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Tuesday, 24. February 2009

| Time ‘ Activity ‘ Location ‘
|l7:00 ’Registrierung ’Vorraum FHS 6 ‘
|19:00 ‘Welcome Party ‘Vorraum FHS 6 ‘
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Wednesday, 25. February 2009

Opening Ceremony

| Time ‘ Activity ‘ Location
|08:00 ‘Registration ‘ Foyer FHS 6
|O8:30 ‘Opening ceremony ‘ FHS 6
PGNAA and Cold Neutrons Chair: H. Gerstenberg & M. Bichler
| Time | Activity ‘ Location
09:00 L. Canella, P. Kudéjova, R. Schulze, N. Warr, A. Tiirler, J. Jolie: Cold FHS 6

' neutrons PGAA facility at FRM II Munich
0945 X Li, H. Gerstenberg, I. Neuhaus, L. Canella: Reinheitsbestimmung in FHS 6

' Graphit mittels NAA und PGNAA am FRM 11
1000 S. Ochse, B. Kuczewski, M. Daum, G. Hampel, N. Wiehl. Analyse von FHS 6

' Fensterfolien fiir ultrakalte Neutronen
110:15  |Coffee break [Foyer FHS 6
Methods and Electronics Chair: G. Hampel & J. H. Sterba
| Time ‘ Activity ‘ Location

S. Neumaier, H. Dombrowski, D. Arnold: Untersuchung von Fusions-
10:45 und Hochleistungslaser-Plasmen mittels low-level gamma- FHS 6
Spektrometrie aktivierter Proben

S. Landsberger, R. Kapsimalis: The evaluation of Compton

11:30 suppression NAA for determination of trace elements in geological FHS 6
samples
11:45 il quss R. Gwozdz: Zukunftstrachtige Entwicklungen der FHS 6
Aktivierungsanalyse
|12:00 ‘Lunch break ‘-
|13:30 ‘Postersession ‘Foyer FHS 6
15:00 M. Blaauw, R.N. Keyser: The long term stability of the DSPECPLUS FHS 6
spectrometer
15:15 K. Breitenecker, D. Donohue, H. Sigmund: Aufsetzen eines FHS 6
' Alpha/Gamma Koinzidenz-Spektrometers (ACGS)
) B.E. Tomlin, R. Zeisler: Improvements in determination using the
15:30 [y FHS 6
Cu-64 annihilation gamma-rays
Y. Hatsukawa, Y. Miyamoto, T. Osawa, T. Hayakawa, N. Oshima, Y.
) Toh, A. Kimura, N. Koizumi, K. Furutaka, N. Segawa, H. Matsue:
15:45 oo . ; S FHS 6
Feasibility study of of isotope measurements using neutron activation
analysis with multiple gamma-ray detection
A. Kahraman, E. N. Ozmutlu, O. Gurler, S. Yalcin, G. Kaynak, O.
16:00 Gundogdu: Calculation of angular distribution of 662 keV gamma rays [FHS 6
by Monte Carlo Method in copper medium

16:15 ‘Coffee break Foyer FHS 6




Environmental Radionuclides and Medical Applications

Chair: S. Landsberger & A. Musilek

Time Activity ’ Location
P. Steier, F. Dellinger, O. Forstner, R. Golser, K. Knie, W. Kutschera,
16:45 A. Priller, F. Quinto, M. Srncik, F. Terrasi, C. Vockenhuber, A. FHS 6
' Wallner, G. Wallner, E. M. Wild: AMS of heavy isotopes in the
environment
L Schraick, R. Engelbrecht, M. Bichler: Gammaspektrometrische
17:30 Untersuchung der radioaktiven Gleichgewichte der natiirlichen FHS 6
Radionuklide bei der Deponierung von NORM
) Z. Pietrzak-Flis, A. Zonenberg, M. Suplinska: lodine-129 in thyroids of
17:45 . FHS 6
man in North-Eastern Poland
18:00 S. Pavelka: Adaption of methods for radiometric determination of FHS 6
' enzyme activities of the key enzymes of thyroid hormones metabolism
Thursday, 26. February 2009
Complementary Methods Chair: S. Merchel & M. Bichler
| Time | Activity ’ Location
) N. J. G. Pearce, W. T. Perkins: Applications of solution and laser
09:00 ablation ICP-MS in tephra studies FHS 6
N. Scheid, S. Becker, M. Diicking, G. Hampel, J. V. Kratz, P. Watzke,
09:45 P. Weis, S. Zauner: Kriminaltechnische Untersuchung von FHS 6
Ziegelsteinen
10-00 C. Oprea, P. J. Szalansky, M. V. Gustova, 1. A. Oprea, V. Buzguta: FHS 6

Multivariate comparison of elemental concentrations in human teeth

10:15  |Coffee break Foyer FHS 6

A. N. Ermakov, B. S. Ishkhanov, I. M. Kapitonov, 1. V. Makarenko:
Multiparticle photonuclear reactions in gamma-activation analysis

10:45 FHS 6

M. M. Farinha, T. G. Verburg, M. do Carmo Freitas, H. Th.
Wolterbeek: Speciation of in situ lichen species

11:00 FHS 6

|1 1:15 |P. Bode: Compton scattered photons for material identification in NAA ’FHS 6

112:00  |Lunch break -

Social Program and Conference Dinner

| Time ‘ Activity ‘ Location

|13:30 ‘Departure for the Atominstitut (Guided tour 14:30) ‘Atominstitut

|16:OO ‘Departure for abbey Klosterneuburg ‘

|17:00 ‘Guided tour of the abbey at Klosterneuburg, cultural program (18:30) ‘Klosterneuburg

| 19:00 ‘Conference Dinner ‘




Friday, 27. February 2009

Conventional NAA Chair: F. Grass & G. Steinhauser
| Time ‘ Activity ‘ Location
09:00 S. Landsberger, A. Courtial, J. Braisted: Arsenic, antimony and FHS 6

' vanadium air pollution study as determined by epithermal NAA
09-15 D. Degering, M. Kéhler, L. Berger: Spurenelementanalyse an FHS 6

' multikristallinem Silizium fiir Photovoltaikanlagen mittels NAA
0930 H. J. Huber: INAA of Muong-Nong type tektites and adjacent soil FHS 6

samples

09-45 J. Hampel, H. Gerstenberg, G. Hampel, J. V. Kratz, S. Reber, E. FHS 6

) Schmich, E. Wiehl: NAA an Silicium fiir Solarzellen

|10:00 ‘Coffee break ‘Foyer FHS 6

|10:30 ’G. Weckwerth: Herkunft des Feinstaubs in stddtischen Umweltzonen ’FHS 6

1. Conejos Sanchez, G. Hampel, S. Zauner, J. Riederer: Die Datierung

10:45 und Lokalisierung von Hinterglasmalereien mit Hilfe der NAA FHS 6
M. Feige, G. Hampel, H. Konig, J. V. Kratz, S. Zauner:

11:00 Elementanalytische Untersuchungen von Trauben und gérenden FHS 6
Weinen

11:15 H. Schulz, H. Gerstenberg, X. Li: Neutronenbestrahlungen am FRM II FHS 6

firr industrielle Kunden

11:30 Closing remarks FHS 6

Meeting of the work group "Analytik mit Radioisotopen und
14:00 Hochleistungsstrahlenquellen" (ARH) of the Gesellschaft Deutscher  [FHS 6
Chemiker (GDCh)




Poster Session

W. Adlassnig, G. Steinhauser, M. Peroutka, I. Lichtscheidl, A. Musilek, J. H. Sterba, M. Bichler:
Expanding the menu for carnivorous plants: a radiotracer study on three species of pitcher plants

S. R. Biegalski, S. Landsberger: The correct and incorrect way to calibrate a Compton suppression
counting system for gamma ray efficiency

S. R. Biegalski, G. Sayre, C. Egnatuk, A. Brand, S. Landsberger: Prompt Gamma Neutron Activation
Analysis of Short-Lived Uranium Fission Products

Em. Cincu, L. Crdaciun, I. Manea —Grigore, 1. L. Cazan, V. Manu, D. Barbos, A. Cocis: Application
of the INAA technique for elemental analysis of metallic biomaterials used in dentistry

P. Dararutana, K. Won-in, S. Pongkrapan, P. Wathanakul: X-Ray fluorescence spectroscopy study
on old-styled glass samples used for decoration in Thailand

J. Dolata, G. Hampel, P. Haupt, A. Siebert, S. Zauner: Multielementanalyse romischer Ziegel

P. Doumerc, A. Malato, R. Kapsimalis, S. Landsberger: Neutron Activation Analysis and passive y-
ray counting for the determination of uranium concentrations in geological and environmental samples

R. Engelbrecht, I. Schraick: Verifikation der Aktivititskonzentration des dosisrelevantesten
Radionuklids gemaf NatStrV

M. M. Farinha, T. G. Verburg, M. do Carmo Freitas, H. Th. Wolterbeek: Local and regional source
apportionment at Northern Lisbon metropolitan area, Portugal

‘ R. Gwozdz: Similarity of samples in radioanalytical methods

‘ R. Guerra, S. Righi: Anomalies of radionuclides, major and minor elements in sediment records

S. Landsberger, R. Kapsimalis: The determination of uranium in food samples by Compton
suppression epithermal Neutron Activation Analysis

X Lin, H. Gerstenberg, C. Lierse von Gostomski, R. Henkelmann, A. Tiirler, N. Rossbach: Accurate
determination of kO-factors for reactions of **Zr(n,y)”*Zr and **Zr(n, y)"’Zr-"""Nb

D. Mader, C. Koeberl: Using INAA for geochemical analyses of drill cores from impact structures

S. Merchel, M. Bichler, J. H. Sterba: On the reliability of target element data for cosmogenic
nuclide exposure dating

S. Merchel, D. Grambole, R. Grétzschel, F. Munnik, C. Neelmeijer: Accelerator Mass Spectrometry
(AMS) and Ion-Beam Analysis (IBA) with the new 6MV accelerator at FZ Dresden-Rossendorf

A. A. Nagvi, M. Maslehuddin, M. A. Garwan, M. M. Nagadi, O.S. B. Al-Amoudi, Khateeb-ur-
Rehman, M. Raashid: Elemental Analysis of Chloride-contaminated BFS Cement Concrete

S. Pavelka, M. Vobecky, A. Babicky: Use of whole-body gamma-ray spectrometry for the
ascertainment of variations in the biological half-lives of sodium and bromide ions

D. Riekstina, G. Bajars, A. Viksna: Comparison of analysis results of soil by different analytical
techniques

L Schraick, R. Engelbrecht, M. Bichler: Herausforderungen bei der gammaspektrometrischen
Bestimmung der Aktivitdtskonzentrationen von NORM zur Einhaltung von Grenzwerten

M. Srncik, D. Kogelnig, A. Stojanovic, G. Wallner, R. Krachler: Uranextraktion aus wassrigen
Losungen mittels ionischer Fliissigkeiten

D. Tamalis, R. Stiffin, A. Huisso, M. Elliott, S. Landsberger: The establishment of an undergraduate
research and training program in radiochemistry at Florida Memorial University, an HBCU

A. Wallner, M. Bichler, K. Buczak, I. Dillmann, O. Forstner, R. Golser, F. Kdippeler,
P. Kuess, W. Kutschera, C. Lederer, A. Priller, F. Quinto, G. Wallner: Studies in Astrophysics and
nuclear physics - combining activation with AMS




DAY 1

Wednesday, 25. February 2009

PGNAA and Cold Neutrons Chair: H. Gerstenberg & M. Bichler
Methods and Electronics Chair: G. Hampel & J. H. Sterba

Environmental Radionuclides and Medical Applications

Chair: S. Landsberger & A. Musilek



SAAGAS 22

PGNAA

Cold neutrons PGAA facility at FRM 11, Munich

Lea Canella “" Petra Kudéjova ab Ralf Schulze b Nigel Warr”, Andreas Tiirler®, Jan Jolie"

@ Technische Universitit Miinchen, Institut fiir Radiochemie, Walther-Meissner-str. 3, 85748 Garching, Germany;, b Universitiit zu Koln,
Institut fiir Kernphysik, Ziilpicher-str. 77, 50937 Kéln, Germany, * Corresponding author: lea.canella@frm2.tum.de

Overview

Prompt Gamma Neutron Activation Analysis (PGNAA) is a

non-destructive  radioanalytical ~ technique  for  the

determination of elemental composition of different kinds of
samples. The main advantages of this technique are the
shorter irradiation times compared to the standard Neutron

Activation Analysis (NAA) and the easy preparation of the

samples. [1]

The neutron beam guide NL4b at the research reactor in
Garching bei Minchen (FRM 1) is dedicated to the new
Prompt Gamma Neutron Activation Analysis facility. [2]

The key feature of this facility is the particular cold
neutron beam that has a very high intensity due to the
elliptically tapered design of the beam guide. The neutrons
are focused at the sample position with a maximum thermal
equivalent flux of 6.3*10" n/cm? s (1.7*10" n/cm? s using
the measured mean energy of neutron spectrum, 1.83 meV).
Furthermore, there are 2 different measuring positions
available, because the last 1.1 m, the so called elliptical nose,
of the beam guide is removable. The two measuring
positions have different characteristics;

o The neutron focus is at 35 cm from the end of the beam
guide with a usable area of 14 mm x 38 mm (width x
height);

. With the last 1.1 m the focus is now at 9 cm from the
end of the beam guide and the useful area now is
smaller: 4 mm x 10 mm.

The detection system consists of two HPGe detectors,
both with a standard Compton suppression system.[2,3]

The characterisation of the instrument is needed in order
to achieve reliable measurements on real samples. A study of
the beam background and of the efficiency curve was carried
out. These two characteristics are essential for a good
analysis of samples.[4]

Recently, in the frame of the EU project Ancient
Charm[5,6], a new setup was added. This new configuration
of the instrument allows a new type of analysis, the so called
Prompt Gamma Activation Imaging (PGAI) [7]. This
particular  set-up  allows  position-sensitive ~ PGAA
measurements and, once the data are reconstructed, is giving
the spatial distribution of elements inside the object under
study.

This goal is achieved introducing a neutron collimator

that reduce the area of neutrons to a 2 mm g spot and a

gamma collimator of 3 mm in diameter in front of the HPGe

detector. The intersection of these two collimators defines the
active measurement positions (the so called isovolume) inside
the sample. Furthermore, to scan the sample, a 3D + rotation
step-motor is mounted.

In addition to standard PGAA and PGAI, a neutron
radiography system is also built. This system allows one to
acquire a tomography image of the sample and also it helps to

“see” the correct positioning of the sample inside the beam
through neutron radiographies.

Further development of the system includes the
registration of the two data sets [8], tomography and PGAI,
in order to connect the 3D elemental composition to the
tomography image of the sample.

Outlooks

Future development for the standard PGAA instrument is the
full automation of the measuring process and the data
acquisition system. Efforts will be made to further decrease
the peak-to-noise ratio and the background count rate.

Concerning PGAI and the Ancient Charm project, the
efficiency of the system will be increased in order to be able
to acquire more complete PGAI measurements on real
objects coming from different museums. Another aim is to
increase the spatial resolution of the PGAI system.

[1] S. Baecheler, P. Kudejova, J. Jolie, J.-L. Schenker, J. Radioanal. Nucl.
Chem. 2003, 256, 239-245

[2]  Forschungsneutronenquelle Heinz Maier-Leibnitz, FRM I,
http://www.frm2.tum.de/pgaa (October 2008).

[31 P.Kudejova, G. Meierhofer, K. Zeitelhack, J. Jolie, R. Schulze, A.
Tuerler, T. Materna, The new PGAA and PGAI facility at the research
reactor FRM II in Garching near Munich, J. Radioanal. Nucl. Chem.-
In press.

[4] L. Canella, P. Kudejova, R. Schulze, N. Warr, A. Tuerler, J. Jolie, Zs.
Revay, T. Belgya, First experiments at the new PGAA facility at the
research reactor FRM 11, Proceedings NRC 7 conference, Budapest,
24-29 August 2008.

[5] Official web page of the ANCIENT CHARM project, http://ancient-
charm.neutron-eu.net/ach

[6] G. Gorini for the Ancient Charm Collaboration, /I Nuovo Cimento
Gen.-Feb. 2007, 1-12.

[71  Z. Kastovszky, T. Belgya and the Ancient Charm Collaboration,
Archeometriai Muhely 111.2, 2006, 16-21.

[8] P.Kudejova, J. Cizek, R. Schulze, J. Jolie, B. Schillinger, K. Lorenz,
M. Miihlbauer, B. Masschaele, M. Dierick, J. Vlassenbroeck,
Notiziario neutroni e luce di sincrotrone, 2007, 12 1ss.2, 6-13.
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NAA, PGNAA

Reinheitsbestimmung im Graphit mittels NAA und PGNAA am FRM I

Xiaosong Li *”, Heiko Gerstenberg ?, Ingo Neuhaus ?, Lea Canella

& Technische Universitat Miinchen, Forschungsneutronenquelle Heinz Maier-Leibnitz (FRM 1), Lichtenbergstrasse. 1, 85747 Garching,
Deutschland; ° Technische Universitat Miinchen, Institut fiir Radiochemie, Walter-MeiBner-Strasse 3, 85747 Garching; * Korrespondenz:

xiaosong.li@frm2.tum.de

Der Handel vom kerntechnikrelevanten Material wird
international streng kontrolliert. Graphit darf nur mit
besonderen Auflagen exportiert werden, wenn dieser s. g.
nuklearrein ist. Nuklearreiner Graphit ist Graphit mit einem
Reinheitsgrad, der einem Boraquivalent von weniger als 5
ppm entspricht, und mit einer Dichte von tiber 1,50 g/cm® [1].

