in vergleichbarem MaRe beschrieben.

Nennenswert hoch waren ansonsten die Aktivititen der mobilen Fraktion und der an

kristalline Fe-Oxide gebundenen Fraktion.

90Sr war groRtenteils in der mobilen Fraktion zu finden. Nennenswert hohe Aktivitaten lieRen
sich auBerdem in der Residualfraktion und der leicht nachlieferbaren Fraktion finden. Es
konnte auRerdem gezeigt werden, dass die Aktivitat der leicht nachlieferbaren Fraktion der
der mobilen Fraktion folgt. Ein dhnlicher Zusammenhang lasst sich auch im Bezug auf die an
Mn-Oxide gebundene Fraktion formulieren, ist allerdings aufgrund der geringen Aktivitaten

unsicher.

Eine hohe Streuung der Messwerte fiir die Residualfraktion lasst auf die Anwesenheit von
inerten Brennstoffpartikeln schlieBen, die nur sehr langsam zersetzt werden kénnen. Die
Aktivitat der zirkonhaltigen Partikel ist allerdings fiir die Betrachtung der Nuklidaufnahme

durch Pflanzen nicht relevant.

Fiir zuklnftige Messungen der Béden des Versuchsfeldes lassen sich auf Basis der Ergebnisse
einige der Extraktionsschritte als unnétig zeitraubend identifizieren, um Zeit zu sparen. Fir

eine Bewertung der °Sr Verteilung reicht die Betrachtung der Fraktionen 1, 2 und 7 aus. Die
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Aktivitaten der anderen Fraktionen spielen eine untergeordnete Rolle zur Bewertung der

Verfligbarkeit der Radionuklide.
Flr weitere Messungen ware eine Verbesserung der Kalibrierung sehr wichtig.

Zur sicheren Bewertung des Radionuklidinventars ware es gut, eine genaue Untersuchung der
vorhandenen Brennstoffpartikel im Boden vorzunehmen. Das Verhaltnis von
zirkoniumhaltigen und reinen Uranoxidpartikeln ist entscheidend fiir den weiteren Verlauf der

Radionuklidfreisetzung.
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9  ANHANG

9.1 EINWAAGE DER BODENPROBEN

Probe
Einwaage
Boden

1 2

2.01380 2.00490

9.2 GAMMAMESSUNGEN 137Cs

9.2.1 Untergrundmessung

Detektor 1
Detektor 2
Detektor 3

Messzeit in s
3715349.919

841388.289

1149819.962

3

4

12599

9.2.2 Bestimmung der Zdhlausbeuten

9444

5 6

Messsignal in Counts
18728

7 8 9

2.00127 2.00127 2.00243 2.00388 2.00632 2.00123 1.99957

Zur Herstellung der Geometriestandards wurde ein Multielementstandard mit einer

spezifischen 137Cs-Aktivitdt von 59.16 Bg/g am 01.05.2016 verwendet. Die in Tabelle 16

dargestellten Aktivitaten sind nicht zerfallskorrigiert.

Tabelle 16: Einwaagen der Geometriestandards zur Bestimmung der 137Cs Zahlausbeute.

Fraktion

N OO A WN =

Masse der
Vorlageing

46.60992
77.46615
87.52410
60.51472
74.97611
76.61814
103.6394

Masse nach
Standardzugabe

ing
47.63521
78.49540
88.54948
61.54039
76.00138
77.64292
104.6658

zugegebenen Standards
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Masse des

ing
1.02529 + 0.00002
1.02925 £ 0.00002
1.02538 + 0.00002
1.02567 £ 0.00002
1.02527 £ 0.00002
1.02478 + 0.00002
1.0264 £+ 0.0002

137Cs-Aktivitit in
Bq

60.7+1.4
60.9+1.4
60.7+1.4
60.7+1.4
60.7+1.4
60.6+1.4
60.7+1.6



Tabelle 17: Zéhlausbeuten der verscheidenen Fraktionen auf den verschiedenen Detektoren.

zerfallskorrigierte

Zahlausbeute in

Aktivitdt in Bq Messzeitins | Counts Counts/Bq
Fraktion 3 59.1+1.4 17240.968 5551 0.00536 £0.00014
Detektor | Fraktion 4 59.0+1.4 20346.202 7645 0.00628 +0.00016
1 Fraktion 5 59.0+14 11050.896 4072 0.00616 +0.00017
Fraktion 6 59.2+1.4 17744.371 6668 0.00627 +0.00016
Fraktion 1 59.2+1.4 22969.191 25238 0.01832 +0.00044
Detektor | Fraktion 2 593+14 10953.756 11127 0.01687 £0.00042
2 Fraktion 5 59.0+14 19288.881 19309 0.01670 +0.00040
Fraktion 7 593114 65237.632 54400 0.01382 +0.00032
Detektor | Fraktion 1 59.2+1.4 11871.684 12558 0.01773 £0.00044
3 Fraktion 4 59.1+1.4 17117.883 17496 0.01715 +0.00042
9.2.3 Gammamessung der Proben
Tabelle 18: Messungen der Proben zur Bestimmung der 137Cs Aktivitdt.
Fraktion = Probe velg\;v:enk(:E:er Messzeitins | Counts /:)I::;:?:‘ (;Zr Nachvi\:‘e::srenze

Blind 2 94250.811 1368 -0.025 £ 0.045 0.08

P1 3 88324.22 1944 0.778 £ 0.069 0.06

P2 3 85180.175 816 0.077 £ 0.039 0.06

P3 3 340608.938 2891 0.015 +0.020 0.03

; P4 2 86676.747 8102 4.29£0.23 0.08

P5 2 74709.747 1885 0.560 + 0.070 0.09

P6 2 332483.72 4796 -0.030 £ 0.027 0.05

P7 3 153996.294 6911 2.07+£0.12 0.05

P8 3 106729.524 1647 0.407 £ 0.048 0.06

P9 3 245313.395 2196 0.042 +0.024 0.04

Blind 2 159328.149 2299 -0.032 £ 0.039 0.07

P1 2 174354.269 2855 0.083 +0.040 0.06

P2 2 251676.897 3699 -0.016 £ 0.033 0.06

P3 2 247094.408 3558 -0.034 £ 0.033 0.06

> P4 2 69036.981 1509 0.408 £ 0.072 0.10

P5 2 99065.58 1518 0.021 £ 0.049 0.08

P6 2 265167.257 3838 -0.030 £ 0.032 0.05

P7 2 108076.599 2022 0.221 £0.053 0.08

P8 2 81054.003 1235 0.016 £ 0.054 0.09

P9 2 174299.683 2537 -0.025 + 0.038 0.06
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verwendeter Aktivitat der Nachweisgrenze

Fraktion = Probe Detektor Messzeitins = Counts Probe in Bq in Bq
Blind 1 101907.369 503 -0.020 + 0.083 0.14

P1 1 177232.183 858 -0.037 £ 0.063 0.11

P2 1 246907.833 1204 -0.031 £ 0.054 0.09

P3 1 332139.434 1592 -0.046 + 0.047 0.08

3 P4 1 180562.193 1064 0.159 + 0.069 0.11
P5 1 169788.565 962 0.117 £ 0.070 0.11

P6 1 156033.52 799 0.015 £ 0.069 0.12

P7 1 332828.502 1802 0.070 £ 0.050 0.08

P8 1 174340.337 936 0.061 £ 0.067 0.11

P9 1 249007.782 1226 -0.022 £ 0.054 0.09

Blind 1 592975.861 2945 -0.012 £+ 0.031 0.05

P1 3 82239.477 677 0.001 £ 0.038 0.06

P2 1 255901.829 1254 -0.022 + 0.046 0.08

P3 3 246862.121 2100 0.017 £0.024 0.04

q P4 1 245090.388 1367 0.085 + 0.050 0.08
P5 3 332820.505 2877 0.025 +0.021 0.03

P6 3 174321.067 1470 0.013 £ 0.027 0.05

P7 3 254453.258 2284 0.044 £ 0.024 0.04

P8 1 101370.322 495 -0.025 £ 0.071 0.12

P9 1 344342.167 1788 0.024 £ 0.041 0.07

Blind 2 76050.253 1135 -0.003 + 0.055 0.09

P1 2 174236.087 2671 0.021 £ 0.039 0.06

P2 2 169945.554 2549 0.001 +£ 0.039 0.07

P3 2 333145.98 4830 -0.028 £ 0.030 0.05

P4 2 251977.209 4664 0.212 +0.038 0.06

> P5 2 265405.669 3898 -0.017 £ 0.032 0.05
P6 2 95218.298 1359 -0.042 £ 0.049 0.08

P7 2 156431.942 2563 0.084 + 0.042 0.07

P8 1 245106.585 1243 0.005 +0.048 0.08

P9 2 256075.035 3731 -0.024 £ 0.033 0.06

Blind 1 94175.68 465 -0.016 £ 0.074 0.13

P1 1 341824.67 2512 0.368 £ 0.052 0.07

P2 1 106355.701 510 -0.039 + 0.069 0.12

P3 1 340148.12 1750 0.017 £ 0.041 0.07

& P4 1 66995.546 1171 1.99+0.19 0.15
P5 1 172035.257 1139 0.252 + 0.065 0.09

P6 1 213974.189 1083 0.003 + 0.050 0.09

P7 1 89049.976 1116 1.20+0.14 0.13

P8 1 184529.964 1122 0.166 + 0.060 0.09

P9 1 154971.049 793 0.012 £ 0.059 0.10
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Fraktion  Probe

Blind
P1
P2
P3
P4
P5
P6
P7
P8
P9

verwendeter
Detektor
2

N N NN DNDNNMNMDNDDN

Messzeit in s

74804.296
78796.646
83965.709
340432.979
89599.724
96748.544
258590.382
172230.828
214039.452
106556.196

9.3 FUR LSC-MESSUNGEN ANGESETZTE STANDARDS

9.3.1 8Sr Standards

Counts

1063
4135
1513
5037
17651
3568
3822
32924
6331
1496

Aktivitat der
Probe in Bq
-0.055 + 0.066
2.72+0.18
0.220+£0.071
-0.013 £ 0.036
13.18 £ 0.65
1.59+0.12
-0.014 £ 0.040
12.75+0.62
1.057 £ 0.076
-0.068 + 0.056

Nachweisgrenze
in Bq
0.11
0.11
0.11
0.06
0.11
0.10
0.07
0.08
0.07
0.10

Zur Herstellung der Standards wurde ein 8°Sr Aktivitatststandard der Physikalisch-Technischen

Bundesanstalt mit einer spezifischen Aktivitait von (1009 + 10) kBg/g am 01.02.2017

verwendet, der Hausintern um den Faktor 0.021446 verdiinnt wurde.

Tabelle 19: Verwendete 8°Sr Standards.