Das Bor-Aquivalent im Graphit kann durch die Messung der
totalen Neutronenabsorption [2] oder der Definition nach
Uber die Reinheitsbestimmung [3] direkt ermittelt werden.

Der Forschungsreaktor FRM Il der TU Munchen verflgt tber
eine ganze Reihe von vertikalen Bestrahlungskandlen fur die
Neutronenaktivierung und von tangentialen Strahlrohren fir
die Beam-line-Experimente. Er bietet eine Mdglichkeit an,
die Multi-Elementenanalyse mittels einer gegenseitig
erganzenden Kombination von NAA und PGNAA
durchzufiihren. Die Anlagen werden in unserem Beitrag auch
kurz vorgestellt.

Da der Graphit als Matrixmaterial bei der Gamma-Messung
der NAA kaum Interferenz liefert, hat der erste Versuch mit
nur 1 h Bestrahlung im Rohrpostsystem des Reaktors FRM 11
gezeigt, dass ungeféahr bis zu 50 der in der Natur vorhandenen
stabilen Elementen mit der INAA ohne radiochemische
Behandlung gut quantitativ bestimmt werden kénnen, bzw.
deren Nachweisgrenzen ausreichend festgelegt werden
kénnen. Vor allem bei den Elementen, die mit deren gréReren
Wirkungsquerschnitten hoheren Beitrag zum Bor-Aquivalent
liefern koénnen, haben die Nachweisgrenzen das ppb-Level
gut erreichen konnen. Die Auswertung wurde mit dem
Einsatz des wvon uns entwickelten Software-Packts
MULTINAA [4] im wesentlich unter der Anwendung der k-
Methode durchgefhrt.

Bei Bestimmung der leichteren Elemente kam die PGNAA
im Einsatz [5]. Nur mit einer Kurzzeitbestrahlung an der
PGNAA-Anlage konnten Br und N schnell gut bestimmt
werden. Einige schwereren Elemente, die mit der NAA
wegen ihrer kernphysikalischen Eigenschaften nur mit
groem Aufwand gammaspektroskopisch zu messen sind,
konnten hier erganzend analysiert werden.

Tabelle 1 zeigt das Zwischenergebnis der Reinheits-

bestimmung in einer Graphitprobe mittels NAA und PGNAA.

Einige Optimierungsmdglichkeiten fur die Analysemethoden,
vor allem fur die Festlegung der Nachweisgrenzen einiger
Elementen mit mdglichen Einfliissen auf die Bestimmung des
Bor-Aquivalents werden diskutiert.

Ccross
section boron equivalent

NAA  element (barn) concentration(ppm)
middle- Dy 1100.0 15 ppb 2.19E-02
short Eu 4600.0 7 ppb 4.26E-02
lived Na 0.5 4.6 ppm 3.05E-03
K 2.0 9 ppm 2.35E-02
La 8.9 150 ppb 1.77E-03
Mn 13.3 98 ppb 1.73E-03
Sm 5500.0 12.8 ppb 9.32E-02
w 19.2 32 ppb 8.14E-04
long Ba 1.2 0.368 ppm 5.70E-04
lived Ce 0.7 174 ppb 1.61E-04
Co 37.0 80 ppb 3.92E-03
Fe 2.5 28 ppb 9.38E-05
Hf 105.0 20 ppb 2.78E-03
Lu 108.0 3.3 ppb 4.72E-04
Th 7.4 45 ppb 4.41E-04
Sc 27.2 28 ppb 1.01E-03
Yb 36.0 3 ppb 1.43E-04
Zn 1.1 887 ppb 1.25E-03
PGNAA B 755.0 1.5 ppm 1.50E+00
total 1.70

Tabelle 1: Zwischenergebnis der Reinheitsbestimmung in einer
Graphitprobe mittels NAA und PGNAA.

[1]  “Verordnung zur Anderung der Ausfuhrliste der deutschen
Bundesregierung”, Drucksache des Bundestages 13/10745
(20.05.1998)

[2]  A. BolewskiJr., M. Ciechanowski, A. Dydejczyk, A. Kreft, Nucl. Inst.
and Meth. in Phys. Res. Section. B:, Vol. 237 (2005), p. 602-612

[3] C. Pickhardtand J.S. Becker, Fres. J. Anal. Chem. 370 (2001), p. 534.

[4]  Lin, X.; Baumgértner, F.; Li, X.; J. Radioanal. Nucl. Chem. Art., 215
(1996) 179.

[5] P.Kudejova, G. Meierhofer, K. Zeitelhack, J. Jolie, R. Schulze, A.
Tuerler, T. Materna, The new PGAA and PGAI facility at the research
reactor FRM Il in Garching near Munich, J. Radioanal. Nucl. Chem.-
In press.
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Materialforschung

Analyse von Fensterfolien flr Ultrakalte Neutronen

Susanne Ochse?, Bernhard Kuczewski®, Manfred Daum®, Gabriele Hampel?®, Norbert Wiehl®*

@ Johannes Gutenberg - Universitat Mainz, Institut fiir Kernchemie, Fritz - Strassmann - Weg 2, D-55128 Mainz, Deutschland; ® TU Graz,
Institut fur Analytische Chemie und Radiochemie, A-8010 Graz, Osterreich; © Paul Scherrer Instiitut, CH-5232 Villigen PSI, Schweiz;

* Korrespondenz: norbert.wiehl@uni-mainz.de

Am Schweizer Paul Scherrer Institut ist derzeit eine intensive
Quelle fiir Ultrakalte Neutronen (UCN) im Aufbau [1]. Neut-
ronen bezeichnet man als ultrakalt, wenn ihre Energie kleiner
als etwa 250 neV ist. Solche Neutronen kann man in speziell
beschichteten Behiltern oder magnetischen Fallen speichern.
Dies ermdglicht sehr prizise Messungen der fundamentalen
Eigenschaften des freien Neutrons. Von besonderem Interes-
se sind dabei die genaue Bestimmung der Lebensdauer und
die Suche nach einem elektrischen Dipolmoment des Neu-
trons.

Bei dieser UCN Quelle werden die Neutronen durch
Spallation erzeugt und dann in schwerem Wasser (4 m’)
zunichst auf thermische Energien moderiert. Die Konversion
in den ultrakalten Energiebereich erfolgt durch inelastische
Streuung an festem Deuterium (sD,). Die UCN, die das Deu-
terium mit einer Energie von etwa 100 neV verlassen, werden
tiber speziell beschichtete Rohre zu den Experimenten gelei-
tet. Aus Sicherheitsgriinden muss der Behilter mit 30 1 sD,
gegeniiber den evakuierten Neutronenleitern abgeschlossen
sein. Dies erfordert ein Material, das einerseits die UCN
moglichst verlustfrei durchdringen konnen, das aber ande-
rerseits eine hohe mechanische Stabilitdt aufweist. Die
Transmissionseigenschaften fiir UCN hingen vom Fermipo-
tential und vom Absorptionsquerschnitt eines Materials ab.
Das Fermipotential bestimmt die Reflektion von UCN an
dem Material und sollte moglichst niedrig im Vergleich zur
UCN Energie sein.

Unter diesen Gesichtspunkten sind Fenster aus reinem
Aluminium oder Aluminium Legierungen (AIMg3) sowie aus
Zirkon oder Zirkalloy besonders vielversprechend. In der
Praxis jedoch konnen auch geringe Verunreinigungen insbe-
sondere durch Elemente mit einem grofen Neutronenein-
fangquerschnitt die Transmissionseigenschaften erheblich
beeinflussen. Aus diesem Grund wurden verschiedene Mate-
rialien mit der INAA am TRIGA Mainz und ergidnzend mit
ICP-MS, ICP-OES und GF-AAS an der TU Graz analysiert.

Proben

Insgesamt wurden 9 verschiedene Materialien analysiert,
davon 3 aus reinem Al, 2 aus AIMg3, 2 aus reinem Zr und 2
aus Zirkalloy (Zr110 und Zr125).

Qualitative und quantitative INAA

Fiir eine erste qualitative Analyse wurden die Zirkon - Proben
liber die Rohrpost (CDlheml=1,7~1012n/cmzs) 1 Minute und 5
Minuten und im Karussell ((Dtherm=7'10“n/cm2s) 60 Minuten
bestrahlt. Langere Bestrahlungszeiten wiren wegen der Akti-
vierung des Zirkons nicht sinnvoll. Bei den Aluminium -
Proben wiren hingegen wegen der kurzlebigen **Al-Aktivitit
Kurzzeitbestrahlungen nicht sinnvoll. Diese Proben wurden

fiir 1 Stunde und 6 Stunden im Karussell bestrahlt. Bei den Zr
- Proben konnten dabei je nach Material 10 bis 13 Elemente
sicher nachgewiesen werden, darunter: Co, Hf, In und Mn,
die alle einen Neutroneneinfangquerschnitt G,,,s>10 barn
aufweisen. In den Al - Proben wurden abhéngig vom Materi-
al zwischen 11 und 20 Elementen sicher nachgewiesen.
Elemente mit 6,,,>~10 barn waren hier: Co, Hf, In, Mn und
La.

Fiir die quantitative Analyse wurden die Zr - Proben 1 h,
die Al - Proben 1 h, 6 h und 10 h bei 7-10''n/cm’s zusammen
mit Referenz - Standards bestrahlt. Dabei konnten in den Zr
Materialien die Gehalte bzw. Nachweisgrenzen fiir die Ele-
mente Cr, Fe, In, Hf, Mn, Ta, und Zn bestimmt werden. Die
quantitative Analyse der Al Materialen bezog sich auf die
Elemente Cr, Co, Fe, Ga, In, Hf, La, Mn, Ni, Sb, Sc, U, und
Zn.

ICPMS und ICPOES

Da die Gehalte der starken Neutronenabsorber B (768 barn)
und Cd (242 barn) mit der INAA nicht bestimmt werden
konnen, wurden an denselben Materialien ergdnzend Analy-
sen mit ICP-MS, ICP-OES und GF-AAS durchgefiihrt. Zu-
sdtzlich wurden dabei auch viele der Elementgehalte mitbe-
stimmt, die bereits mit der INAA gemessen worden waren,
um etwaige Fehlerquellen und Interferenzen der verschiede-
nen analytischen Verfahren zu erkennen. Viele Gehalte konn-
ten so mit bis zu 3 unterschiedlichen Methoden bestétigt
werden.

Ergebnisse

Die Tabelle 1 zeigt exemplarisch fiir die Mn - Gehalte einiger
der untersuchten Materialien die wesentlichen Ergebnisse der
Analyse. Zunichst einmal stimmen die Ergebnisse der ver-
schiedenen Verfahren gut miteinander iiberein. Die gemesse-
nen Gehalte variieren iiber mehrere GroBenordnungen, sind
jedoch fiir alle untersuchten Elemente klein, d.h. der Neutro-
nenabsorptionsquerschnitt der untersuchten Materialien wird
durch die gefundenen Verunreinigungen nur unwesentlich
erhoht. Auf Grund dieser Analysen sind daher alle Materia-
lien fiir den Einsatz als UCN Fenster gleichermallen geeignet.

Mn [g/g] Zr (1) Zr110 Al (1) AlMg3

INAA 3,08:10° | 559107 3,16:10° 2,9710°
ICP-MS 3,01-10° | 8,53-107 3,07-10° 5,31.10°
ICP-OES 2,41-10° 2,80-10°

Tabelle 1: Vergleich der Mn Gehalte [g/g] aus INAA, ICP-MS und
ICP-OES Messungen fir einige der untersuchten Materialien

[11  http://ucn.web.psi.ch/



SAAGAS 22 INAA, CPAA

Untersuchung von Fusions- und Hochleistungslaser-Plasmen

mittels low-level y-Spektrometrie aktivierter Proben
Stefan Neumaier ", Harald Dombrowski , Dirk Arnold 2
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Aufgrund der physikalischen Eigenschaften von Plasmen,
wie sie in Fusionsreaktoren sowie bei der Wechselwirkung
von Hochleistungslasern mit Materie auftreten, ist es
schwierig, mit direkten Methoden Aufschliisse Uber die
spektralen Verteilungen der unterschiedlichen im Plasma
vorhanden bzw. erzeugten Teilchen zu gewinnen. Bei diesen
Experimenten limitiert die hohe Temperatur, die kurze
Pulsdauer sowie das Auftreten starker elektromagnetischer
Pulse den Einsatz elektronischer Messgeréte in der Néhe des
Plasmas.

Die Aktivierung geeigneter Proben durch Kernreakti-
onen der im Plasma vorhanden Teilchen ist zum Teil auch
unter diesen extremen Bedingungen durchfiihrbar und stellt
eine der wenigen Mdoglichkeit dar, Teilchenspektren in den
genannten Plasmen zu untersuchen. Die erreichbaren Aktivi-
taten sind im Allgemeinen jedoch sehr klein und kdnnen
deshalb nur mit hochempfindlichen Spektrometriesystemen
nachgewiesen werden

Im Vortrag wird beschrieben, wie mit Hilfe der low-
level y-Spektrometrie im Untergrundlabor UDO der PTB [1]
Plasmen des européischen Fusionsexperiments JET [2] sowie
Plasmen von Femtosekunden-Hochleistungslasern [3, 4]
untersucht wurden. Die dabei verwendeten y-Spektrometrie-
Syteme im UDO, ihre Nachweisgrenzen und einige
technische Verbesserungen der letzten Jahre werden
vorgestellt [5].

[1] S. Neumaier, D. Arnold, J. Bhm, E. Funck, Appl. Radiat. Isot. 2000,
53, 173-178.

[2] J.S.E Wieslander et al., Nucl. Inst. Meth. 2008, A591, 383-393.

[3] R.Behrens, H. Schwoerer, S. Disterer, Rev. Sci. Instrum. 2003, 74,
961.

[4] H. Schwoerer et al., Phys. Rev. Lett. 2001, 86, 2317 - 2320.

[5] S. Neumaier, M. Wojcik, H. Dombrowski , D. Arnold, Improvements
of a low-level gamma-ray spectrometry system at the underground
laboratory “UDO”, Appl. Radiat. Isot., 2009, in press.
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Introduction

Compton suppression NAA has now been in
existence for some 15 years, mainly used for biological
specimens, air particulate matter, **'Cs and naturally
occurring radioactivity in environmental samples'™.
However, a detailed discussion of its use in far complex
matrices such as geological samples has never been fully
addressed. The complex gamma-ray spectra especially for
long-lived NAA products and the high “dead times” for
short-lived products, has resulted in limited use of CSNAA
for various geological specimens. For instance, a high
manganese content that leads to **Mn and its 2.6 hour half-
life hinders the analysis of many short-lived isotopes. For
long-lived NAA there are significant reductions in Compton

backgrounds due to radionuclides such as “°Sc, **Fe, and *Co.

In conjunction with epithermal neutrons, the background
reductions are even more significant, making the
determination of several elements not usually reported or
decrease the statistical counting error. As Compton
suppression systems are becoming increasingly more
common in laboratories, it is necessary to understand how it
can be applicable to geological samples. The goal of this
work is to systematically begin to evaluate the use of
Compton suppression NAA for several geological samples
using thermal and epithermal neutrons.

Experiment

Geological reference materials, including two coal
samples (NIST 1635, NIST 1632a) and a soil sample (NIST
2711) weighing about 0.5 grams, were irradiated at the

University of Texas 1.1 MW TRIGA Mark Il research reactor.

Typical NAA irradiation, decay and counting times were
used for geological specimens. . An effort was made keep all
the deadtimes at 5% or lower. Irradiations were repeated on
the samples using epithermal neutrons.

The samples were counted using both normal and
Compton suppressed modes. The Compton suppression used
was a high purity germanium detector with a Na(Tl)
scintillator. For each of the four methods, epithermal (normal
and Compton,) and thermal (normal and Compton) several
peaks were analyzed and showed decreases in error and
detection limits.

Results

It is evident that there are significant improvements to
the counting statistics when Compton suppression is
employed. For example, Figure 1 shows the reduction in the
1120 keV peak of “°Sc, which interferes with several peaks
and greatly increases the spectrum background. Table 1
shows the decrease in uncertainty as the Compton
suppression system was used for a series of long-lived NAA
radionuclides. These include *'Nd (91 keV), *"Lu (208
keV), **°Yb (307 keV), 'Nd (531 keV), *®Co (811 keV),
10Th (879 and 1178 keV).

M

&
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Figure 1. Comparison of the reduction of the 1120 keV peak of “*Sc by
A: thermal normal, B: epithermal normal; C; thermal Compton, and D;
epithermal Compton

In this research work, it has been demonstrated that
the use of Compton suppression can be applied to thermal
and epithermal irradiated geological samples. Using the
Compton suppression significantly reduces the spectral
background primarily arising from 2*Na, 2Al, *Cl, °Co,
*8S¢, and *°Fe. These radionuclides are the ones that
significantly contribute to the Compton background.

Conclusions

While Compton suppression can be used in a variety of
geological samples, extra care must be taken to assure that
there are no significant counting losses at elevated dead
times.”

[1] S.Landsberger, D. Wu, J. Radioanal. Nucl . Chem., 1995, 193, 49-59.

[2] S.Landsberger, C. Mann, J. Radioanal. Nuc . Chem.,2003, 258, 55-
57.

[3] B. J. Vieria, S. R. Biegalski, M. C. Freitas, S. Landsberger, J.
Radioanal. Nucl . Chem.,2006, 270, 55 — 62.

[4]  M.C. Freitas, A. M. G. Pacheco, M. A. Bacchi. I. Dionisi, S.
Landsberger, J. Braisted, E. A. N. Fernandes, J. Radioanal. Nucl .
Chem.,2008, 276, 149-156.

[5] J.T.Millard, Nucl. Instrum. Meth. Phys. Res.,1984, 223, 416-418.
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Empfindliche Bestimmungen von Elementen sind von der
induzierten y-Aktivitdt und vom Untergrund der Messung
abhéngig. Beides kann in gewissen Grenzen variiert werden.
Die induzierte Aktivitdt eines Elements héngt von
Neutronenfluss, der Bestrahlungszeit, der notwendigen
Abklingzeit und vom Probengewicht ab. Ein niedriger
Neutronenfluss 1E12s® cm? kann daher unter bestimmten
Voraussetzungen durch eine gréBere Probe kompensiert
werden. Ubliche Probengewichte sind  50-100mg und
erlauben fur viele Elemente Empfindlichkeiten im ug/g
Bereich. Kann man 50-100g Proben verwenden so sind
Empfindlichkeiten im ng/g Bereich moglich. Grof3e Proben
haben auRerdem den Vorteil einer besseren Representation,
und da die Probenvorbereitung dieselbe ist wie fur kleine
Proben, ist die Kontamination stark reduziert. Einige Proben
sind zunéchst zu aktiv und mussen abklingen bis sie 2 mSv/h
in 10 cm nicht berschreiten. Die Proben kdnnen dann hinter
einer Abschirmung mit Staubzucker verdiinnt, und in bis zu
10 Plastikflaschchen abgefiillt werden. Zunéchst wird nur ein
Flaschchen in Radialgeometrie gemessen, nach Abklingen
der kurz lebigen Nuklide werden in einigen Schritten alle
Flaschchen gemessen [1]. Fir organische Proben miissen
Selbstabschirmung des Neutronenflusses und  Selbst-
absorption der y-Strahlung nicht berlicksichtigt werden.
Werden hingegen Proben mit Elementen mit grofRen
Wirkungsquerschnitt in hohem Konzentrationen oder Proben
mit grofer Dichte analysiert, so muss man einen
entsprechenden Komparator mit einem hohen Wirkungs-
querschnitt (nuclear similarity) oder mit entsprechend hoher
Dichte (atomic similarity) verwenden [2]. Dies kénnte durch
Zusatz von B(OH); oder LINO; zum Komparator fiir groRRe
Wirkungsquerschnitte und von Pb(NOs), fiir Proben hoher
Dichte erfolgen, unter der Voraussetzung dass diese
Chemikalien in entsprechender Reinheit erhéltlich sind. Die
entstehenden Nuklide *?B, ®Li und ?°’™Pb sind kurzlebig mit
Halbwertszeiten unter einer Sekunde und kénnen daher die
nachfolgenden y-Messungen nicht stéren.

Fur die Analyse kurz- und mittel-lebiger Nuklide bietet
sich die Totale Aktivierungsanalyse an, in der bis zu
hundertzwanzig aufeinander folgende y-Spektren registriert
werden [3]. Der Name Totale Aktivierungs-Analyse (TAA)
wurde gewadhlt weil, nach einer kurzen Bestrahlung die
gesamte induzierte  Aktivitdt eines kurzlebigen Nuklids
registriert werden kann. Voraussetzung ist ein Zahlraten
festes Messsystem, etwa Westphal's ,,High Resolution High
Rate y-Spectroscopy System“[4]. Die Spektren werden im
LJAutomatic Activations Analyzer“ unmittelbar nach den
Messungen abgespeichert und ausgewertet [5].. Sie kdnnen
dann addiert und von 8K auf 4K oder 2K Spektren
konvertiert werden, wodurch auch noch wenig intensive y-
Linien gemessen werden kdnnen. Durch Messung derselben

Probe in mehrerer Teilproben kann TAA mit der Aktivierung
grol3er Proben kombiniert werden.

[1] R.Gwozdz, F.Grass, Environmental Radiochemical Analysis, Special
Publ. 234, 1999, 289-300 (Ed. G.W.P.Newton) Royal Society of
Chemistry,Cambridge, UK

[2] R.Gwozdz, F.Grass, Czech. J. Phys. 56, 2006, 229 Suppl.D.

[3] F. Grass, H. Lemmel, G.P. Westphal, R. Gwozdz, Trans. Am. Nucl. Soc.
81, 1999, 10

[4] G.P.Westphal, J.Rad.Chem. 70, 1982, 387

[5] G.P.Westphal, F.Grass, H.Lemmel, J.Sterba, J.Radioanal.Nucl.Chem.
272, 2007, 267 - 271
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Abstract

In the 1990s, digital spectrometry became feasible as very
fast ADCs became available. In a digital spectrometer, the
signal from the detector is no longer shaped by analogue
circuitry before it is handed over to the ADC that determines
the channel number — it is digitized to begin with. High count
rates that vary within the acquisition time are dealt with
satisfactorily in these spectrometers. Even statistical control
can be achieved perfectly when using Zero Dead Time
counting [1] — reasonably so with Loss Free Counting.

Analogue amplifiers are known to be temperature
sensitive. Digital spectrometers supposedly do not exhibit
such sensitivity. In general, very high stability is expected
because of this.

Stability tests of a DSPECP-Y™ digital spectrometer
were performed at Ortec over a period of 7 months. Also, the
performance of such a digital spectrometer was monitored
during 7 years in the reactor containment building of the
Delft research reactor — where no climate control is present.

In this paper, the results of the stability tests are
presented and discussed, as related to experiences obtained in
Delft over the preceding 5 years with an analogue
spectrometer used under the same conditions.

References

[1] M. Blaauw, R. Keyser, R.F. Fleming, J.Radioanal. Nucl. Chem. 2001,
248, 309-312
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Die Aktivitatsbestimmung von Aktiniden in Safeguards-
Samples mit einem hohen Hintergrund an Spaltprodukten ist
oft ein schwieriges Unterfangen.

Die Schwierigkeiten liegen einerseits an den
vergleichsweise geringeren Aktivititskonzentrationen der
Aktiniden in typischen Safeguards-Samples, und andererseits
an den niedrigen Energien der ausgesendeten Photonen der
Aktiniden. Hier kann eine Aktivitatsbestimmung mittels
Alphaspektrometrie oder Massenspektrometrie durchgefiihrt
werden. Dazu sind aber oft zeitintesive radiochemische
Probenaufbereitungen notig.

Aus Griinden der Optimierung wére es daher sinnvoll
ein screening-Verfahren zu haben, das eine Vorauswahl all
jener Proben treffen kann, bei denen eine detaillierter
Aktivitatsbestimmung mit anderen Methoden als zielfiihrend
gesehen wird. Solch ein screening-Verfahren stellt z.B. das
Alpha/Gamma Koinzidenz Spektrometer (AGCS) dar, das
hinsichtlich Prasenz oder Fehlen von Aktiniden analysiert.

Das AGCS stellt ein Messprinzip dar, das selektiv
zwischen Aktiniden (ab Aktinium, einschlieflich Transurane)
und Spaltprodukten (ab Zink, einschlieBlich Lanthanide)
unterschieden kann. Spaltprodukte sind in der Regel B-
Strahler, viele von ihnen senden auch begleitend Photonen
aus. Aktiniden sind hingegen zum Grof3teil a-Strahler, wobei
auch hier oft Photonen begleitend ausgesendet werden. Bei
der AGCS-Messung werden nun nur jene Ereignisse
verwertet, die sowohl ein Alpha- als auch ein Gammasignal
aussenden. Alle anderen werden verworfen.

Funktionsprinzip der AGCS

Abbildung 1 zeigt das vereinfachte Blockschaltbild des
AGCS-Systems. Die  Probe ist zwischen einem
Gammadetektor (LEGe) und einem Alphadetektor (PIPS)
eingebracht, wobei die zu analysierende Seite der Probe dem
Alphadetektor zugewandt ist.

o

ADC

3% 8713

AFT Resear fADC IN
AMP 2025

LEG

Y

Abbildung 1: Vereinfachtes Blockschaltbild des AGCS-Systems

Das Signal des Gammadetektors passiert den
integrierten Vorverstarker und geht Uber einen Verstarker
(Canberra AFT Research Amplifier 2025) am ADC IN zu
einem Analog-to-Digital-Converter (Canberra ADC 8713),
wo es im weiteren Verlauf von einem Computer verarbeitet
wird.

Das Signal des Alphadetektors geht (ber einen
Vorverstarker (Canberra 2003BT SSB Detector Preamplifier),

einen Verstarker (Canberra AFT Research Amplifier 2025)
und einen Timing Single Channel Analyzer (Canberra TSCA
2037) schlieflich am GATE IN in den ADC.

Am ISNP des ADCs konnen Zeitfenster fir
Koinzidenzpulse mechanisch eingestellt werden. Der
logische Alphapuls triggert somit das Gate fiir den
gleichzeitig ankommenden analogen Gammapuls. Abbildung
2 zeigt die beiden verstérkten analogen Impulse, die beiden
zugehorigen logischen Pulse und schlieBlich, bei einer
resolving time von 1,8us, den Koinzidenzpuls (unten).
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Abbildung 2: Anzeigebild Oszilloskops (von oben nach unten):
AmpOut Alpha, AmpOut Gamma, logisch Alpha (TSCA), logisch
Gamma (zusétzlich), Koinzidenzpuls

Nach den Grundeinstellungen mittels Pulser wurden die
Feineinstellungen (coarse gain, fine gain, shaping time, LLD,
DE, etc.) mittels einer *“Am Flachenquelle (NIST)
durchgefiihrt. Anschliefend konnten bereits Gammaspektren
(ungegatet und gegatet) der NIST-Quelle verglichen werden.

Zusammenfassung

Es hat sich gezeigt, dass ein Messsystem mit
Alpha/Gammakoinzidenzmessung sehr gut in der Lage ist,
den durch Spaltprodukte verursachten Hintergrund zu
reduzieren.

Im Folgenden wird daran gearbeitet, bessere
Messbedingungen (Messkammer, besserer PIPS-Detektor...)
zu realisiseren, um die fir ein Messsystem dblichen,
wesentlichen Parameter zu bestimmen: Nachweisgrenzen,
Erkennungsgrenzen, signal-to-noise-ratio, etc. Erst dann wird
sich zeigen, ob das AGCS auch in der Laborroutine
einsetzbar ist.

[1] Canberra (Ed.), Laboratory Manual For Nuclear Sciences, 40-44.

[2] Gordon Gilmore, Practical Gamma-ray Spectrometry, Wiley,
Warrington, 2008, 61-99.

[31 W.R. Leo, Techniques for Nuclear and Particle Physics Experiments,
A How-to Approach, Springer, Berlin, 1994, 249-330.

[4] G.F. Knoll, Radiation Detection and Measurement, Wiley, Hoboken,
2000, 577-757, 777-783
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The feasibility of using the Cu-64 511-keV annihilation
gamma-rays in instrumental neutron activation analysis
(INAA) was given a thorough treatment in a pair of papers by
Lin, et al. ten years ago [1,2]. In the absence of major inter-
fering species with high-energy gamma rays, particularly Na-
24, Cu may be evaluated by the 511-keV peak as if this were
a unique gamma-ray line for the nuclide Cu-64; however,
with increasing interference concentrations, the “uniqueness”
of the 511-keV peak is lost due to increasing pair-production
events. The similarity of the Cu-64 and Na-24 half-lives,
12.7 h and 14.9 h, respectively, precludes any temporal sepa-
ration. Thus, the traditional approach has relied on pre- or
post-irradiation separation of the Cu and interfering species.
Lin, et al. demonstrated that it is possible to measure low-
level Cu instrumentally, through careful calibrations--to de-
termine each interference’s contribution to the 511-keV peak-
-and suitable corrections. This approach breaks down, how-
ever, as the Cu to interference ratio decreases.

Experimental

The present work is conceived as an extension to this earlier
work in that it is concerned with developing a straightforward,
accurate and precise INAA method for determining low-level
trace copper in a variety of matrices using the 511-keV anni-
hilation gamma rays. Whereas the earlier efforts by Lin, et
al. employed the traditional singles counting approach, our
work attempts to apply coincidence counting to extend the
analytical range of this technique.

Coincidence counting methods, employing recent ad-
vances in digital data acquisition and time-stamped event
recording, offer the opportunity to suppress the contributions
of the interferences, thus extending instrumental measure-
ment capabilities to lower levels of Cu. The current
vy coincidence system with two opposing high-resolution,
high efficiency germanium detectors has been described in
detail elsewhere [3]; figure 1 illustrates the digital instrumen-
tation implemented.

For counting, activated samples are inserted in an alu-
minum “converter box” and placed with a phenolic slide
between the two detectors. Spectral data are recorded in list
mode such that for each event the pulse height, time of detec-
tion (to 13.33 ns resolution) and a bit-mask indicating which
detectors triggered is stored sequentially in on-board memory
and written to the host PC hard disk in periodic blocks. This
method of data acquisition, as opposed to the traditional
multichannel-analyzer approach, preserves the timing infor-
mation for each detected y ray. Pulse-height analysis is per-
formed offline.

(a) Pixie-4-based Digital Electronics (present work)
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Figure 1: (a) Schematic of the digital coincidence-counting system as
implemented in the present work. (b) Representative analog coinci-
dence-counting data acquisition system (adapted from Ref. [4]).

Results

A comparison of two representative Na-24 correction factors
determined by Lin, et al. and the yy coincidence correction
factors obtained in the present work are given in Table 1.
Depending on the types of HPGe detectors employed, at least
an order of magnitude improvement in the correction factor
has been achieved by the coincidence method. Additionally,

Detector (511-511) to 1368 keV 511 keV to 1368 keV
p-type, 63%° 0.00196 (3) 0.05 (0.8%)
p-type, 83%" 0.04 (0.8%)

0.00148 (2)

p-type, 28% 0.03155 (0.5%) [1]

n-type, 90% 0.01917 (1.4%) [1]

Table 1: Na-24 correction factors with source distance to endcap a) 8
mm, b) 1 mm.

a further factor of two reduction in the Na contribution has
been observed in Monte Carlo simulations that incorporate
Compton-suppression BGO shields around each of the HPGe
detectors.

[1] X Lin, R. Henkelmann, B. Krafka, J. Radioanal. Nucl. Chem., 1998,

232, 209.

[2]  X.Lin, R. Henkelmann, B. Krafka, J. Radioanal. Nucl. Chem., 1999,
242, 611.

[3] B.E.Tomlin, R. Zeisler, R.M. Lindstrom, Nucl. Instr. Meth. A, 2008,
589, 243

[4] J.Jakiibek, et al., Nucl, Instr. Meth. A, 1998 414, 261.
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We developed high sensitive elemental analysis method
based on neutron activation analysis with coincident gamma-
ray detection. Gamma-gamma coincidence events were
measured with an array of 16 Ge detectors with BGO
Compton suppressors. In this study, we try to measure
isotope ratios of europium, ytterbium and iridium using
neutron activation analysis with multiple gamma-ray
detection.

Introduction

The method of y- y coincidence detection using an array of
Ge detectors is widely utilized in the field of nuclear physics
study and has been produced many successful achievements.
The vy-y coincidence detection method for nuclide
quantification has been developed by M. Oshima et al.[1-4].
In the case of neutron activation analysis, normally weak
y rays emitted from trace elements were strongly interfered
by intense y rays from major elements e.g., *Na, *Mn.
Therefore, in order to detect y rays from trace elements, prior
to y ray measurements, chemical purification processes are
sometimes required to eliminate the major elements. The
chemical procedure is, however, difficult because of its
complicate process. On the other hand, the y—y coincidence
method can detect even very weak y rays without any
chemical separations. The low efficiency of y—y coincidence
detection was improved using an array of 16 Ge detectors
named GEMINI-II. All Ge detectors are equipped with BGO
Compton suppressors.

In the neutron activation analysis, some elements, such as
europium, ytterbium and iridium are able to be observed
gamma rays emitted from two isotopes simultaneously. In
this study, we try to measure isotope ratios in meteorite
samples using neutron activation analysis with multiple
gamma ray detection method. In the previous study, isotope
ratios in meteorite samples were measured and isotope
anomalies were found [5, 6].

Experimental

Some chondrules with 3-4 mm diameter were collected up
from disaggregated the Allende meteorite after freeze-thaw
process. Each of the chondrules was sealed in pure quartz
vials, separately. For making calibration curve of europium
enrichment and vy ray intensity ratio, the enriched
18Eu(99.71 %) sample and natural Eu sample were also
prepared and sealed in quartz vials. and then irradiated for 24
hours at the JRR-3 research reactor with a neutron flux of 9.6
x 10" nem?s™.

After four weeks cooling, the irradiated sample was put on
the center of GEMINI-II and measured y-y coincidence
events for 24 hours. All the samples were measured together
with a **Ba standard source to carry out dead-time correction
for the detector system. A coincidence matrix of the y ray was
derived from detected counts.

Results and Discussions

Three condrule samples which irradiated with the calibration
samples, were measured at GEMINI-II. Two of three
samples accorded with the natural abundance (47.8%) within
the error, but the another sample shows higher concentration
of ¥*'Eu compared with natural abundance. It is thought that
this isotope anomaly occurred by the different stellar of the
nucleosynthesis process, but a further study is necessary to
discuss the details.

Eu-154 (123-1274 keV)

Eu-152 (121-1408 keV)

100 ° ’ ) B
140 142 keV

152 154,

Figurel: Coincidence peaks of “"Eu and ~"Eu isotopes obtained
from chondrule samples using multiple gamma-ray detections.
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[2] M.Oshima, Y. Toh, Y. Hatsukawa, M. Koizumi, A.Kimura, A. Haraga,
M. Ebihara, K. Sushida, J. Radioanal. Nucl. Chem. 278, 2008, to be
published

[3] Y. Hatsukawa, M.Oshima, T. Hayakawa, Y. Toh, N. Shinohara, Nucl.
Instr. Methods 2002, A482 328-

[4] Y. Toh, M. Oshima, Y. Hatsukawa, T. Hayakawa, Y. Toh, N.
Shinohara, J. Radioanal. Nucl. Chem. 2001 250, 373-.