Verdiinnung Malsse d.es
GefaBesing
1:500 14.64388
1:125 4.19560

Masse nach

63.68133
14.23005

Wasserzugabe in g

78

Masse Nach spezifische
Standardzugabe | Aktivitdt in Bq/g
63.77912 43.0657971
14.31023 171.5328



Es wurden drei Kalibrationslésungen aus dem 1:125 Standard hergestellt, die auf beiden LSC-

Geraten gemessen wurden.

Tabelle 20: 85Sr Kalibrationsstandards fiir die LSC.

Momentane
Masse des Masse -
.. Gesamtmasse spezifische
GefaRes und der Vergangene -
Bezugs- nach .. Aktivitat des .
der Standard Zeitin e Aktivitat
datum .. Standard- 1:125
Verdiinnungs- . -zugabe Tagen .
losung in g zugabeing ing Standards in
Ba/g
13.12.2017 26.01951 26.44029 0.42078 315 5.918 2.490
11.12.2017 26.26077 26.51788 0.25711 313 6.046 1.555
12.12.2017 26.49079 26.55788 0.06709 314 5.982 0.401

9.3.2 20Sr Standards

Zur Herstellung der °Sr-Kalibrierldsungen wurden zwei Verdiinnungen einer *°Sr-Lésung mit
328.4 Bg/g am 15.05.2017 hergestellt. Fir die 0.03 Bg/g Losung wurde die 3 Bg/g Losung

verdinnt.

Aufgrund der vergleichsweise langen Halbwertszeit von °°Sr wurde die Aktivitdt im Rahmen

der Messungen als konstant angenommen.

Tabelle 21: Ubersicht iiber die hergestellten 9°Sr Verdiinnungen.

Nominelle Masse des Masse nach Masse nach Spezifische

Aktivitat GefiBesing  Wasserzugabe ing | Standardzugabeing | Aktivititin Bg/g
3 Bqg/g 3.16277 8.16503 8.20976 2.9101

0.03 Bq/g 3.99109 14.08818 14.18902 0.0288
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9.4 ZUGEGEBENE &5Sr-AKTIVITATEN

Bei den meisten Proben wurde die 1:500 Verdiinnung verwendet. Lediglich bei den mit *) markierten Proben wurde die 1:125 Verdiinnung

verwendet. Die zugegebenen Aktivitaten wurden bereits auf den Tag der jeweiligen LSC-Messung zerfallskorrigiert.

Tabelle 22: Zu den Proben hinzugegebene und zerfallskorrigierte 8Sr Aktivitdten.

Fraktion Probe Messdatum Masse der Gesamtmasse | Masse des | Masse des zugegebenen | Vergangene @~ Zugegebene

Probe und des = nach Standard- = GefaRes Standardsin g Zeitind 8Sr Aktivitat in
GefaResing zugabeing ing Bq

F1 Blind 24.09.2017 63.80056 64.29770 15.53295 0.49714 + 0.00002 235 1.737 + 0.034
P1 30.09.2017 61.48961 61.98393 14.79063 0.49432 + 0.00002 241 1.620 £ 0.032

P2 28.10.2017 63.47217 63.96975 15.38907 0.49758 + 0.00002 269 1.209 £ 0.024

P3 29.10.2017 62.39087 62.88889 15.55572 0.49802 + 0.00002 270 1.197 £ 0.023

P4 30.10.2017 60.88890 61.38661 14.81759 0.49771 + 0.00002 271 1.184 £ 0.023

P5 31.10.2017 56.66459 57.15928 14.4994 0.49469 + 0.00002 272 1.164 £ 0.023

P6 11.11.2017 62.06738 62.56637 15.20451 0.49899 + 0.00002 283 1.044 £ 0.020

P7 12.11.2017 61.23565 61.73495 14.38248 0.49930 + 0.00002 284 1.033 £ 0.020

P8 17.11.2017 60.91653 61.41144 14.92237 0.49491 + 0.00002 289 0.971+0.019

P9 18.11.2017 62.61769 63.11619 14.8731 0.49850 + 0.00002 290 0.968 + 0.019
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Fraktion

F2

F3

Probe

Blind

P1
P2
P3
P4
P5
P6
P7
P8
P9

Blind

P17

P27

P3 "

P4 "

P5 "

P6 "

P7 ")

P8 "

P9

Messdatum

04.11.2017
05.11.2017
19.11.2017
20.12.2017
25.12.2017
27.12.2017
28.12.2017
29.12.2017
30.12.2017
31.12.2017
29.12.2017
30.12.2017
31.12.2017
01.01.2018
09.01.2018
19.01.2018
21.01.2018
23.01.2018
24.01.2018
25.01.2018

Masse der
Probe und des
GefaResing

87.64200
88.29914
89.02422
87.65121
89.25123
89.54128
87.99635
87.61526
88.82471
89.01304
102.5876
108.6863
112.0229
110.9233
110.5845
111.9022
111.0195
111.6441
111.5043
114.3551

Gesamtmasse

nach Standard-

zugabeing
88.14256
88.79888
89.52124
88.14701
89.74755
90.03429
88.49436
88.11327
89.32065
89.51026
103.5846
108.9412
112.2755
111.1779
110.8423
112.1599
111.2761
111.8986
111.7623
114.6078
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Masse des
GefalRes

ing

20.24453
20.47846
19.70889

19.3614

19.9832
19.87763
19.44043
19.60081
20.27898
20.66874
20.19335
20.27435
20.13246

18.57229
19.26051
20.331
20.5294
20.07509
20.40543

Masse des zugegebenen
Standards in g

0.50056 + 0.00002
0.49974 + 0.00002
0.49702 + 0.00002
0.49580 + 0.00002
0.49632 + 0.00002
0.49301 + 0.00002
0.49801 + 0.00002
0.49801 + 0.00002
0.49594 + 0.00002
0.49722 + 0.00002
0.9970 + 0.0002
0.2549 £ 0.0002
0.2526 £ 0.0002
0.2546 + 0.0002
0.2578 +0.0002
0.2577 £ 0.0002
0.2566 + 0.0002
0.2545 + 0.0002
0.2580 + 0.0002
0.2527 + 0.0002