[5] J.JShen, T. Lee, Astrophys. J., 2003, 596, L109-L112

[6] F.Moynier, A. Bouvier, J. Blichert-Toft, P. Telouk, D. Gasperini, F.
Albarede, Geochim. Cosmchim. Acta 2006, 70, 4287-
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This abstract presents results on the angular distribution
of Compton scattering of 662 keV gamma photons in both
forward and backward hemispheres in copper medium using
Monte Carlo. The angular distribution of 662 keV Compton
scattered gamma rays in copper was previously reported in
both the forward and backward hemispheres [1]. However, in
this study, angular distribution of 662 ke\VV Compton scattered
gamma rays in copper is evaluated theoretically in both
hemispheres.
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Figure 1: Variation of number of scattered events-vs-thickness of the
copper scatterer.
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Figure 2: A typical obtained spectrum with 10 mm thick copper target
at scattering angle of 60°.
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Figure 3: Variation of scattered events-vs-scattering angle.

Measured saturation

Hemisphere Scattering angle (deg) thickness
mm

Forward 50 14.19
60 13.11

70 10.95

80 5.45

Backward 100 28.00
110 22.29

120 26.96

130 20.41

Table 1: Theoretically obtained values of saturation thickness for 662
keV incident gamma photons in copper target.

The electron binding effect becomes apparent in
Compton scattering when the photon energy is lower than a
few hundred keV [2]. The effect of the binding energy on the
scattering angle and energy should be considered first for an
accurate sampling of low energy photons. Incoherent
scattering factor, S(x,Z) is used to explain the effect a bound
electron might have on the angular distribution of scattered
gamma photons. The values used in this study for S(x,Z) w
reported by Hubbell et al.[3]. Hartree-Fock Compton profiles,
J(p,), are used to explain the effect of bound electrons on the
energy distribution of scattered gamma photons. The values
reported by Biggs et al. [4] were used in this study.

Fig.1 shows variation of scattered events against
thickness at different angles. Table 1 gives saturation
thickness values in both forward and backward hemispheres
and Fig. 2 gives the response function of 51x52mm Nal(TI)
detector for gamma photons with an incident angle of 60°
scattered from a 10mm copper layer. Fig.3 shows the
variation of scattered events versus scattering angle.

As it can be seen, different saturation thickness values
are obtained in the forward and backward hemispheres. The
saturation thickness decreases with increasing scattering
angle in both hemispheres and these results agree with the
experimental results reported by Singh et al. [1].

[1] M. Singh, G. Singh, B.S. Sandhu, B. Singh, Radiation Measurements,
2007, 42, 420-427.

[2] Y. Namito, S. Ban, H. Hirayama, Nuclear Instruments and Methods in
Physics Research Section A, 1994, 349, 489-494.

[3] J.H. Hubbell, Wm. J. Veigele, E. A. Briggs, R.T. Brown, D.T. Cromer,
R.J. Howerton, J. Phys. Chem. Ref. Data, 1975, 4, 500.

[4] F. Biggs, L.B. Mendelsohn, J.B. Mann, Atomic Data and Nuclear Data
Tables, 1975, 217.
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Accelerator Mass Spectrometry (AMS) uses a particle
accelerator (as initially developed for nuclear physics) as a
large mass spectrometer. Among the various mass
spectrometric methods, it is characterized by outstanding
abundance sensitivity and by the complete suppression of
molecular ion species. Depending on the nuclide, the
detection limit for heavy long-lived radioisotopes can be
several orders of magnitude below that of the "conventional"
mass spectrometric methods TIMS and ICPMS. This extends
the domain of applicability to almost every compartment of
the environment, where many such radionuclides occur at
detectable levels, both of anthropogenic and natural origin.
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Figure 1 VERA - AMS facility hosted by the Faculty of Physics at the
University of Vienna.

We will discuss the basic requirements of the AMS technique
of heavy (i.e. above ~150 amu) isotopes, present the setup at
VERA (the Vienna Environmental Research Accelerator, [1],
Figure 1) which is especially well suited for the isotope *°U,
and give a comparison with other AMS facilities. Special
emphasis will be put on elaborating the effective detection
limits for environmental samples with respects to other mass
spectrometric methods.

The environmental and geological applications of long-
lived anthropogenic isotopes by AMS (recently reviewed in
[2]) are generally similar to those of short-lived nuclides
measured by decay spectrometry (recently reviewed in [3]),
i.e. as environmental tracers or time markers. However, they
provide complementary information because of different
chemical behaviour and source terms. The much less
abundant natural nuclides may allow to extend the time range
to geological scales. AMS applications carried out so far are

discussed, and we will review applications of conventional
mass spectrometry of the relevant isotopes.

At VERA, we have carried out measurements for
radiation protection and environmental monitoring (*°U,
239'240’241'242'244Pu, [4]), astrophysics (182Hf 5], 236U’ 24“Pu,
#'cm), and a search for long-lived super-heavy elements (Z
> 100). We are pursuing the environmental distribution of
2% 6], as a basis for geological applications of natural *°U.

[1] Ch. Vockenhuber, 1. Ahmad, R. Golser, W. Kutschera, V. Liechtenstein,
A. Priller, P. Steier, S. Winkler. Int. J. Mass Spectrometry 223-224
(2003) 713.

[2] L.K. Fifield, Accelerator mass spectrometry of the actinides, Quaternary
Geochronology 3 (2008) 276-290.

[3] M.E. Ketterer, S.C. Szechenyi. Spectrochimica Acta Part B 63 (2008)
719.

[4] M. Srncik, E. Hrnecek, P. Steier, A. Wallner, G. Wallner, P. Bossew.
Radiochim. Acta 96 (2008) 733-738.

[5] C. Vockenhuber, A. Bergmaier, T. Faestermann, K. Knie, G. Korschinek,
W. Kutschera, G. Rugel, P. Steier, K. Vorderwinkler, A. Wallner.
Nucl. Instr. and Meth. in Phys. Res. B 259 (2007) 250-255.

[6] P. Steier, M. Bichler, L.K. Fifield, R. Golser, W. Kutschera, A. Priller, F.
Quinto, S. Richter, M. Srncik, P. Terrasi, L. Wacker, A. Wallner, G.
Wallner, K.M. Wilcken, E.M. Wild. Nucl. Instr. and Meth. in Phys.
Res. B 266 (2008) 2246-2250.
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Entscheidungen (ber die Entsorgbarkeit und die Art der
Entsorgung von industriellen Reststoffen und Rickstanden,
die naturliche Radionuklide enthalten (NORM Ruickstande)
gemdl natirlicher Strahlenquellenverordnung (NatStrV) [1],
setzen die Kenntnis der nach einer Deponierung oder
Verwendung als Zuschlagsstoff, z.B. in StraBen- oder
Schienenwegsunterbauten, zu erwartenden Radionuklid-
verteilung und der Transportvorgange der Radionuklide im
Sickerwasser voraus. Die Beurteilung von Rickstdnden aus
der Verarbeitung von Materialien, die natirliche
Radionuklide enthalten, hangt daher nicht nur von der
Konzentration der Radionuklide in den betreffenden Stoffen
ab, sondern auch von deren chemischer und physikalischer
Verarbeitung, welche die Verflgbarkeit der Stoffe erhthen
kann [2].

Bei NORM Ruckstédnden liegen nicht Einzelnuklide sondern
die Zerfallsketten der primordialen Radionuklide U-238, U-
235 und Th-232 vor, fir die in diesem speziellen Fall das
sekuldre Gleichgewicht nicht vorausgesetzt werden kann.

Technologische und natiirliche hydrochemische Prozesse,
beginnend bei der Lagerstattenbildung tUber den Abbau und
der Aufarbeitung bis hin zur Entsorgung, fihren zu
Stérungen der radioaktiven Gleichgewichte der natirlichen
Zerfallsreihen. Es wurde gezeigt, dass unter reduzierenden
Bedingungen Uran gebunden und Radium mobilisiert wird
[3]. Andererseits wird unter oxidativen und sauren
Bedingungen zundchst Uran und bei weiter verringertem pH-
Wert auch Actinium und Thorium mobilisiert. Die Oxidation
vorliegender Sulfide in Gegenwart von Luftsauerstoff fiihrt
zur Sulfatbildung, wodurch Barium und Radium geféllt und
an Festkdrpern fixiert werden. Damit werden die Uranisotope
zum groBen Teil Uber die geléste Phase transportiert,
waéhrend nur ein geringer Anteil des Radiums gel6st ist.
Durch die Mobilitdt des Actiniums &ndert sich das
Isotopenenverhéltnis Ra-223 zu Ra-226 im Vergleich zu
Gleichgewichtsbedingungen [4]. Der Transport von Radium
erfolgt unter diesen Bedingungen als Schwebstoff.

Weiters andert sich die Verteilung der
Aktivitatskonzentration einer Deponie als abgegrenzter
Bereich im Laufe der Zeit durch standiges Zuladen neuen
Materials, Transportvorgange der Radionuklide innerhalb des
Deponiekdrpers, und den radioaktiven Zerfall, respektive das
Nachwachsen von Tochternukliden.

Um die radiologischen und radiodkologischen Eigenschaften
von Ruckstdnden und anderen Materialien zuverlassig

angeben zu kdnnen, missen grundsatzlich die spezifischen
Aktivitdten oder Aktivitatsverteilungen aller Nuklide der
natlrlichen Zerfallsreihen bekannt sein. Erschwerend fiir die
Beurteilung der Stoffe und deren Entsorgbarkeit kommt
hinzu, dass sich in Deponien geogene und industrielle
Anreicherungen  der  Radionuklide der  natirlichen
Zerfallsreihen finden. Dabei ist nach den rechtlichen
Vorgaben, aus Grinden des Strahlenschutzes und der
Akzeptanz, zwischen geogenen und anthropogenen
Anreicherungen zu unterscheiden.

Trotzdem die radiologisch relevanten Radionuklide derartiger
Ruckstdnde Alpha- bzw. Betastrahler sind, ist die
Gammaspektroskopie fiur eine rasche vollstdndige qualitative
quantitative Charakterisierung besser geeignet als etwa die
alphaspektrometrische ~ Messung ~ von  Bariumsulfat-
niederschlagen. Da die langlebigen alphastrahlenden
Radionuklide zumeist tber deren kurzlebige Tochternuklide
bestimmt werden, ist jedoch die Zeitdifferenz zwischen den
chemischen Prozessen der Auslaugung und Fixierung und der
Messung ein entscheidendes Kriterium fiir die Beurteilung. In
dieser Arbeit sollen einige Prinzipien der
Anreicherungsvorgange, der Veranderungen der radioaktiven
Gleichgewichte, Merkmale zur Unterscheidung von
geogenen und industriellen Anreicherungen und der Einsatz
gammaspektrometrischer Messverfahren diskutiert werden.
Besondere Aufmerksamkeit wird der Frage, wie die
Radionuklide der verschiedenen Zerfallsreihen, die nicht im
radioaktiven Gleichgewicht vorliegen, zu messen sind,
gewidmet.

[1] Bundesgesetzblatt fiir die Republik Osterreich, Verordnung des
Bundesministers fiir Land- und Forstwirtschaft, Umwelt und
Wasserwirtschaft und des Bundesministers fiir Wirtschaft und Arbeit
betreffend Strahlenschutz bei nattrlichen terrestrischen
Strahlenquellen (Natirliche Strahlenquellen-Verordnung NatStrV),
Ausgegeben am 7. Janner 2008

[2] R. Engelbrecht, J. Feichtinger, I. Schraick, Standard scenarios to
support the decision-making process for clearance of materials with
elevated levels of naturally occurring radionuclides, International
conference on Radioecology and Envrionmental Radioactivity,
Proceedings, Bergen, 2008, Part1, pp.80-83.

[3] J. Lebecka, B. Lukasik, S. Chalupnik, Purification of saline waters
from coal mines of radium and barium, 5th meeting on nuclear
analytical methods, Dresden 1991.

[4] B.L. Dickson, Radium in Groundwater, in IAEA, The Environmental
Behaviour of Radium, Techncal Report Series No.310, Vienna 1990
Voll. p 335-372.
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The aim of this study was to determine the activity [3]Y. Muramatsu, S. Yoshida, J. Radioanal. Nucl. Chem., Articles 1995,
concentration of '*I in thyroids of man in north-eastern " JIZ’ 131915; F.W. Huth. Health Phvs. 1990. S8. 609-618
Poland (Bialystok and surroundings) for eventual evaluation [4]J. Handl, A. Plan, F.W. Huth, Health Phys. 1960, 38, 609-618.

of thyroid dose from "*'I after the Chernobyl accident in 1986.

The retrospective evaluation of the "*'I deposition in Poland

was made from the '*I/"*'I atom ratio which at the time of

the fallout arrival to Poland was 32.8 [1].

Concentration of I is usually expressed in relation to
the concentration of stable '*'I as the '*I/'*'I atom ratio. '*I
and 'Y'I were determined in thyroid samples taken from
patients with thyroid deseases. Radiochemical neutron
activation analysis (RNAA) was performed to determine
simultaneously both isotopes. Preparatory treatment and
separation of iodine from thyroids were carried out according
to the procedure described in [2]. Post-activation analysis was
adopted from Muramatsu [3] with modification [1]. Samples
were activated with the flux density 7.0 x 10" n cm™ s for 6
h. Contents of "I and '*'I were calculated by comparing with
the standards. Chemical yield was controlled with the use of
121 as a tracer.

Values of the 'I/'I atom ratio and of the
concentration obtained for 32 thyroid samples can be grouped
as follows:

(a) for 19 samples, the '*’1/**I ratio was from 0.74 x 107
¥ to 1.6 x 10® and for 21 samples the '*I
concentration was from 6 to 64 uBq g f.w. These
values are similar to those for Lower Saxony,
Germany, between years 1979 and 1984 [4];

(b) for 10 samples, the '*’I/'"*I ratio was from 2.8 x 10
to 8.3 x 10, and for 7 samples the '°I concentration
was from 83 to 174 uBq g f.w., being moderately
higher than the values for Lower Saxony between
1986 and 1988 [4];

(c) for two samples, the contents of were
considerably higher: the '*°I/'*'I ratios were 1.6x107
and 2.7 x 107, and the '®I concentrations were 376
and 710 uBq g’ f.w. This was much above the
values for Lower Saxony after the Chernobyl
accident.

The high content of '°I in the latter group can possibly
be due to its high content in local food. These samples were
taken from the patients who lived at places of a low
population, so probably their food was produced at local
areas where '*’I remained in soil after the Chernobyl fallout.

1291

129I

[1] Z. Pietrzak-Flis, P. Krajewski, I. Radwan, Y. Muramatsu, Health Phys.
2003, 84, 698-708.

[2] X.A. Hou, F.F. Malencheko, J. Kucera, H. Dahlgaard, S.P. Nielsen, Sci.
Total Environ. 2003, 302, 63-73.
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The aims of the present studies were: first, to establish valid
assay conditions for the radiometric determination of the
enzyme activities of thyroid peroxidase (TPO), iodothyronine
sulfotransferases (ST) and uridinediphospho-glucuronyl-
transferase (UDPGT) in various fractions of rat tissues; and
second, with the aid of such developed assays, to follow the
effects of some exogenous substances - bromide and
perchlorate ions as supposed goitrogenic agents, and an
antidepressant drug fluoxetine (Prozac) - on the metabolism
of thyroid hormones (TH) in the rat.

The mentioned enzymes are involved either in the
biosynthesis of TH in the thyroid gland (TPO), or in
peripheral biotransformations of TH (ST and UDPGT, along
with the most important iodothyronine deiodinases).

Methods

The procedure of the radiometric assay for TPO in vitro was
based on the ability of TPO to oxidize **!I-iodide in the
presence of H,O,, generated in situ by glucose oxidase, and
to catalyze subsequent iodination of specific tyrosyl residues
in the added thyroglobulin. The measure of TPO activity in
microsomal fractions of the thyroids was the amount of
radioiodine incorporated into thyroglobulin, determined
either after TLC separation of the incubated samples, or
simply after precipitation of radiolabeled protein and
measurement of **| radioactivity in separated fractions.

The transfer of sulfonate moiety from the "active
sulfate”, 3'-phosphoadenosine 5'-phosphosulfate, to the
substrate L-3,3',5-[***1]-triiodothyronine ([**°1]-rTs) was the
basis for radiometric determination of ST activity in liver
cytosolic fractions. The extent of conversion was determined
after the separation of the sulfated product from the
unmodified [**1]-rT; by Sephadex LH-20 chromatography.

The rate of conjugation of the phenolic hydroxyl group
of [**1]-rT5 with glucuronic acid, catalyzed by UDPGT in rat
liver microsomes, was measured in the radiometric assay for
UDPGT. Reaction mixtures, containing uridinediphospho-
glucuronic acid, the substrate [***1]-rT; and samples of
microsomes, were analyzed after the incubation, again by
chromatography on microcolumns of Sephadex LH-20.

Results and Discussion

With the use of the described radiometric assay for TPO, we
found that the influence of exogenous bromide on the TPO
activity in the rat thyroids was biphasic, with regard to the
extent of bromide intake in the animals (Fig. 1). An increase
(up to 3-fold) in TPO activity was measured in rats with a
low or moderate bromide intake while in animals with very

high bromide intake its thyrotoxic effects prevailed and TPO
activity was reduced.

Interestingly, elevated TPO activity was found in all rats
administered with perchlorate, regardless of the type of diet
(the content of iodine in the diet, respectively).
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Fig. 1 Specific peroxidase (TPO) activity, determined in microsomal
fractions of the thyroid glands of rats maintained for up to 56 days on
the iodine-sufficient diet B or iodine-deficient diet R, in dependence
on the extent of bromide intake. (The rats permanently drank
solutions of bromide with the concentrations of 0, 1, 2, 3 or 5 g/l).
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The radiometric determination of iodothyronine sulfo-
transferases (ST) did not demonstrate any significant effects
of the application to the rats of fluoxetine alone, or together
with T3, on the induction of these enzyme activities.