Vergangene
Zeitind
276
277
291
322
327
329
330
331
332
333
331
332
333
334
342
352
354
356
357
358

Zugegebene
88r Aktivitat in

Bq
1.128 £ 0.022
1.115+£0.022
0.954 £ 0.019
0.684 +0.013
0.649 £ 0.013
0.631 +£0.012
0.630+£0.012
0.624 +£0.012
0.614 £ 0.012
0.610+0.012
1.249 £ 0.012
1.258 £ 0.048
1.233 £0.048
1.230 £ 0.047
1.143 £0.043
1.027 £0.039
1.001 £0.038
0.972 £0.037
0.975 £ 0.037
0.945 £ 0.036



Fraktion

F4

Probe

Blind

P1
P2
P3
P4
P5
P6
P7
P8
P9

Blind
P1
P2
P3
P4
P5
P6
P7
P8
P9

Messdatum

26.12.2017
15.01.2018
17.12.2017
05.01.2018
06.01.2018
07.01.2018
09.01.2018
10.01.2018
11.01.2018
12.01.2018
20.09.2017
27.09.2017
14.01.2018
05.10.2017
07.10.2017
08.10.2017
14.10.2017
15.10.2017
21.10.2017
22.10.2017

Masse der
Probe und des
GefaBResing
78.08033

85.53413
89.45576
89.49964
91.02278
89.82592
90.20953
91.04584
89.79969
89.43486
88.20104
90.16844
89.64753
89.90888
90.97064
91.6889
90.35264
91.82029
89.40800
89.34420

Gesamtmasse

nach Standard-

zugabeing
78.57557
86.03095
90.45330
90.49620
92.01347
90.82514
91.20875
92.04624
90.79680
90.38656
88.29845
90.65500
90.07200
90.40311
91.45630
92.18645
90.84674
92.31275
89.89763
89.82471

82

Masse des
GefalRes

ing
19.84235

19.35047
19.98035
20.42633
20.95165
20.35136
20.89089
20.50615
19.88908
20.5214
19.8218
21.02197
19.546801
20.23511
20.52378
20.73437
19.75824
20.79972
19.53357
19.93912

Masse des zugegebenen

Standards in g

0.49524 + 0.00002
0.49682 + 0.00002
0.99754 + 0.00002
0.99656 + 0.00002
0.99069 + 0.00002
0.99922 + 0.00002
0.99922 + 0.00002
1.00040 + 0.00002
0.99711 + 0.00002
0.95170 + 0.00002
0.09741 + 0.00002
0.48656 + 0.00002
0.42447 + 0.00002
0.49423 + 0.00002
0.48566 + 0.00002
0.49755 +0.00002
0.49410 + 0.00002
0.49246 + 0.00002
0.48963 + 0.00002
0.48051 + 0.00002

Vergangene
Zeitind

328
348
319
338
339
340
342
343
344
345
231
238
347
246
248
249
255
256
262
263

Zugegebene
88r Aktivitat in

Bq
0.640 £ 0.013

0.519+0.010
1.420+0.014
1.158 £0.011
1.139+0.011
1.137+0.011
1.113 £+ 0.011
1.102 £0.011
1.087 £0.011
1.026 £ 0.010
0.355 +0.035
1.646 + 0.033
0.448 £ 0.010
1.535+0.030
1.477 +0.030
1.497 + 0.029
1.394 +0.027
1.375+0.027
1.282 +0.025
1.245 + 0.025



Fraktion Probe Messdatum Masse der Gesamtmasse | Masse des | Masse des zugegebenen | Vergangene = Zugegebene

Probe und des nach Standard- | GefaRes Standards in g Zeitind 8Sr Aktivitat in
Gefilesing zugabeing ing Bq
F6 Blind 25.11.2017 65.16211 65.65878 20.24313 0.49667 + 0.00002 297 0.895 +0.018
P1 26.11.2017 90.47769 91.47474 20.51011 0.99705 + 0.00002 298 1.777 £0.017
P2 02.01.2018 90.59605 91.59284 20.30735 0.99679 + 0.00002 335 1.196 £ 0.012
P3 03.01.2018 90.27016 91.26461 20.03707 0.99445 + 0.00002 336 1.181 +0.012
P4 03.01.2018 89.85331 90.85418 19.82304 1.00087 + 0.00002 336 1.188 + 0.012
P5 04.01.2018 90.74281 91.74354 20.27477 1.00073 £ 0.00002 337 1.175+£0.011
P6 05.01.2018 90.42790 91.42738 20.24556 0.99948 + 0.00002 338 1.161 £ 0.011
P7 06.01.2018 90.59797 91.59302 20.49365 0.99505 + 0.00002 339 1.144 £ 0.011
P8 ™ 07.01.2018 91.58270 91.83872 21.0326 0.25602 + 0.00002 340 1.160 + 0.044
P9 08.01.2018 89.74895 90.00694 0.25799 + 0.00002 341 1.156 + 0.044
F7 Blind 16.09.2017 83.30268 83.40253 19.67514 0.09985 + 0.00002 227 0.380 + 0.037
P1 17.09.2017 111.5613 111.6634 20.23304 0.1021 £ 0.0002 228 0.384 £ 0.037
P2 23.09.2017 118.5725 118.6652 20.18034 0.0927 + 0.0002 234 0.327+£0.034
P3 01.10.2017 127.5316 128.0332 20.34151 0.5016 + 0.0002 242 1.626 £ 0.032
P4 02.10.2017 121.8962 122.3967 20.2577 0.5005 + 0.0002 243 1.605 + 0.031
P5 27.10.2017 126.3694 126.8698 20.28794 0.5004 + 0.0002 268 1.229 £ 0.024
P6 01.01.2018 123.5222 124.0221 19.74935 0.4999 + 0.0002 334 0.606 £ 0.012
P7 02.01.2018 128.8422 129.8437 20.17145 1.0015 + 0.0002 335 1.202 + 0.012
P8 03.01.2018 131.0451 132.0464 20.94279 1.0013 + 0.0002 336 1.189 + 0.012
P9 04.01.2018 132.6805 133.6803 19.0972 0.9998 + 0.0002 337 1.174 + 0.012
Hidex 2 Bq 22.12.2017 3.99520 4.99635 1.00115 + 0.00002 324 1.351+£0.013
Stanc e 0.7 Bq 23.12.2017 4.06229 5.06464 1.00235 + 0.00002 325 1.338+0.013
0.07 Bq 24.12.2017 4.00546 5.00348 0.99802 + 0.00002 326 1.318 £ 0.013
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Fraktion Probe