In contrast, administration of fluoxetine alone caused a
significant (about 2-fold) increase in glucuronyl-transferase
(UDPGT) activity (Table 1). However, the effect of
fluoxetine was completely abolished, provided it was applied
in combination with supraphysiological concentrations of T.

Rats Control Fluox T3 Fluox+T3
5880 10 687 5574 2851
3053 9527 6 036 3463
5171 6 766 2918 4706
3781 6 584 4751 3735
5336 - 4014 -

Mean 4 644 8 391 4658 3689

+S.D. 1054 1766 1113 669

Table 1: The influence of fluoxetine, 3,5,3'-triiodothyronine (T3) and
their combination on specific enzyme activities (fmol rTs-G/h/mg prot.)
of UDPGT in rat liver microsomes.
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Inductively coupled plasma mass spectrometry (ICP-MS) is
used extensively in geochemistry for the determination of a
wide range of trace and ultra trace elements. Since their
original use in the 1980s, instruments have developed from
relatively low mass resolution, quadrupole-based
instruments used for routine elemental analysis, to complex
double focussing (electrostatic and magnetic sector)
instruments with high mass resolution (~10,000) suited to
precise isotope ratio determinations. Medium and high mass
resolution instruments can overcome problems of polyatomic
interferences in the mass spectra, which can also be
effectively removed by bleeding gas (H,, He etc) into a
reaction cell.

Typically samples are introduced into the core of the
ICP as either a nebulised solution or in a stream of vapour
removed from a solid by a high power laser (laser ablation -
LA). This paper will concentrate on solution and LA-ICP-MS
with both a quadrupole and a magnetic sector instrument for
the analysis of small samples of volcanic glass from tephra
deposits (ash falls), highlighting how instrumentation
changes have improved detection limits and led to significant
developments in the field of tephrochronology.

Tephrochronology

Tephra deposits are widely used in stratigraphic correlation
studies, and often rely on accurate chemical analyses of
juvenile material (mineral or glass phases) from a tephra
(ash) deposit. Many large eruptions are similar in major
element composition (broadly rhyolitic), and major element
analyses of glass shards by EPMA (shards mounted in resin
blocks and polished for analysis) may not identify these
unequivocally. Trace element analyses of the juvenile glass
component can help to distinguish or correlate individual
deposits, although preparation of sufficient material for bulk
analysis from distal deposits may be difficult. ICP-MS, a
highly sensitive trace element analytical technique which
requires only small amounts of sample, offers possibilities for
the analysis of distal tephra deposits by either solution
digestion methods (as little as ~25mg of sample) or by laser
ablation analysis of individual (~20um) grains of material.

Solution ICP-MS

Glass separates are typically prepared using heavy liquids
and magnetic separation. These are digested in HF/HCIO,
and typically 30 trace elements (HFSE, REE, LILE) are
determined by ICP-MS. Analyses are accurate (typically
<+5%) with precisions (10) of ~+ 3% for the most trace
elements (Ba, Zr, Ce etc), although this deteriorates to ~
+20% for rare elements in small samples (e.g. HREE in a 25
mg sample)[1]. Solution stability can be an issue for some
elements (e.g. Nb, Ta) which require some F for them to

remain stable in solution, but this has implications for
instrumental glassware. Isotope ratio determinations by High
Resolution (HR) ICP-MS, particularly for Pb, may be useful
in provenance studies also.

Laser ablation ICP-MS

Laser ablation (LA) ICP-MS has been used to determine the
trace element composition of very small volumes of bulk
glass, and also of individual glass shards separated from
tephra deposits. Here a powerful laser vapourises the sample,
and use of an internal standard (usually *’Si) accounts for
variations in the volume of ablated material and calibrates the
analyses. Initial studies used an IR laser (Nd:YAG,
A=1064nm, givingl 50um craters) on small bulk samples, but
coupling of the laser with glass was poor. Quadrupling the
frequency of the IR laser to give UV at 266nm, improved the
absorption by the glass shards. For single shard analyses, the
EPMA mount is reused and the same grains are analysed for
their trace element content. Spatial resolutions of around
~5um could be achieved, but the amount of ablated material
is so small that detection limits, using a quadrupole based
ICP-MS (VG PlasmaQuad II) meant that reliable trace
element data could only be produced from shards 40um
across, with ~30 elements determined in a 45 s analysis.
Laser ablation methods are less accurate (~ = 5-10%) than
solution ICP-MS analyses, and precision decreases from ~
+3% at a few hundred ppm (e.g. Zr, Rb, Sr) to ~ =10% at 1
ppm, and about +30% at 0.05 ppm (e.g. HREE). Detection
limits vary with tuning and operating conditions, but are
typically ~0.5-0.05 ppm [1]. Despite better coupling of
266nm radiation with glass, element fractionation is observed
in the ablated material. This has recently been overcome with
a move to shorter wavelength lasers, and here a 193nm ArF
Excimer laser has been used. This has a spatial resolution
down to 4um, and has been coupled to a magnetic sector
(high resolution, HR) ICP-MS (Thermo Element 2).
Background counts in the HR-ICP-MS are much lower,
giving detection limits to down to around 0.01 ppm [2]. The
higher sensitivity and better signal/noise ratio over
quadrupole based ICP-MS instruments has enabled the trace
element analysis of small (20 pm) glass shards recovered
from Greenlandic ice cores, ablating material from craters
around 10um in diameter. Future directions in tephra studies
may include the determination of Pb isotope ratios from glass
for use in provenance and correlation studies.

[11  NJ.G. Pearce, J.A. Westgate, W.T. Perkins and S.J. Preece. Appl.
Geochem. . 2004, 19, 289-322

[2] NJ.G. Pearce, J.S. Denton, W.T. Perkins, J.A. Westgate and B.V.
Alloway J. Quat. Sci., 2007, 22, 721-736
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Kriminaltechnische Untersuchung von Ziegelsteinen
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Im Rahmen polizeilicher Untersuchungen tritt bisweilen
die Frage auf, ob Bruchstiicke von Ziegelsteinen, die an
einem Tatort aufgefunden werden, mit Steinen in Verbindung
stehen, die dem Umfeld eines Tatverdichtigen zuzurechnen
sind.

Um derartige Problemstellungen effektiver bearbeiten
zu konnen, wurde das Potential verschiedener element-
analytischer Methoden fiir die kriminaltechnische Analyse
von Ziegelsteinen untersucht.

Analysenmethoden und Vorgehensweise

Fir die Bestimmung der Elementkonzentrationen in
Ziegelsteinen wurden die Laser Ablation — induktiv
gekoppelte Plasma — Massenspektrometrie (LA-ICP-MS), die
Rontgenfluoreszenzanalyse (RFA) sowie die instrumentelle
Neutronenaktivierungsanalyse (INAA) eingesetzt.

Dabei wurde die Variationsbreite der Element-
zusammensetzung innerhalb eines Ziegelsteins, innerhalb
einer Gruppe von mehreren Ziegelsteinen aus einer Ver-
packungseinheit sowie innerhalb einer Gruppe von Ziegel-
steinen unterschiedlicher Hersteller untersucht. Entscheidend
zu erfahren war, ob in einem einzelnen Stein die Elemente
hinreichend homogen verteilt vorliegen und ob sich Steine
aus einer Charge dhnlicher sind als Steine aus verschiedenen
Produktionschargen.

Probenvorbereitung und Durchfiihrung

Fir die Untersuchungen mittels LA-ICP-MS und RFA
wurden die Proben mechanisch zerkleinert und mit 87,5
Gew. % Lithiumtetraborat bei einer Gesamteinwaage von 5 g
zu Schmelztabletten aufgeschlossen. An diesen Glas-
monolithen wurden weitere Untersuchungen durchgefiihrt
(Test auf Homogenitdt der Schmelztabletten, Bestimmung
des Gliihverlusts beim Schmelzprozess, Versuchsreihe zum
Thema Elementfraktionierung).

Bei der INAA wurden die Ziegelsteine in geeignete
Bruchstiicke zerkleinert und ohne weitere chemische
Behandlung am Forschungsreaktor TRIGA Mainz bestrahlt.
Dazu wurden zwei Bestrahlungsprogramme und vier
verschiedene Messprogramme gewdhlt, die auf die unter-
schiedlichen Halbwertszeiten der Elemente abgestimmt
waren.

Ergebnisse der Analysen

Die mit den drei Untersuchungsmethoden erhaltenen Mess-
ergebnisse sind untereinander konsistent und wurden sowohl
mit einer konventionellen Methode (Auftragung der
Konzentrationen in Séulendiagrammen) als auch mit
mathematisch-statistischen Methoden (Multivariate Daten-

analyse [1]: Hauptkomponenten- und Clusteranalye)
betrachtet. Aus allen Auswertungsmodellen konnten im
Wesentlichen die gleichen Erkenntnisse erzielt werden: die
Variation der Elementzusammensetzung ist zwischen Steinen
aus verschiedenen Produktionen grofer als zwischen Steinen
aus einer Charge bzw. innerhalb eines Steins. Damit sind sich
die Ziegelsteine aus der gleichen Produktionsstitte dhnlicher
als die Steine aus verschiedenen Produktionen.

Mittels derartiger Untersuchungen von Massen-
produkten kann jedoch aufgrund des Fehlens individueller
Kennzeichen nicht unmittelbar bewiesen werden, dass zwei
Steine aus derselben Quelle stammen. Es werden jedoch
Hinweise darauf erlangt, ob eine gemeinsame Herkunft
moglich ist oder ausgeschlossen werden kann. Dies muss bei
der Befundbewertung berticksichtigt werden

HAUPTKOMPONENTENANALYSE (3D-Plot)
Daten der Neutronenaktivierungsanalyse
fir die Elemente V, Na, K, Sm, U, Sc, Fe, Co, Rb, Cs

Faktor 3

Faktor 2

Abbildung I: Beispiel fiir die Hauptkomponentenanalyse mit
zehn ermittelten Elementkonzentrationen aus der NAA

Zusammenfassung

Fir die im Rahmen der kriminaltechnischen Untersuchung
von Ziegelsteinen eingesetzten Analysenmethoden wurden
jeweils geeignete Probenvorbereitungen entwickelt. Alle drei
Untersuchungsmethoden lieferten richtige und prézise
Konzentrationswerte, was durch Analysen von zertifizierten
Standard Referenz Materialien gezeigt werden konnte. Mit
allen Methoden konnten &hnliche Erkenntnisse aus den
elementanalytischen Daten der Ziegelsteinmessungen
gewonnen werden. Somit haben sich die LA-ICP-MS, die
RFA und die INAA als Analysemethode fiir die
kriminaltechnische Untersuchung von Ziegelsteinen bewéhrt.

[1]  R.Henrion, G. Henrion, Multivariate Datenanalyse, Springer-Verlag,
Berlin, 1995
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Multivariate comparison of elemental concentrations in human teeth
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R-mode factor analysis was applied to characterize chemical
composition of human teeth investigated by PIXE, RBS and
XRF techniques [1, 2].

To compare the precisions of the analytical methods for
the inorganic elements in human teeth, covariance matrixes
of overal and partial sets of chemical mass concentrations
were prepared and submitted to multivarite analysis
procedure [3-5].

By factor analysis it was established that the inorganic
components of human teeth varied consistently with their
source in the tissue, with more in such tissue from females
than in that from males, and more in incisor enamel than in
molar enamel. The heavy metal concentrations in the tissue
did not varied greatly from dentin to enamel or to dental
cementum, whatever the age and occupation of the subject.

The inorganic element mass fractions as determined by
X- ray fluorescence method were generally less than the
inorganic content of similar human tissues determined by ion
beam techniques.

[1]  C. Oprea, Environment & Progress 2005, 3, 285-290.

[2] C.D. Oprea, Al. Mihul, Romanian Reports in Physics, 2003, 55, 2,
91-110.

[3] D.L. Smith, Covariance matrices for nuclear cross-sections derived
from nuclear model calculations, Report ANL/NDM-159, Argonne
National Laboratory, 2005.

[4] C. Oprea, A. P. Kobzev, |.A. Oprea, P.J. Szalanski, V. Buzguta,
Vacuum 2007, 81, 1167-1170.

[5] E.J. Szondy, Application of factor analysis to neutron spectrum
unfolding, Report BME-TR-RES-2/82, Budapest, 1982.
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Multiparticle photonuclear reactions in y-activation analysis
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A new multichannel method of atomic nuclei y-activation
analysis is offered. The method is based on the use of
bremsstrahlung with maximum photon energy of 50-70 MeV
and analysis of multiparticle photonuclear reactions. The use
of high energy photon beams allows to observe and to
analyse at the same time all multiparticle photonuclear
reactions with the emission of up to 10 nucleons. It increases
the y-activation analysis results reliability and allows to use
this method in cases when (y,n) or (n,y) reactions in an
investigating nucleus lead to stable isotopes production and
make y- or n-activation analysis methods not suitable.

A research complex for multiparticle photonuclear
reactions investigation is used in Skobeltsyn Institute of
Nuclear Physics of Moscow State University. The complex
includes compact racetrack microtron RTM-70 [1] for
electron acceleration to the energy of up to 70 MeV, HPGe
detector Canberra GC3019, automated data collection system,
Centre for Photonuclear Experiments Data of Moscow
Lomonosov State University Skobeltsyn Institute of Nuclear
Physics [2].

Experimental technique for multiparticle photonuclear
reactions observing and use them for y-activation analysis
was developed and successfully tested. For the first time the
reactions with emission of up to 7 nucleons in 97 A, 2032051,
2Bi were observed. Experimental y-spectra data base is
developed. The yields and integral cross sections of the
reactions were obtained. Isomeric states excitation in
multiparticle photonuclear reactions can also be used for y-
activation analysis.

In cases when p-decays of the final photonuclear
reactions nuclei are not followed by y-transitions in daughter
nuclei, these reactions can not be detected by y-spectra of
residual activity. However photonuclear reactions yields can
be obtained from X-radiation if the decays are followed by
electrons transitions of atomic electrons. As different isotopes
of one element can produce X-radiation with the same
energies, the contribution of a given isotope can be obtained
by the analysis of time dependence of X-radiation intensity.
This method was tested in '*'Ta nucleus.

The work is supported by President of Russia, grant RF
NSh gos. contract 02.513.12.0046, grant RFBR 08-02-00620-
a.

[1] V.1 Shvedunov, et al. Nuclear Instruments and Methods in Physics
Research. Section A: Accelerators, Spectrometers, Detectors and
Associated Equipment., 2005, 550, 39-53.

[2]  http://www.cdfe.sinp.msu.ru
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Samples of in situ Parmelia sulcata Taylor were collected
and analysed for arsenic speciation. They are 30 samples
collected in Portugal, from unpolluted (10 samples), medium
polluted (10 samples) and polluted (10 samples) areas. The
different solutions originated during the speciation are also
analysed. Analytical techniques such as radiochemical
neutron activation analysis, chromatography and emission
spectrometry are applied. Changes of arsenic (I11) into arsenic
(V) are discussed as well as the arsenic-organic compounds
found in the lichens. Effects and influence of other elements
in these processes are also presented and discussed.



SAAGAS 22 Compton scattered photons

Compton scattered photons for material identification in NAA
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The Compton continuum has always been considered as a
nuisance in activation analysis. Various attempts are
practiced to reduce the registration of events resulting from
Compton scattering in the detector like Compton suppression
spectrometry or pulse subtraction by rise time selection.

In traditional NAA the scattering of the photons occurs
almost entirely in the detector crystal itself. In large sample
NAA, however, the scattering in the sample itself contributes
significantly to the shape of the continuum, especially if very
large Ge detectors are used with high peak-to-Compton ratios.
It has already been shown in X-ray fluorescence spectrometry
that mild Raman scattering of photons in the sample itself
(hidden under Compton peaks in 90 degrees geometry
equipments) provide unique information on components that
cannot be deduced from the X-ray peaks, such as on the gross
composition of organic constituents. This has been
successfully applied in multivariate analysis utilizing the
corresponding continuous region in the spectrum. Similar
opportunities for classification of materials exist if the
continuum due to scattering of gamma radiation in large
samples is processed. The theoretical background of this
phenomenon will briefly be addressed. Results will be
presented of this approach, applied to 1 kg quantities of four
types of animal fodder with different organic constituents but
with the same major and minor element levels.
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Arsenic, antimony and vanadium air pollution study as determined by
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Introduction

There is continued interest in the monitoring of trace
elements and heavy metals into the Arctic environment
resulting from coal and oil combustion, and smelting
activities™®. During the 1990’s a major ten-year (1982-1992)
investigation of the atmospheric heavy metals at Alert,
Canada inside the Arctic circle® concluded that there were
several with elevated concentrations. This current work was
undertaken taken to investigate if the levels of several key
elements arsenic, antimony, manganese, and vanadium have
increased, stayed the same, or decreased in the last thirteen
years later. As in the previous work neutron activation
analysis was the choice of analytical determination of the
elements®.

Experiment

Weekly samples from January 9 to December 5, 2005
were collected by the Air Quality Research Division of
Environment Canada. A volume of about 15,000 m® was
drawn through 20.3 x 25.4 Whatman filters. Samples of one-
sixteenth of the filter were placed with Teflon tweezers into
polyethylene vials and irradiated with thermal neutrons for
vanadium and manganese and epithermal neutrons for arsenic
and antimony. A complete description of the methods and
techniques used are given in previous work®. A series of
blank filters were also analyzed and statistically treated. The
elemental concentrations of the blanks were below the
detection limit or had very low values compared to the
element of interest. Aluminum was also determined to be
used as a reference element in enrichment factor analysis. All
blank corrected results were divided by the air volume to give
concentrations in ng/m>.