Quantulus 2 Bq
Standard 0.7 Bq
0.07 Bq

Messdatum

25.12.2017
26.12.2017
27.12.2017

Masse der
Probe und des
GefaResing
3.99594

4.05981
4.19090

Gesamtmasse
nach Standard-
zugabeing
4.99474
5.05818

5.18991

Masse des
GefalRes

ing

9.5 BESTIMMUNG DER CHEMISCHEN WIEDERFINDUNGSRATE

Tabelle 23: Messwerte und Berechnung der chemischen Wiederfindungsraten.

Fraktion Probe

Blind
P1
P2
P3
P4
P5
P6
P7
P8
P9

F1

Zugegebene %Sr

Aktivitdt in Bq

1.737 + 0.034
1.620 +0.032
1.209 +0.024
1.197 £0.023
1.184 +0.023
1.164 +0.023
1.044 +0.020
1.033 +£0.020
0.971 +£0.019
0.968 +0.019

Mittelwert des

8gr-Signals in

der LSCin cps
0.26694
0.4371
0.2631
0.2996
0.3464
0.2832
0.2528
0.2874
0.23396
0.2564

Standardabweichung
des 2°Sr-Signals in der
LSC in cps
0.00094
0.0031
0.0031
0.0035
0.0002
0.0026
0.0017
0.0018
0.00037
0.0011
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Masse des zugegebenen
Standardsing

0.9988 + 0.00002
0.99837 + 0.00002
0.99901 + 0.00002

85r Aktivitit nach der
Extraktion in Bq

0.631+£0.015
1.022 £ 0.018
0.622 £0.017
0.706 £ 0.017
0.813£0.016
0.668 £ 0.016
0.599 £ 0.015
0.678 £0.016
0.555 +0.015
0.607 £ 0.015

Vergangene
Zeitind

327
328
329

Zugegebene
88r Aktivitat in

Bq
1.305+0.013

1.291+0.013
1.278 £+ 0.012

Wiederfindungsrate

in %
36.3+1.1
63.1+1.7
51.5+1.7
59.0+1.8
68.7+1.9
574+1.8
57.3+1.9
65.6 £ 2.0
57.2+1.9
62.7+2.0



Fraktion

F2

F3

Probe

Blind

P1
P2
P3
P4
P5
P6
P7
P8
P9

Blind
P1
P2
P3
P4
P5
P6
P7
P8
P9

Zugegebene %Sr

Aktivitat in Bq

1.128 £ 0.022
1.115 +£0.022
0.954 +£0.019
0.684 +£0.013
0.649 +£0.013
0.631 +£0.012
0.630 £ 0.012
0.624 +£0.012
0.614 £0.012
0.610 £ 0.012
1.249 +0.012
1.258 + 0.048
1.233 £+ 0.048
1.230 + 0.047
1.143 £ 0.043
1.027 £0.039
1.001 £ 0.038
0.972 £0.037
0.975 £ 0.037
0.945 +£0.036

Mittelwert des

8Sr-Signals in

der LSCin cps
0.2853
0.3145
0.2676
0.2055
0.2022
0.20308
0.1273
0.1880
0.1904
0.1663
0.4434
0.4790
0.3610
0.4673
0.4221
0.36967
0.37101
0.3622
0.3511
0.3423

Standardabweichung
des #Sr-Signals in der
LSCin cps
0.0043
0.0013
0.0032
0.0048
0.0021
0.00094
0.0041
0.0027
0.0020
0.0034
0.0026
0.0046
0.0029
0.0073
0.0042
0.00055
0.00042
0.0033
0.0057
0.0039
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88r Aktivitat nach der
Extraktion in Bq

0.673 £0.018
0.740 £ 0.016
0.633 £0.017
0.490+0.018
0.482 +0.015
0.485 +£0.015
0.311 +£0.017
0.450+£0.016
0.455 £ 0.015
0.400 +£0.016
0.888 £0.013
0.958 £ 0.015
0.724 £0.013
0.935+0.019
0.845+0.014
0.741+£0.011
0.744 £ 0.011
0.727 £0.013
0.705 £ 0.016
0.687 +£0.014