Results

Figures 1-3 show the air concentrations of vanadium,
arsenic and antimony. These results follow the usual pattern
of increased air pollution in the winter and spring seasons,
with a sharp decrease in the summer and then a gradual
increase in the fall. As can be seen these values follow the
same trend as seen for the air concentrations”.
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Figure 3 Air Concentrations of Antimony

Conclusions

A perusal of the previously published work® has revealed
a significant decrease in the air concentrations for vanadium,
arsenic and antimony. Although these are results for only one
year, it is encouraging to see this trend. A more definitive
conclusion would entail an analysis of all the previous twelve
years.

[1] V. Shevchenko, A. Lisitzin, A. Vinogradova R. Stein, Sci. Total
Environ. 2003, 306, 11-25

[2] T.Yli-Tuomi, L. Venditte, P. K. Hopke, M. S. Basunia, S. Landsberger,
Y. Viisanen, J. Paatero Atmos. Environ. , 2003, 37, 2355-2364

[3] P. Zhang, “Relative Composition of Crustal and Anthropogenic Trace
Element Constituents in Canadian Arctic Aerosol from 1982-1992 as
Determined by Neutron Activation Analysis”, United States of
America, Urbana, Illinois (1996).

[4]  S.Landsberger, D. Wu, P. Zhang and A. Chatt, J. Radioanal. Nucl.
Chem., 1997, 217, 11-15.
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Die Effizienz der Energieumwandlung in Solarzellen hingt
im starken Mafe von der Ladungstrigerlebensdauer ab, die
ihrerseits u.a. von der Konzentration metallischer Spurenele-
mente bestimmt wird. Seitens der Herstellung von mc-
Silizium besteht daher ein groBes Interesse an der Element-
analytik im Bereich < 10" at cm™. Fiir eine Reihe wichtiger
Halb- und Ubergangsmetalle sind auch wesentlich empfindli-
chere Analysen mittels instrumenteller Neutronenaktivie-
rungsanalyse (INAA) durchfiihrbar.

Im Vergleich zu einkristallinem Silizium liegen in der Litera-
tur bislang nur wenige Daten zur Nutzung der INAA an die-
sem Material vor [1,2].

Experimentelles

Fiir eine Machbarkeitsstudie im Rahmen eines Forschungs-
projektes (gefordert durch das Bundesministerium fiir Um-
welt und Reaktorsicherheit) wurden mehrere ausgewahlte
mc-Si-Proben in der Kapselbestrahlungsanlage des For-
schungsreaktors FRM-II (TU Miinchen) bei einer Neutronen-
flussdichte @y, = 1,1 - 10" cm™? s bestrahlt. Das aktivierte
Material wurde gereinigt und eine Oberflachenschicht von 15
um durch Atzung beseitigt. Die gammaspektrometrische
Analyse fand im Untergrundlabor Felsenkeller statt [3].

Resultate

Insgesamt wurden 18 Elemente auf ihre Gehalte getestet.
Davon besal} die Halfte in mindestens einer der mc-Si-Proben
Gehalte oberhalb der Nachweisgrenzen. Auller den Halbme-
tallen As und Sb handelt es sich dabei um die Ubergangsme-
talle Cr, Fe, Co, Zn, Ag, Ta und Au. Die gemessenen Atom-
konzentrationen umfassen einen Bereich von 1 -10'° at cm™
(Au) bis 8 - 10" at cm™ (Fe). Die Gehalte liegen in dem
durch die Literaturangaben abgedeckten Bereich.. Die Reini-
gungs/Atzprozedur zeigte ein stark element- und probenab-
héngiges Ergebnis. Neben reinen Oberfldchenkontaminatio-
nen und unbeeinflussten Spurengehalten wurden ebenso
teilweise Reduzierungen beobachtet.

Abschliefend werden weiterfithrende Optionen wie detaillier-
te Reinigungs/Atzschritte und ortsaufgeldste Koinzidenz-
techniken diskutiert.

[1]  Istratov, A.A. et al., Metal content of multicrystalline silicon for solar
cells and its impact on minority carrier diffusion length, J. Appl. Phys.
2003, 94, 6552-6559

[2] Macdonald, D. et al., Interstitial and precipitated iron content of
photovoltaic-grade multicrystalline silicon, The 4th International
Symposium on Advanced Science and Technology of Silicon Materi-
als, Nov. 22-26, 2004, Kona, Hawaii

[3] Niese, S., Kohler, M., Gleisberg, B., Low-level counting techniques in
the underground laboratory “Felsenkeller” in Dresden, J. Radioanal.
Nucl. Chemistry 1998, 233, 167-172



SAAGAS 22

" Geochenisty|

INAA of Muong-Nong type tektites and adjacent soil samples

Heinz J. Huber?

2 Institute of Geophysics and Planetary Physics, University of California, Los Angeles (UCLA), 405 Hilgard Ave., Los Angeles, CA 90095,
USA,; currently: 222-S Laboratory, Hanford Site, Richland, WA 99352, USA. * Corresponding author: heinzjhuber@gmail.com

The Australasian tektite strewn field is the youngest and best
preserved of the known strewn fields. However, despite
several decades of intense research the source crater is still
unknown. The exact mechanism of formation is also still
quite disputed. The Australasian strewn field is also by far the
largest, covering about 10% of Earth’s surface. Recently the
report on microtektites from the Transantarctic Mountains [1]
further extended the strewnfield (see, e.g., [2]).

Within the Australasian strewnfield all forms of tektite
appearances are known such as splash forms, spherical and
aerodynamically elongated shaped forms, button-shaped
samples and microtektites of various forms. The most
peculiar forms however are shown by the quite enigmatic
layered tektites, also called Muong-Nong-type after their type
locality in Laos. These blocky tektites have higher volatile
components than the most prominent splash forms and
microtektites and are found in a restricted area bordered by
eastern Thailand in the West, the Chinese Hunan Province in
the North and Cambodia in the South. The eastern border of
layered tektites is somewhere in the Gulf of Tonkin.

Several theories were presented for the formation of
these up to several kg heavy samples (see. Fig.1 left). These
include a single impact in Southeast Asia [e.g., 2], formation
by a set of impact from a break-up meteorite [3] or by aerial
burst of an incoming object [4]. Neither theory can yet
explain all the features observed in the different forms of
tektites.

Figure 1: On the left one of the larger Muong Nong type tektites
displaying the characteristic layers (width of picture 20 cm). On the
right side a back scattered electron (BSE) image of the compositional
layers (width of image 600 pym).

Samples and analytical techniques

In February 2005 a team of researchers from UCLA,
NASA JSC, Mahidol University Bangkok and the Freie
Universitaet Berlin retrieved 70 kg of layered tektites from
Northeast Thailand, specifically the area south and east of
Ubon Ratchatani. The main purpose was to collect tektites
with the soils they are buried in over a large area. These
allowed for the first time to identify whether local geological
influences had an impact on the chemical composition of the

tektites, an essential criterion for the formation model by
aerial burst. For this study

For the chemical analysis the method of choice was
instrumental neutron activation analysis. Soils were prepared
as ~300 mg samples in polyethylene vials. The tektites were
cut into 3x3x3 mm blocks. Samples and standard reference
material were irradiated at the TRIGA Mark | reactor of the
University of Irvine, CA, using the Lazy-Susan device for
medium to long-lived isotopes as well as the Rabbit set-up
for the short lived isotopes.

Results and Discussion

The data of this study were compared to those obtained
in previous INAA studies by the author such as [5] and [6].
The local soils show clear differences in their composition
depending on the location; however the adjacent tektites only
show inconsistent variations. These results show that even
the local influence of the basalt outcrops near Ban Kaset
Sombun is not sufficient to cause significant and reproducible
local influence to the composition of the glass.

Another objective of the study was to find potential
sources for the compositional layering within the tektites.
Layered tektites display two sorts of layering:
Macroscopically visible striations due to layers of bubble rich
material and layers of material void of enclosed air and
compositional layering on a micron scale. These layers do not
necessarily correspond with each other. A typical example of
the compositional layering is shown in Fig.1 (right side)
where the BSE image shows a more mafic component and a
more silicic component. If these layers were due to the local
mixing of different soil material the soils should show equal
differences. Again, no clear identification could be found
within any of the soils.

In order to determined whether the tektites could have
been formed locally on the ground cooling rates of parts of
larger layered tektites were determined. Samples were taken
from the interior and the surface on opposite sides. The
results showed no identifiable difference in cooling speed for
the surface samples as would be required for a formation on
the ground.

Overall, these results prefer the theories of the Muong-
Nong type tektites as being airborne ejecta. The idea of an
aerial burst locally mixing soils in order to produce the
layered tektites however has become more unlikely.

[1] L. Folco et al., Geology, 2008, 36, 291-294.

[2] B.P.Glass and C. Koeberl, Meteorit. Planet. Sci.2006, 41, 305-326.

[3] J.T.Wasson, Earth Planet. Sci. Letters, 1991, 102, 95-109.

[4] J.T.Wasson, Astrobiology, 2003, 3, 163-179.

[5] H.J. Huber, J.T. Wasson, 2004 Lunar Planet. Sci. Conf. Abstr. #2110.

[6] B.P.Glass, H.J. Huber, C. Koeberl, Geochim. Cosmochim. Acta 2004,
68, 3971-4006.
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Durch den Boom in der Solarbranche ist es seit einiger Zeit
zu einer Knappheit von Reinst-Silicium gekommen, das
sowohl fur die Halbleiterindustrie als auch fir die
konventionelle  Herstellung des groten Teils aller
produzierten Solarzellen verwendet wird. Um von Halbleiter-
Si unabhéngig zu werden und vor allem die Kosten fir
Solarzellen zu senken, wird seit einiger Zeit an Verfahren fur
eine kostengiinstige Herstellung von SoG-Si (Solar Grade)
geforscht, das nicht den hohen Anspriichen der
Halbleiterindustrie geniigen muss, aber einen fir Solarzellen
akzeptablen Reinheitsgrad besitzt.

Ein Ansatz geht wie der konventionelle Weg von MG-
Si (Metallurgical Grade) aus, das allerdings statt der energie-
und kostenintensiven herkdmmlichen Reinigung tber den so
genannten Siemens-Prozess durch bestimmte kostenglinstige
Verfahren von Verunreinigungen befreit wird, die den
Wirkungsgrad ~ der  spateren  Solarzelle  besonders
beeintrachtigen. Dies sind vor allem 3d-Ubergangsmetalle,
die Rekombinationszentren bilden und somit die Lebensdauer
der durch Lichteinstrahlung erzeugten Ladungstrager
erheblich verkiirzen.

Die NAA wurde fur die Analyse einiger 3d-Metalle in
sowohl MG-Si als auch zusatzlich gereinigtem ,,Upgraded
Silicium“ (UMG-Si) eingesetzt, um die Wirkung der
Reinigungsprozesse zu untersuchen.

Reinigung von MG-Si

Das MG-Si wurde zunachst durch den Kristallisationsprozess
gereinigt. Dazu wurde es geschmolzen und durch gerichtete
Erstarrung von unten (bottom) nach oben (top) zu einem
quaderformigen Block (Ingot) kristallisiert. So werden die
meisten Verunreinigungen aufgrund ihrer kleinen Vertei-
lungskoeffizienten in der Schmelze angereichert und wandern
an der Kristallisationsfront nach oben. Der obere, sowie die
auBeren Rénder, die durch den Kontakt zum Schmelztiegel
verunreinigt sind, wurden anschlieRend entfernt und dann in
etwa 200 um dicke Scheiben (Wafer) geségt.

Zwei Wafer wurden mit HCI-Gas in H, behandelt.
Durch diesen Reinigungsprozess werden an der Wafer-
Oberflache fliichtige Metallchloride gebildet, wodurch
zwischen Oberflache und Wafer-Innern ein  Konzen-
trationsgradient entsteht, der die Metalle zur Oberflache hin
diffundieren lasst [1]. Das Herauslésen von Verun-
reinigungen bezeichnet man als gettern.

Probenvorbereitung und Durchfihrung

Fur die INAA wurden jeweils zwei Proben von finf Wafern
aus verschiedenen Positionen des Ingots ausgewahlt. Die

Proben wurden in den Forschungsreaktoren TRIGA Mainz
und FRM-II bestrahlt und mittels y-Spektroskopie gemessen.
Die Bestrahlungs- und Messprogramme wurden auf die
unterschiedlichen Halbwertszeiten der Elemente und die zu
erwartenden Konzentrationen abgestimmt.

Ergebnisse

Von den untersuchten 3d-Metallen war die Bestimmung von
Cr, Mn, Fe, Co und Ni innerhalb guter Fehlergrenzen
moglich. Abb.1 zeigt den Fe-Gehalt in Abhé&ngigkeit von der
Position im Ingot. Er nimmt vom bottom zum top des Ingots
erwartungsgemall zu. Jeweils zwei Proben der fiinf Wafer
zeigen durchaus voneinander abweichende Gehalte, die auf
die lokalen kristallinen Unterschiede innerhalb eines Wafers
zuriickzufiihren sind. Die mit HCI-gettern behandelten Wafer
(siehe Abb.1) zeigen geringere Fe-Gehalte als erwartet. Dies
bestatigt die Reinigungswirkung dieses Schrittes. Die
Konzentrationen von Cr, Mn, Co und Ni sind zwischen ein
(Mn) und drei (Co) GréRenordnungen niedriger, zeigen aber
einen analogen Verlauf.
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Abbildung 1: Fe-Gehalt in Abhangigkeit von der Position im Ingot

Die UMG-Proben waren im Vergleich zu den MG-Proben
deutlich weniger mit 3d-Metallen verunreinigt. Fir Fe
wurden konstante Gehalte von ca. 0,37 ppmw gemessen. Flr
Co liegen die Werte auch hier um etwa 3 GroRenordnungen
tiefer.

Zusammenfassung

3d-Ubergangsmetalle  lassen sich  durch  Kristallisa-
tionsprozesse und weitere Reinigungsschritte wie z.B. HCI-
Gettern aus MG-Si entfernen. Fir die Bestimmung der 3d-
Ubergangselemente Cr, Mn, Fe, Co und Ni in MG-Si und
UMG-Si ist die INAA bestens geeignet.

[1] P.H.Robinson, F.P. Heiman, Use of HCI Gettering in Silicon Device
Processing, Journal of The Electrochemical Society, VVol.118, Nr.1,
S.141-143, 1971
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Seit 2005 sollen dt. Stidte eine sehr ambitionierte EU-Fein-
staubrichtlinie erfiillen, deren Grenzwerte vor allem in den
grofleren Ballungsrdaumen oft {iberschritten werden. Ab 2008
werden daher in vielen dt. Innenstddten so genannte Umwelt-
zonen eingerichtet, in denen schrittweise Fahrzeuge mit unzu-
reichender Unterdriickung von Schadstoffen (NOx, Feinstaub)
ausgesperrt werden sollen. Basis dafiir ist die Annahme, dass
Mehrbelastungen in Stidten meist aus dem Verkehr stammen.
Um das zu verifizieren oder andere eventuell ortsabhidngige
Minderungsstrategien zu entwickeln, ist es wichtig, Her-
kunftskomponenten des Schwebstaub in den Umweltzonen so
spezifisch und quantitativ wie moglich zu bestimmen.

Herkunftstypische Informationen kann man durch korngré-
Benabhdngige Staubsammlung auf Filtern mit folgender Ele-
mentanalyse (z.B. INAA) gewinnen. Als geeignete Sammel-
methode hat sich dafiir die 2-Kanalmessung fiir Korngréfen
kleiner 2.5 pm (fein) bzw. groBer 2.5um-10 pm (grob) erwie-
sen. Es ergibt sich damit eine erste Vorsortierung nach Aero-
solen, die aus der Gasphase durch Kondensation bzw. aus der
Festphase durch mechanische Prozesse entstanden sind.[1].

Methodisches

Typische 2-Kanal Aerosolsammler (Dichotomous) arbeiten
mit einem sog. realen Impaktor als PM10-Einlass und einem
virtuellen Impaktor zur Trennung zwischen Korngrofien <2.5
und > 2.5pum. In 1- bis 3-tdgigen Messungen werden im be-
nutzten Sammler ein m*h Luft durch das Gerét gepumpt und
am Ausgang die darin enthaltenen Aerosole auf Polycarbonat-
filter (35mm @) gesammelt. Die mit Schwebstaub belegten
Filter wurden am TRIGA des Instituts fiir Kernchemie in
Mainz im zentralen Bestrahlungsrohr mit 4x10'%s"'cm™ be-
strahlt. Blindwerte des unbelegten Filtermaterials lassen sich
nach fritheren Tests in den meisten Fillen vernachléssigen.
Die Proben werden nach Riicktransport in den folgenden 3
Wochen im Kontrollbereich des Instituts fiir Biochemie/ Abtl.
Nuklearchemie der Universitit Koln auf 2 Reinstgermanium-
Detektoren mehrfach mit abnehmender Distanz gemessen.
Die y-spektroskopische Auswertung ermdglicht daraus die
Bestimmung von 25 bis 30 Elementen. Von besonders hoher
Zuverlissigkeit sind dabei Anderungen von Konzentrations-
verhiltnissen parallel gemessener Elemente (nur stat. Fehler).