Wiederfindungsrate
in%
59.7+2.0
66.4+1.9
66.3+2.2
71.7+3.0
74.4+2.8
76.8+2.8
49.3+2.9
72129
74.1+29
65.6 +3.0
71.1+1.2
76.2+3.1
58.7+2.5
76.1+3.3
74.0+3.1
72.2+29
743+3.0
74.8+3.2
72.3+3.2
72.7+3.2



Fraktion

F4

F5

Probe

Blind

P1
P2
P3
P4
P5
P6
P7
P8
P9

Blind
P1
P2
P3
P4
P5
P6
P7
P8
P9

Zugegebene %Sr

Aktivitat in Bq

0.640 £ 0.013
0.519+0.010
1.420+0.014
1.158 £ 0.011
1.139+0.011
1.137+0.011
1.113 +0.011
1.102 +£0.011
1.087 £0.011
1.026 +0.010
0.355+£0.035
1.646 + 0.033
0.448 £ 0.010
1.535+0.030
1.477 £ 0.030
1.497 +0.029
1.394 +0.027
1.375+0.027
1.282 +0.025
1.245 + 0.025

Mittelwert des

8Sr-Signals in

der LSCin cps
0.1735
0.1221
0.4349
0.3580
0.3865
0.3585
0.3338
0.3746
0.3448
0.3096
0.0855
0.4823
0.1079
0.4068
0.4547
0.3648
0.4188
0.4102
0.3645
0.3327

Standardabweichung
des #Sr-Signals in der
LSCin cps
0.0013
0.0022
0.0063
0.0041
0.0052
0.0015
0.0035
0.0046
0.0034
0.0012
0.0019
0.0020
0.0045
0.0048
0.0046
0.0051
0.0019
0.0022
0.0041
0.0023
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88r Aktivitat nach der
Extraktion in Bq

0.417 £0.015
0.299 £ 0.015
1.016 + 0.022
0.840+£0.018
0.906 + 0.020
0.841 +£0.016
0.784 £ 0.017
0.878 £0.019
0.810 £ 0.017
0.729 £0.016
0.215+£0.015
1.125+0.017
0.266 £ 0.018
0.952 +0.020
1.062 £ 0.020
0.856 +0.020
0.979 £0.017
0.960 + 0.017
0.855+0.018
0.782 +0.016

Wiederfindungsrate
in%
65.1+2.6
57.6+3.1
71.6+1.7
725+1.7
79.5+1.9
740+ 1.6
705+ 1.7
79.7+1.9
745+ 1.8
71017
60.5+7.3
68.3+1.7
59.4+4.2
62.0+1.8
71.9+2.0
57.2+1.7
70.3+1.8
69.8+1.8
66.7 £ 2.0
62.8+1.8



Fraktion

F6

F7

SOSr
Standard
Hidex

Probe

Blind

P1
P2
P3
P4
P5
P6
P7
P8
P9
Blind
P1
P2
P3
P4
P5
P6
P7
P8
P9
2 Bq
0.7 Bq
0.07 Bq

Zugegebene %Sr

Aktivitat in Bq

0.895+£0.018
1.777 +£0.017
1.196 + 0.012
1.181+0.012
1.188 +0.012
1.175+0.011
1.161 £+ 0.011
1.144 +0.011
1.160 + 0.044
1.156 + 0.044
0.380 £ 0.037
0.384 £ 0.037
0.327+£0.034
1.626 + 0.032
1.605 + 0.031
1.229 +0.024
0.606 + 0.012
1.202 +0.012
1.189 +0.012
1.174 +0.012
1.351+£0.013
1.338£0.013
1.318 +0.013

Mittelwert des

8Sr-Signals in

der LSCin cps
0.3181
0.6519
0.4225
0.3632
0.44006
0.4407
0.4415
0.4199
0.4488
0.4397
0.0897
0.1267
0.1093
0.4460
0.5022
0.3199
0.1860

0.429

0.3623
0.3563
0.4119
0.3712
0.4083

Standardabweichung
des #Sr-Signals in der
LSCin cps
0.0051
0.0031
0.0059
0.0031
0.00054
0.0069
0.0062
0.0063
0.0031
0.0032
0.0014
0.0010
0.0027
0.0010
0.0047
0.0016
0.0028
0.011
0.0037
0.0054
0.0012
0.0076
0.0012
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88r Aktivitat nach der
Extraktion in Bq

0.639 £ 0.015
1.302 £ 0.015
0.846 +0.017
0.729 +£0.013
0.881 +£0.012
0.883 +£0.018
0.884 +0.017
0.841 +£0.017
0.899 +£0.013
0.881 +£0.013
0.224 £ 0.015
0.309 £ 0.015
0.269 £ 0.016
1.042 +0.017
1.171 +£0.020
0.752 £0.016
0.445 +0.016
1.002 + 0.031
0.850 £0.018
0.836 £ 0.020
0.964 £ 0.016
0.870 £0.016
0.955 +0.016

Wiederfindungsrate
in%
71.4+£2.2
733+1.1
70.8+1.5
61.7+1.2
74.2+1.2
75.1+1.7
76.1+1.6
73.5+1.7
77.5+3.2
76.1+3.1
59.0+6.9
80.4+8.6
82.2+9.9
64.1+1.6
729+19
61.2+1.8
73.4+3.0
834127
71.5+1.7
71.2+1.8
713+1.4
65.0+1.9
725+1.4