Zielsetzung

An den vom Landesumweltamt betrieben Messstationen, an 2
weiteren wegen ihrer Néhe zur Rheinschifffahrt ausgewéhlten
Orten und im Koélner Hauptbahnhof wurden jeweils 2-tégige
Feinstaubmessungen durchgefiihrt. Es soll die Entwicklung
der Zusammensetzung und der sich daraus ergebenden pro-
zentualen Anteile spezifischer Herkunftskomponenten be-
stimmt werden. Neben den friither schon gut erfassbaren An-
teilen des Bodenstaubs und der Verkehrsabriebskomponenten
[1] wurden zusétzliche Anstrengungen unternommen, iiber

eventuell unterschiedliche schwermetallhaltige Additive auch
Dieselrufl von Kfz und Schiffen zu erfassen. z.Zt. noch in Arbeit

Bei der im Rahmen eines Vorlduferprojektes zum Nachweis
von Antimon aus Bremsen in der Umwelt ging es u.a. darum
den chemischen Fingerprint von Bremsen im Auto und Schie-
nenverkehr moglichst exakt zu bestimmen. Es wurden daher
jeweils drei Messorte mit deutlich unterschiedlicher Nidhe zu
Auto- bzw. Schienenverkehr ausgewihlt. Der am stirksten
belastete Ort war der Autotunnel unter dem Kdlner Stadthaus
in Deutz und ein Messort in 2 m Distanz (Rund 1) zu den IC-
Gleisen kurz vor dem Kolner Siidbahnhof.
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Abb.1 Zeigt den an allen Orten fast ungestort vorhandenen chem.
Fingerprint von Bremsen gebildet durch Sb, Mo und Cu.

Da die Orte Heumar, Rund2 und Rundl sich nur durch die
zunchmende Nihe zum Schienenverkehr auszeichnen, kann
die parallele Zunahme des Bremsen-Fingerprints nur aus
Bremsen von Ziigen stammen. Die hohe Ubereinstimmung
mit dem rechts aufgetragenen, schon vor 10 Jahren aus knapp
20 Bremsbeldgen berechneten mittleren Gehalt [2] zeigt, dass
dieser heute noch gilt. Lediglich Zinn hat im Vergleich zu
1997 zugenommen, was wegen zunehmendem Einsatz von
Zinnsulfid bei einem Hersteller zu erwarten war [3].
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[11  G. Weckwerth, Verification of traffic emitted aerosol components in
the ambient air of Cologne (Germany), Atmospheric Environment 35 :
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[2]  G. Weckwerth, Von Asbest zu Antimon - das weiterhin bestehende
Krebsrisiko von Bremsbeldgen, Immissionsschutz, 1/2005, 15-20
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Seit 1956, als die Neutronenaktivierungsanalyse zum ersten
Mal zur Untersuchung kulturgeschichtlicher Objekte einge-
setzt wurde [1] hat sich dieses Verfahren als unverzichtbare
Methode zur genaueren Bestimmung ihrer regionalen
Herkunft und ihres Herstellungsalters erwiesen. Beispielhaft
konnte dies an einer Serie von Hinterglasmalereien gezeigt
werden, die mit kunsthistorischen Methoden nicht néher
klassifiziert werden kénnen.

Hinterglasmalereien wurden im 18. und 19. Jahrhundert in
Mitteleuropa in sehr groRer Zahl hergestellt, wobei sakrale
Motive vorherrschen. Wichtige Zentren der Hinterglasma-
lerei waren Oberbayern, Schwaben, Ostbayern, Oberdster-
reich, Béhmen, Schlesien, der Schwarzwald, die Schweiz und
Sidtirol. Da die Motive ahnlich sind und oft die gleichen
Vorlagen verwendet wurden, gelingt es bisher nicht, in den
einzelnen Regionen Werkstétten zu definieren oder genauere
Hinweise auf die Herstellungszeit zu erhalten. Deshalb sind
neue Ansitze zu einer sachgemaRen Dokumentation der
Hinterglasmalereien notwendig [2], wozu die Materialanalyse
wichtige Informationen liefern kann.

Da in den verschiedenen Regionen unterschiedliche Aus-
gangsmaterialien ~ verwendet wurden, werkstatttypische
Rezepturen zur Glasherstellung zu erwarten waren und
Technik der Glasherstellung verbessert wurde, erschien es
sinnvoll mit Hilfe der Materialanalyse Proben der Glasschei-
ben der Hinterglasmalereien zu analysieren, um die Variati-
onsbreite der Zusammensetzungen zu erkennen und regional-
bzw. zeittypische Merkmale herauszuarbeiten.

Von 20 Hinterglasbilder, bei denen auf Grund von
Darstellungsmerkmalen Herkunft und Datierung ungeféhr zu
bestimmen war, wurden Proben entnommen und im TRIGA
Mark 11 — Reaktor der Universitat Mainz untersucht. Quanti-
tativ bestimmt wurden Ti, V und Mn (Kurzzeitbestrahlung)
sowie K, Sc, La, Sm, Ca, Cr Fe, Co, Zn, Rb, Zr, Sh, Ba, Ce,
Eu, Tb, Yb, Lu, Hf und Ta (Langzeitbestrahlung).

Es ergaben sich bei fast allen untersuchten Elementen
erhebliche Konzentrationsunterschiede, die in Hinblick auf
ihre Aussagekraft zur Bestimmung von Ort und Zeit der
Herkunft der Hinterglasbilder interpretiert wurden.

Bei den Hauptbestandteilen fielen vor allem die unter-
schiedlichen Kaligehalte auf, da sehr kalireiche (9 - 17% K)
und sehr kaliarme (1 - 4% K) Gléser gefunden wurden.
Dieser Unterschied ist auf unterschiedliche Herstellungszei-
ten zuriickzufiihren, da im 18. Jahrhundert und im frithen 19.
Jahrhundert  Pottasche K,CO; als Flussmittel bei der
Glasherstellung verwendet wurde, die erst nach 1850, als sich
die industrielle Herstellung von Soda Na,CO; nach dem
1863/ 70 von Solvay entdeckten Verfahren durchsetzte,
verdrangt wurde. Somit lassen sich spat hergestellte Bilder
von den frih hergestellten Bildern mit Sicherheit trennen.

Die Kalziumgehalte sind gleichméBig im Bereich zwi-
schen 5 und 13% verteilt. Da in allen untersuchten Regionen
unterschiedliche Kalziumwerte angetroffen wurden, ist ein
Zusammenhang mit der Herstellungszeit denkbar.

Eisen war ein unerwiinschter Bestandteil im Glas, da es
fir eine griine Farbung verantwortlich ist. Eisensarme Glaser
sind daher besonders qualititvoll. Es erstaunt, dass stérker
eisenhaltige (0,25 - 0,5 % Fe) Glaser vor allem in Ostbayern
und Béhmen vorkommen, wo ein sehr reiner Gangquarz als
Rohmaterial zur Verfigung stand, wéhren in Oberbayern die
Eisengehalte auf Werte 0,1 - 0,25% Fe absinken, obwohl dort
nur ein verunreinigter Quarzsand zur Verfligung stand.

Die Mangangehalte variieren in einem weiten Bereich
zwischen 0,005 und 0,4 % Mn. Da wieder in allen Herkunfts-
gebieten hohe, wie auch niedere Mangankonzentrationen
vorkommen, ist noch unsicher, ob es sich um eine Verunrei-
nigung durch manganhaltige Mineralien oder um einen
bewussten Zusatz von MnO, (Braunstein) zur Unterdriickung
einer Grunfarbung des Glases durch Eisen handelt.

Bei den Spurenelementen fallen besonders beim Titan und
Zirkon betrachtliche Konzentrationsunterschiede auf. Die
Titanwerte liegen bei einigen Gl&sern unter der Nachweis-
grenze, bei anderen erreichen sie Werte von 500 — 850 ppm,
wobei Zwischenwerte fehlen. Ahnlich sieht es beim Zirkon
aus: entweder liegen die Zirkonwerte unter der Nachweis-
grenze oder, wieder ohne Zwischenwerte, bei 12 — 22 ppm.
Dies bedeutet, dass als Rohstoff fiir die Glasherstellung
entweder ein sehr reiner magmatisch gebildeter Gangquarz
oder ein durch Schwermineralien verunreinigter sedimentérer
Sand, in dem Mineralien wie Zirkon (ZrSiO,), Anatas (TiO,),
Rutil (TiO,) oder Titanit (CaTiSiO4) angereichert sind,
verwendet wurde. Hier zeichnen sich deutliche regionale
Unterschiede ab, da oberbayrische Gléser zirkon- und titan-
reich sind, wahrend diese Elemente in ostbayerischen und
béhmischen Glé&sern oft nicht mehr nachweisbar sind.

Auch bei den (brigen Spurenelementen sind deutliche
Konzentrationsunterschiede zu beobachten.

Statistische Verfahren der Clusteranalyse nutzen diese
breiten Schwankungen der Konzentrationsunterschiede und
weisen jedem Objekt einen genau definierten Platz in der
Gesamtheit der Hinterglasbilder zu, der Zusammengehorig-
keiten und somit die Herkunft aus der gleichen Werkstatt
erkennen l&sst und daruiber hinaus in den Herstellungszentren
Produkte unterschiedlicher Entstehungszeit sichtbar macht.

[1] J.Riederer: Die Neutronenaktivierungsanalyse in der
Archéometrie — eine Bibliographie der friihen Arbeiten
von 1956 — 1979, Studien zur Geschichte des Werden-
felser Landes, Serie F Archdometrie, Heft 3, 2007

[2] J.Riederer: Hinterglasbilder — neue Initiativen zu ihrer
Dokumentation. Museum heute, 34, 2008, 61 - 64
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Die Konzentrationsentwicklungen der Makroelemente K, Ca
und Mg wéhrend der Wachstums- und Reifephase von Wein-
trauben sind bekannt [1]. Angaben zu Konzentrationsent-
wicklungen hinsichtlich der Spurenelemente fehlen aller-
dings. Im Hinblick auf die Garung fihren Stérungen in deren
Ablauf generell zu einer geringeren Qualitat des Weines und
kénnen viele Ursachen haben. Garstérungen, deren Ursache
auf zu hohe oder zu niedrige Konzentrationen bestimmter
Elemente zurlckgefiihrt werden, kénnen durch regelméRige
Analysen erkannt und abgemildert werden.

Daher wurden die Konzentrationsentwicklungen
sowohl der Makroelemente K, Mg und Ca als auch der
Spurenelemente Na, Al, Mn, Zn, Cu und Rb wéhrend der
Wachstums- und Reifephase von Weintrauben der Sorten
Riesling und Spéatburgunder sowie wahrend der Garung und
Reifung der aus diesen Trauben entstandenen Weine an einer
Vielzahl von Proben mittels INAA systematisch untersucht.
Zusatzlich wurde der Einfluss einer Bentonitschdnung und
einer Zugabe von Hefendhrsalz auf die Elementzusammen-
setzung des Weines sowie die Abreicherung von Cu mit der
Hefe-Starterkultur des Winzers untersucht.

Probennahme, Aufbereitung und Durchfiihrung

Zur Bestimmung der Elementkonzentrationen in den Wein-
trauben wurden zwischen dem 05.07.07 und 25.09.07 regel-
maRig Trauben der Sorten Riesling und Spatburgunder ge-
erntet und manuell gepresst. Wahrend der Garung wurden in
einem Abstand von 2-3 Tagen, nach der Gérung in gréfReren
Absténden, Proben genommen, die Hefe durch Zentrifugation
abgetrennt und eingefroren. Vor den Analysen wurden die
Flussigproben durch Zusatz von Salpetersdure und Ethanol
chemisch stabilisiert, um das Ausfallen von Weinstein und
Trub zu verhindern. Der Hefetrub, der sich am Boden
abgesetzt hatte, wurde gefriergetrocknet. Die Proben wurden
im Forschungsreaktor TRIGA Mainz bestrahlt, wobei zwei
Bestrahlungs- und vier Messprogramme verwendet wurden,
die auf die Halbwertszeiten und Konzentrationen der
jeweiligen Nuklide abgestimmt waren.

Ergebnisse

Der zeitliche Verlauf verschiedener Elementkonzentrationen
wurde ermittelt. Zusétzlich konnten Verdinnungseffekte
einiger Elemente (K, Al), bzw. aktiver Transport aus den
Beeren (Ca, Mn, Zn) festgestellt werden. Mit zunehmender
Beerenreife wird K stark, Na, Al und Rb leicht angereichert.
Ca wird stark, Mn und Zn werden leicht abgereichert. Die
Konzentrationen von Mg und Cu bleiben im Fehlerbereich
konstant. Durch die Beimpfung der Weine mit Starterkultu-
ren werden die Konzentrationen einiger Elemente, wie K, Ca,
Mg, Na, Al und Rb leicht, Zn dagegen vergleichsweise stark
erhéht. Mn und Cu erfahren dadurch keine Veranderung.

Wiahrend der Gérung entwickeln sich die Elementkonzen-
trationen unterschiedlich. Wéahrend die Konzentrationen von
Na, Mn, Al und Mg beim beimpften Riesling konstant blei-
ben, reichern sich Ca und Rb leicht, K und Cu vergleichs-
weise stark ab. Die stérkste Veranderung erfahrt Zn, was
neben der Beimpfung mit einer Hefe-Starterkultur und der
Inkorporation durch die Hefe auf die Zugabe von Néhrsalz
zuriickzufihren ist (siehe Abb. 1).

3,00

2,50 A
2,00 A

/§,,,, S
$ {f{ B - )

1,00 4 |
@

1,50

Konz /[ug/ml]

0,50

0,00

gl ot .ot Q’\ g’\ Q’\ Q% ® P P
Q ) ) >

@ 1’5\’ > 0> M M 3 O P e &

\ —&— Zn (Géarung) A ZIn (Abstlch) B Zn(Bentonit)

Abb. 1: Konzentrationsverlauf von Zn wahrend der Gérung

des mit einer Starterkultur beimpften Rieslings.

Zusammenfassung

Die Entwicklungen der Elementkonzentrationen verlaufen in
beiden Traubensorten weitgehend parallel. Durch die ver-
stérkte Wassereinlagerung wéhrend der Traubenreife wird bei
einigen Elementen ein Verdiinnungseffekt sichtbar. Manche
Kationen werden dagegen aktiv aus dem Zellsaft transpor-
tiert, wéhrend die Konzentration anderer Elemente konstant
bleibt.

Waéhrend der Gérung treten die stdrksten
Veranderungen hinsichtlich der Elementkonzentrationen auf.
Durch die Beimpfung mit Starterkulturen werden zwar die
Konzentrationen der meisten Kationen erhoht, diese reichern
sich aber im Verlauf der Gérung ab, indem sie entweder von
der Hefe inkorporiert oder als schwerlésliche Salze ausgefallt
und somit abgetrennt werden. Behandlungen mit Bentonit
und Hefendhrsalzen beeinflussen die Elementgehalte des
Weines — vor allem von Na, Ca und Al (Bentonit) bzw. Zn.
Die erzielten Ergebnisse untermauern die Konzentrations-
verldufe einiger Spurenelemente wéhrend des Gérprozesses
in isolierten Laborversuchen von Azpilicueta et al. [2]. Diese
sind demnach auf die reale Kellerwirtschaft Gibertragbar.

[1] G.Wairdig, R. Woller, Chemie des Weines, Eugen Ulmer, 1989, pp
94-100
[2] C.A. Azpilicueta. Food Research International 32, 683-689,1999



SAAGAS 22

Bestrahlungstechnik

Neutronenbestrahlungen am FRM II fiir industrielle Kunden

Heike Schulz, Heiko Gerstenberg, Xiaosong Li

Forschungsneutronenquelle Heinz Maier-Leibnitz (FRM 1I), Technische Universitdt Miinchen, Lichtenbergstrafie 1, 85748 Garching,

Deutschland; * Korrespondenz: heiko.gerstenberg@frm2.tum.de

Der Forschungsreaktor FRM 1I der TU Miinchen ist in erster
Linie eine Hochleistungsneutronenquelle fiir die physikali-
sche Grundlagenforschung an Hand von Strahlrohrexperi-
menten [1]. Dennoch war es schon seit der Planungsphase
die erkldrte Absicht der Betreiber, den Reaktor auch fiir An-
wendungen industrieller Kunden verfiigbar zu machen. Eine
wesentliche Séule der kommerziellen Nutzung des FRM 1I ist
der Bestrahlungsdienst, der zunehmend von Kunden aus der
Halbleiterbranche, der radiopharmazeutischen Forschung
und anderen industriellen Anwendern radioaktiver Quellen
genutzt wird. Auf Grund der hohen Nachfrage musste in
Teilbereichen des Bestrahlungsdienstes ab Juni 2008 ein
Schichtbetrieb eingefiihrt werden.

Siliziumdotierung

Der wirtschaftlich wichtigste Bereich der kommerziellen
Nutzung des FRM II ist die Phosphordotierung des Halblei-
ters Si durch Neutroneneinfang. In einer weitgehend automa-
tisierten Anlage werden in einem vertikalen Fingerhutrohr Si-
Stébe bis zu einem Durchmesser von 200 mm und einer Sta-
pelhdhe von 500 mm bestrahlt. Die notwendige Homogenitét
des Dotierprofils wird durch die Verwendung eines geeignet
geformten Absorbers (Ni-Liner) zur Glittung der axialen
Neutronenflussdichte, die Rotation des Siliziums wéihrend
der Bestrahlung und die vertikale Anpassung der Bestrah-
lungsposition mit zunehmendem Abbrand gewéhrleistet. Auf
Grund dessen, dass der FRM II ein schwerwassermoderierter
Reaktor mit einem nur einer geringen Flussdichte schneller
Neutronen (®@/®; = 1700) ist, werden bei der Bestrahlung
nur wenige schwer ausheilbare Defectcluster in das Si einge-
tragen, wodurch die Dotierung ist bis zu hohen Zielwider-
stdnden von p > 1000 Qcm moglich wird.

Im Kalenderjahr 2007 wurden insgesamt ca. 3,8 t Si ver-
schiedener Lieferanten aus Europa und Asien bestrahlt.
Durch die Einfithrung des Schichtbetriebes Mitte des Jahres
wird dieser Wert in 2008 noch deutlich iibertroffen werden.