Zugegebene %Sr

Mittelwert des

Standardabweichung

Fraktion Probe AKtivitat in B 8sr-Signalsin | des 8°Sr-Signals in der
9 der LSCin cps LSCin cps
%0g, 2 Bq 1.305 +0.013 0.4582 0.0064
Standard 0.7 Bq 1.291 +0.013 0.4716 0.0034
Quantulus 0.07 Bq 1.278 £0.012 0.4564 0.0020
9.6  °°SR KALIBRATION HIDEX
Tabelle 24: Ubersicht iiber die 9°Sr Kalibrationslésungen der Hidex-Messungen.
Masse des Masse nach Masse nach zu.lxv':sseeb:s:n
Messdatum o - 89r Standard- | %°Sr-Standard- | ge8
GefidBesing . . Sr Standards
zugabeing zugabeing ing
6.5Bq?"  16.01.2018 26.04633 26.40636 26.42601 0.01965
2BqY" 22.12.2017 3.9952 4.99635 6.00164 1.00529
0.7BqY"  23.12.2017 4.06229 5.06464 5.41299 0.34835
0.07BqY" | 24.12.2017 4.00546 5.00348 5.03712 0.03364
0.02Bq?"  17.01.2018 25.38365 25.74284 26.39015 0.64731

1): Die 3 Bg/g °°Sr Verdiinnung wurde verwendet.
11): Die 0.03 °°Sr Verdiinnung wurde verwendet.

111): Die *°Sr Stammlésung wurde verwendet.

88r Aktivitat nach der

Extraktion in Bq
0.917 £ 0.017
0.944 +0.014
0.914 £ 0.012

zugegebene
%0sr Aktivitit
in Bqg

6.452
2.925
1.014
0.098
0.019

Wiederfin-
dungsrate
in%
100
71
65
72
100

Wiederfindungsrate

in%

70.3+1.5
73.1+£1.3
715+1.2

%G Aktivitit in

Kalibrations-
16sung in Bq

6.452
2.086
0.659
0.071
0.019

1): Die 1:500 & Sr Verdiinnung wurde verwendet.
2): Die 1:125 85Sr Verdiinnung wurde verwendet.

Mittelwert
des LSC-
Signals in cps

13.473
5.042
1.645
0.202
0.085



9.7 99SR KALIBRATION QUANTULUS

Tabelle 25: Ubersicht iiber die %°Sr Kalibrationslésungen der Quantulus-Messungen.

Masse des Masse nach
Messdatum ey s 8Sr Standard-
GefaResing .

zugabeing
2BqY" 25.12.2017 3.99594 4.99474
0.7Bq " 26.12.2017 4.05981 5.05818
0.07BqY"  27.12.2017 4.1909 5.18991
0.04 Bq 2" 18.01.2018 24.65858 25.01641
0.007 Bq 2"  17.01.2018 25.82145 26.17886

1): Die 3 Bq/g °°Sr Verdiinnung wurde verwendet.
11): Die 0.03 °°Sr Verdiinnung wurde verwendet.

Masse nach

%0gr-Standard-

zugabeing

6.00043

5.40616

5.22344
26.31291
26.41116
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Masse des %G Aktivitit

zugegebenen gzougegel.oe.nfa Wiederfin- in
% Standards = _/-\ktlwtat dur_1gs°rate Kalibrations-
ing n Bq n % I6sung in Bq

1.00569 2.927 70% 2.056
0.34798 1.013 73% 0.740
0.03353 0.0976 72% 0.0697
1.2965 0.0373 100 0.0373
0.2323 0.00668 100 0.00668

1): Die 1:500 & Sr Verdiinnung wurde verwendet.
2): Die 1:125 85Sr Verdiinnung wurde verwendet.

Mittelwert
des LSC-
Signals in cps

4.798
1.678
0.157
0.106
0.0497



9.8 GEMESSENE AKTIVITATEN DER PROBENLOSUNGEN

Tabelle 26: Messergebnisse der Aktivitdtsbestimmung der Probenlésungen.

Standardab-

Mittelwert . Chemische . -
. der 2057490y we;ghur;g Wiederfin- Nachwe.ls- Akt|V|t"at der.
Fraktion Probe der °Sr+°°Y grenze in | Probenldsung in
Me.ssungen Messungen dur.rgs:rate Bq Bq
in cps in cps in%
ind [ :s:::
P1 3.860 0.024 63.1+1.7 0.014 2.884 £0.212
P2 0.548 0.023 51.5+1.7 0.017 0.501 +0.071
P3 0.206 0.026 59.0+1.8 0.015 0.165 £+ 0.056
P4 13.771 0.049 68.7+ 1.9 0.012 9.439 + 0.694
Fl P5 1.576 0.035 57.4+1.38 0.015 1.293+0.123
P6 0.084 0.027 57.3+1.9 0.015 0.069 + 0.058
P7 7.122 0.037 65.6 £ 2.0 0.013 5.113+0.401
P8 2.334 0.031 57.2+19 0.015 1.922 +0.170
P9 0.247 0.028 62.712.0 0.014 0.186 * 0.055
P1 0.325 0.023 66.4+1.9 0.013 0.231£0.048
P2 0.059 0.027 66.3+2.2 0.013 0.042 + 0.050
P3 0.026 0.025 71.7+3.0 0.012 0.017 £ 0.044
- P4 1.343 0.031 74.4+2.8 0.012 0.851 + 0.090
P5 0.270 0.025 76.8+2.8 0.011 0.165 £ 0.043
P6 0.012 0.026 49.3+2.9 0.018 <0.018
P7 0.888 0.024 72.1+2.9 0.012 0.580 + 0.069
P8 0.280 0.027 74.1+29 0.012 0.178 £ 0.048
P9 0.030 0.027 65.6 3.0 0.013 0.022 £ 0.050
P1 0.1153 0.0033 76.2+3.1 0.0016 0.0650 * 0.0066
P2 0.0061 0.0031 58.7+2.5 0.0021 0.0044 + 0.0046
P3 0.0097 0.0024 76.1+3.3 0.0016 0.0055 +0.0028
= P4 0.3185 0.0067 74.0+3.1 0.0017 0.185+0.017
P5 0.0657 0.0019 72.2+2.9 0.0017 0.0391 + 0.0040
P6 -0.0106 0.0034 74.3+3.0 0.0017 <0.0017
P7 0.2286 0.0063 74.8+3.2 0.0017 0.131+0.013
P8 0.0834 0.0043 72.3+3.2 0.0017 0.0495 + 0.0068
P9 -0.0078 0.0015 72.7+3.2 0.0017 <0.0017
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Standardab-

Mittelwert . Chemische . R
. der 2057490y we;ghur;g Wiederfin- Nachwe.ls- Akt|V|t"at der.
Fraktion Probe der °Sr+°°Y grenzein | Probenldsungin
Messungen dungsrate
in cps Me-ssungen in % Bq Bq
in cps
P1 0.010 0.026 57.6+3.1 0.015 <0.015
P2 0.046 0.023 71.6+1.7 0.012 0.031 +0.042
P3 0.036 0.024 72517 0.012 0.023 £ 0.042
= P4 0.159 0.024 79.5+1.9 0.011 0.094 £ 0.039
P5 0.061 0.026 740+ 1.6 0.012 0.039 + 0.043
P6 0.025 0.025 70.5+1.7 0.012 0.017 £ 0.044
P7 0.140 0.026 79.7+1.9 0.011 0.083 + 0.040
P8 0.061 0.027 74.5+1.8 0.012 0.038 £ 0.044
P9 0.018 0.026 71.0+1.7 0.012 <0.012
P1 0.208 0.025 68.3+1.7 0.013 0.143 £ 0.047
P2 -0.012 0.024 59.4+4.2 0.015 <0.015
P3 0.034 0.025 62.0+1.8 0.014 <0.014
= P4 0.377 0.028 719120 0.012 0.247 £ 0.050
P5 0.066 0.024 57.2+1.7 0.015 0.054 + 0.054
P6 0.039 0.027 70.3+1.8 0.012 0.026 £ 0.047
P7 0.299 0.027 69.8+1.8 0.012 0.202 + 0.050
P8 0.111 0.024 66.7 £ 2.0 0.013 0.078 £ 0.046
P9 0.021 0.026 62.8+1.8 0.014 0.016 + 0.051
sind [N ::::
P1 0.0817 0.0019 73311 0.0017 0.0479 £ 0.0028
P2 0.0076 0.0049 70.8+1.5 0.0018 0.0046 £ 0.0060
P3 -0.0111 0.0014 61.7+1.2 0.0020 <0.0020
= P4 0.1121 0.0025 74.2+1.2 0.0017 0.0650 £ 0.0038
P5 0.0166 0.0022 75.1+1.7 0.0017 0.0095 + 0.0027
P6 -0.0004 0.0034 76.1+1.6 0.0016 <0.0016
P7 0.0727 0.0013 73.5+1.7 0.0017 0.0425 + 0.0026
P8 0.0197 0.0009 77.5+3.2 0.0016 0.0109 + 0.0015
P9 0.0029 0.0041 76.1+3.1 0.0016 <0.0016
P1 0.319 0.023 80.4 £+ 8.6 0.011 0.214+0.064 Y
P2 0.000 0.025 82.2+9.9 0.011 <0.011
P3 0.045 0.028 64.1+1.6 0.013 0.033 £ 0.053
= P4 2.364 0.031 729+1.9 0.012 1.527 £ 0.119
P5 0.574 0.025 61.2+1.8 0.014 0.442 £ 0.061
P6 0.013 0.023 73.4+£3.0 0.012 <0.012
P7 5.995 0.048 83.4+2.7 0.010 3.386+0.278
P8 0.904 0.026 715+1.7 0.012 0.596 + 0.060
P9 0.045 0.023 71.2+1.8 0.012 0.030 £ 0.042

1) Bei Vorversuchen wurden von F7 P1 16.4 mL Probe entnommen. Die Angabe der Aktivitdt der Probenlésung wurde hierauf korrigiert.

91



9.9 GESAMT SR-GEHALTE AUS VORHERIGER ARBEIT

In einem vorherigen Forschungspraktikum wurde der gesamte Sr-Gehalt mit ICP-MS

bestimmt.13

Tabelle 27: Gehalte von stabilem Sr in den Probenlésungen aus vorhergegangenen Versuchen.

P1
P2
P3
P4
P5
P6
P7
P8
P9

Fraktion 1
3779 ppb
2491 ppb

4543 ppb
4985 ppb
2045 ppb
3966 ppb
3224 ppb
1315 ppb

Fraktion2

277 ppb
643 ppb
135 ppb
288 ppb

Fraktion3 | Fraktion 4

178 ppb

191 ppb
128 ppb
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Fraktion 5
200 ppb
146 ppb

119 ppb
158 ppb

160 ppb
209 ppb

Fraktion 6

157 ppb

145 ppb

Fraktion 7
4170 ppb
2659 ppb

2261 ppb
3565 ppb
2466 ppb
2912 ppb
2780 ppb
2428 ppb
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