Isotopenproduktion

Fir Bestrahlungen mit hohen Neutronenfluenzen bis zu
2E20 cm™ verfiigt der FRM II iiber die Kapselbestrahlungs-
anlage mit insgesamt 10 Bestrahlungspositionen (KBA), die
in 2 Strangen angeordnet sind. Wéhrend der Bestrahlung ist
das Probenmaterial wasserdicht in Al Hiilsen oder Quarzam-
pullen verpackt. Zur Handhabung sehr hoher Aktivitdten und
Dosisleistungen besteht die Moglichkeit, die Bestrahlungs-
kapseln direkt aus der KBA in die Heifle Zelle des FRM 11 zu
transferieren, sie dort zu 6ffnen und bei Bedarf fiir den Wei-
tertransport auf 6ffentlichen Stralen zu verpacken.

Ein Schwerpunkt der Bestrahlungen an der KBA ist -
ausgehend von Yb-176 - die Produktion des Isotops Lu-177,

das von der auf dem Gelidnde des FRM II angesiedelten Fir-
ma itm AG fiir den Einsatz in Kliniken verarbeitet wird.
Einsatzgebiet fiir Lu-177 ist die palliative Schmerztherapie
von Knochenmetastasen z.B. als Folge eines Prostatakarzi-
noms. Ein weiteres viel versprechendes Isotop, das am
FRMII fiir den Einsatz in der medizinischen Forschung
produziert wird, ist P-32. Ziel ist die Behandlung von Steno-
sen z.B. im Gallengang oder der Harnr6hre. Zur Zeit befindet
sich diese Anwendung allerdings noch im Tierversuchsstadi-
um.

Als Isotop mit technischer Relevanz wird in der KBA Co-60
bis zu einer Aktivitit von 185 GBq aktiviert. Eine weitere
interessante Anwendung der KBA war die Produktion von
Kr-79, dessen Ausgangsmaterial Kr-79 unter einem Druck
von 4 bar in einer Quarzampulle vorlag. Die erzeugte Aktivi-
tdt wurde vom Kunden als Tracer zur Lokalisierung eines
Lecks in einer Batterie von 9 miteinander verbundenen Wir-
metauschern eingesetzt.

Weitere Anwendungen und Ausblick

Zur Abdeckung des Bereiches niedrigerer Neutronenfluenzen
verfiigt der FRM 1II {iber eine sechsstringige Standard-
Rohrpostanlage, die im Wesentlichen zur Bereitstellung von
Proben fiir die Aktivierungsanalyse oder den Praktikums-
betrieb der Fakultdt fiir Physik genutzt wird. Sehr niedrige
Neutronenfluenzen bis max. 1E16 cm™ kénnen dariiber hin-
aus in einer sehr einfachen mechanischen Bestrahlungsein-
richtung realisiert werden. Diese Moglichkeit wird wegen des
in dieser Position extremen hohen Verhiltnisses ®u/d, >
10000 von Geologen zur Altersbestimmung von Mineralien
mit Hilfe der Spaltspuranalyse genutzt. Es ist erwdhnenswert,
dass wegen der besonders giinstigen Eigenschaften dieser
Bestrahlungspositionen Geologen aus 7 Lindern Bestrahlun-
gen am FRM II beauftragt haben.

Fiir die ndhere Zukuntt ist geplant, die Bestrahlungsméoglich-
keiten am FRM II durch eine Gammabestrahlungseinrichtung
innerhalb eines abgebrannten Brennelementes zu ergéinzen.
Fir ein langfristiges Projekt wird dariiber hinaus zur Zeit
gemeinsam mit der belgischen Fa. IRE eine Machbarkeits-
studie {iber die mogliche Bestrahlung von Urantargets erstellt,
die von der Fa. IRE zur Produktion des fiir die Nuklearmedi-
zin unverzichtbaren Isotops Mo-99 bzw. seines Tochteriso-
tops Tc-99m verarbeitet werden..

Referenzen

[11 K. Schreckenbach, H. Gerstenberg, Transactions, Proc. 9™ Int. Topical
Meeting on Research Reactor Fuel Management, Budapest, 2005,
114-118
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Carnivorous plants use animals as fertiliser substitutes which
allows them to survive on nutrient deficient soils. So far,
most research concentrated on the uptake of the prey’s
nitrogen and phosphorus; only little is known on the
utilisation of other elements. We studied the uptake of three
essential nutrients, potassium, iron and manganese, in three
species of carnivorous pitcher plants (Cephalotus follicularis
LABILLADIERE (see Fig. 1), Sarracenia purpurea L.,
Heliamphora nutans BENTHAM).

Figure 1: The pitcher of cephalotus follicularis.

Results and Discussion

Using relatively short-lived and y-emitting radiotracers (*’K,
®Fe, %Mn), we significantly improved the sensitivity
compared to conventional protocols (like the use of **C-
marked biomolecules as radiotracers and autoradiographic
detection, e.g. [1]) and gained the following results:

(1) We demonstrated for the first time the uptake of trace
elements like iron and manganese. In addition, we found
direct evidence for the uptake of potassium into the
pitcher tissue (compare our preliminary results in [2]).
Potassium and manganese were absorbed to virtually
100% if offered in physiological concentrations or below
in Cephalotus. Analysis of pitcher fluid collected in the
natural habitat showed that uptake was performed here as
efficient as in the laboratory.

(2) The absorption of nutrients is an active process
depending on living glandular cells in the pitcher
epidermis and can be inhibited by azide.
Unphysiologically high amounts of nutrients were taken

up for a short time, but after a few hours the absorbing
cells were damaged, and uptake stopped.

(3) Absorption rates of pitcher leaves from plants under
controlled conditions varied highly, indicating that each
trap is functionally independent.

The comparison of minerals in typical prey with the plants’
tissues showed that a complete coverage of the plants’ needs
by prey capture is improbable.

[1] U. Luttge, Planta 1966, 68, 269-285.

[2] G. Steinhauser, W. Adlassnig, M. Peroutka, A. Musilek, J.H. Sterba,
M. Bichler, I.K. Lichtscheidl, J. Radioanal. Nucl. Chem. 2007, 274,
403-409.



SAAGAS 22

Detection, background suppression and Loss-Free Counting

The correct and incorrect way to calibrate a Compton suppression
counting system for gamma ray efficiency

S. R. Biegalski, S. Landsberger*
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s.landsberger@mail.utexas.edu
Introduction

Compton suppression counting lowers detection limits
for certain elements by reducing the background levels in the
collected gamma-ray spectra [1]. A Compton suppression
counting system works by neglecting counts in coincidence
between two detectors. For the system utilized in this
research, counts from a HPGe detector are neglected if they
are in coincidence with counts registered from a multiple
Nal(T1) detectors that provide nearly a 4 [J surrounding of
the HPGe. Additional detail on the Compton suppression
counting system utilized for this research may be found in
Landsberger et al. (2005) [2].

Experiment

This work was conducted at The University of Texas at
Austin Nuclear Engineering Teaching Laboratory. Eight
point sources were counted in position D of the Compton
suppression counting system. This equates to a distance of
7.0 cm from the detector end cap. The point source activities
are traceable to NIST. Spectrum acquisition times were
adjusted to obtain 1% counting statistics in each peak of
interest. Table 1 shows the radionuclides, energy, and
activity of the lines utilizes for this calibration. All spectra
were acquired in both the normal and Compton suppression
counting modes.

Results

Each gamma-ray spectrum was analyzed. Then the
efficiency for each gamma-ray line was calculated. The
results from the normal counting mode data were fit are
shown in equation 1 below. Figure 1 shows the plotted
efficiency curve from the normal results and the individual
efficiency values for each line in the Compton suppression
spectra.

r = ol WERE N B - Bl e (B s I B B I (B B T (B

Radionuclides fall into two groups. The first group
consists of 'Cd, 'Co, '*Sn, "*’Cs, **Mn, and *Zn. These
radionuclides are primarily single gamma-ray emitters and
their efficiency in Compton suppression mode closely
matches the efficiency for the normal counting mode. The
second group of radionuclides consists of '**Eu and *’Co.
The Compton suppression efficiency is significantly below
the normal efficiency as was expected due the emission of
coincident gamma-rays emitted from decay. A comparison of
the primarily single gamma-ray radionuclides to those of two

or more gamma ray emitting radionuclides is shown in Figure
L.

Conclusions

The main conclusion from this work is that one may
calibrate a Compton suppression gamma-ray system in the
normal mode and apply it to counting in the Compton
suppression mode. As long as the efficiency data is only
applied to radionuclides that emit non-coincident gamma-
rays, then the error induced by this calibration method is
minimal. This is especially important for calibrating a
Compton suppression gamma-ray system for a large suite of
unknown radionuclides as may be the case for environmental
samples with fission products.

Calibration for radionuclides that release coincidence
gamma-rays may be performed if suppression factors are pre-
determined.
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Figure 1: Comparison of efficiency curve generated by primarily single
emitting gamma ray radionuclides and those of multiple emitting gamma ray
emitting radionuclides.

[11  S.R. Biegalski, S. Landsberger, J. Radioanal. Nuc. Chem, 1995, 192,
195-204.

[2]  S.Landsberger, S. Biegalski, D.J. O’Kelly, S. Basunia J. Radioanal.
Nuc. Chem , 2005, 263, 817- 821.
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Prompt gamma neutron activation analysis

Prompt gamma neutron activation analysis of short-lived uranium fission

products
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Introduction

There have been many attempts to determine uranium [1]
non-destructively at high concentrations levels. We are
currently addressing the use of prompt gamma activation [21

analysis in conjunction with delayed fission product
identification. A similar system has been developed by Revay
etal. in Hungary'%

Experiment

We are attempting to modify the continuous neutron
beam that exits our TRIGA Mark 11 Research reactor by
converting the beam into a pulsed neutron beam. Two
methods are being utilized to create the pulsed neutron beam.
For a high activation frequency, a stepper motor is utilized to
turn a wheel with an open wedge This allows neutrons to
pass into our sample area during the turning of the wheel.
The open section composes roughly an eighth of the wheel
area and turns with a frequency of about 10-50 Hz. A laser
and photocell is used to gate the detector for the PGAA
analysis. As the extended section of the wheel passes
through the laser trip system, the multichannel analyzer
(MCA) is triggered to begin counting and when the portion
leaves the area, the MCA receives a signal to stop collecting.

A second system has been developed for longer
irradiation frequencies. This system utilizes a sliding shutter
on a stepper moter. Similar to the first system, the MCA is
triggered on/off by a signal from from the shutter switch.
With this system, fissile samples are bombarded for 85
seconds then the shutter is closed. A circuit turns on the
MCA when the shutter is closed. The spectrum is then
acquired for 85 seconds. When the shutter is opened, the
circuit turns off the counting software and the sample is
bombarded with neutrons for an additional 85 seconds.
When the shutter is closed, the acquisition starts again.

Results

Our current results have shown that the determination of
uranium is not ideal when trying to use a fast irradiation
frequency. We currently have made several investigations
and have identified several short lived fission products that
appear to be promising. A detailed evaluation of the two
different methods will be given.

G. L. Molnér, Zs. Révay, T. Belgya, Nucl.Instrum. Meth, in Phys.
Res. B,2004, 213, 389-393

L. Szentmiklési, Zs. Révay,T. Belgya, , Nucl. Instrum. Meth, in Phys.
Res B, 2007, 263, 90-94.
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INAA - Dentistry

Application of the INAA Technique for Elemental Analysis of Metallic

Biomaterials used in Dentistry
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MG-6, postcode 077125; b rnstitute for Nuclear Research (INR) Mioveni, 1Campului Street, P.O.Box 78, postcode 115400, ®Dental Surgery
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The sensitive nuclear analytical technique Instrumental
Neutron Activation Analysis (INAA) has been applied on
several types of metallic biomaterials: Heraenium CE,
Ventura Nibon, Wiron 99 and Ducinox which are used for
restoration in Dental Clinics, aiming at studying its
performance in elemental analysis or/ and to identify eventual
limitations. Previous applications of INAA and gamma-ray
Spectroscopy mentioned in the dentistry literature envisaged
especially the analysis of the dentin and enamel [1, 2].

The elemental compositions of the four biomaterials
were investigated independently by two INAA Laboratories
from IFIN-HH and from INR using the delayed gamma - ray
analysis. Small plates of each biomaterial were used as
samples; the mass values ranged between (1.3 to 7.0)-107 g,
excepting the Nibon sample whose bulk mass was 1.044 g.
Standards with a similar geometry were prepared from small
chips (1-2 mm size) of two ECRM High Alloy Stainless Steel
materials (ECRM 231-2 and ECRM 298-1), since their
specific gamma -ray spectra obtained by neutron activation
are similar to those of the investigated materials, meaning
that the elemental compositions are similar, too, as required
by the Standards and ISO Guides [3, 4].

The samples were received from the Faculty of Medicine
& Pharmacy and from the “Pana- Daniela” Dental Clinic
from Bucharest, and the two ECRM materials were bought
from the BAM Institute for Reference Materials and from the
SWEREA-KIMAB Institute for Metals Research (Sweden).
The samples and standards, arranged as a sandwich, were
irradiated in the 14 MW TRIGA reactor of INR, then
analyzed by vy-ray Spectroscopy and studied by the

standardization procedures specific to each INAA Laboratory.

The gamma-ray spectra after irradiation and the tables
of results are shown for each case. Table 1 and Fig. 1
illustrate our results for Ducinox.

Element Concentration Technical
Crt Ana Cx(glg) _Measurementuncertainty _ Sheet
no lyte %) Uabsolute Uretative (%0) 82??9L;S§r)
(k=1) (k=1) D)
1 Mn 0.574 0.038 6.5 -
2 Ni 28.52 2.27 7.9 28.0
3 Cu 0.782 0.035 4.4 -
4 Cr 20.10 0.54 2.7 22.0
5 W 0.0072 0.0004 5.7 -
6 Mo  3.63 0.18 5.0 3.0
7 Fe 41.07 2.36 5.8 42.0
8 Co 0.146 0.007 5.1 -
9 As 0.0031 0.0003 9.0 -
10 Sb 0.0013 0.0001 7.6 -

Table 1: Elemental composition of ‘Ducinox’.

The element concentrations in each material have been
calculated as mean values of the close experimental data
obtained by the two laboratories, and compared with the
information given in the technical specifications published by
the four producers on the website; the elements having low
values of concentration (<107 %) have been determined with
smaller measurement uncertainties than those specific to the
atomic techniques usually applied, proving once more the
particular sensitivity and accuracy of the nuclear INAA
technique [S5]. The INAA performance in elemental analysis
of biomaterials and its possible limitations are detailed.

The quite high Ni concentration, found between 69% to
28 % in the Nibon Ventura, Ducinox and Wiron 99 materials,
raised the question about its toxicity effects, according to the
warning specifications mentioned in the EC Directive
94/27/2004. The primary investigation concerning the clinical
effects produced on patients who undergone restoration
works using the Wiron 99 and Ducinox biomaterials was
carried out in the “Pana — Daniela” Dental Clinic from
Bucharest. The results, stemming from a statistics higher than
100 events throughout 5 years are discussed.
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Figure 1: The gamma - ray spectrum emitted from the irradiated
Ducinox sample (Energy, Counts/s).
The present radionuclides are labelled by their specific gamma -rays.

[1]  R. Soéremark and K Samsahl, Gamma-ray Spectrometric analysis of
elements in normal human enamel. Arch.Oral. Bio., Special Suppl.,
1961, 6, 275-283.

[2]  E-L Lakomaa and I.Ryotomaa, J. Scand, Mineral Composition of
enamel and dentin of primary and permanent teeth in Finland. Dent.
Res., 1977, 85, 89-95.

[3]  ISO Guide to the Expression of Uncertainty in Measurement (GUM),
First edition, printed by ISO in 1993 (corrected and reprinted in 1995),
Genéve, Switzerland.

[4]  Quantifying Uncertainty in Analytical Measurement, EURACHEM /
CITAC Guide CG 4, 2000, 2nd Edition, Editors: S.L.R. Ellison, M.
Rosslein, A. Williams.

[5] Em. Cincu, Ioana Manea, V.Manu, D.Barbos, O.Sima, I. Gustavsson,
P.Vermaercke, Nora Vajda, Zsuzsanna Molnar, Halina Polkowska—
Motrenko. Comparative Performance of Nuclear INAA and other
Spectroscopy Techniques in the Elemental Analysis of Stainless Steel
Materials. J. Radioanal. Nucl.Chem., 2007, 274, No. 1, 199-205.
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X-ray fluorescence spectroscopy study on old-styled glass samples used for
decoration in Thailand
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A lot of old-styled glasses are found in Thailand where we
can see in places of special architectural, especially the
Buddhist sites. These glasses are in various colours, such as,
red, blue, green, amber and colourless. They have kept
deteriorating over times, restorations must be performed
routinely to preserve for later generations to appreciate. One
of the major factors in the conservation and restoration of
these glasses relies on materials compatibility, requiring
knowledge and understanding of the artefacts, especially their
chemical compositions. In this work, the compositions of the
old-styled glass samples were investigated using X-ray
fluorescence spectrometry. It was found that Si and Pb were
major compositions. Transition metal elements such as Fe,
Cu, Cr, Mn and Co were found in the glass samples as
colorants.
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In einer Untersuchungsserie von insgesamt sieben rémischen
Ziegeln wird der Verfahrensvergleich von Messungen der
geochemischen Zusammensetzung antiker keramischer Arte-
fakte mittels INAA, RFA-WD, ICP-OES / ICP-MS unter-
nommen. Die archdologische Untersuchungsabsicht ist dabei
die Feststellung der Herstellungsprovenienz. Fir die bedeu-
tenden Ziegeleiorte im nérdlichen Oberrheingebiet wurden
bereits durch kombinierte arché&ologische, epigraphische und
archdometrische Untersuchungen die Charakteristika der Zie-
geltone nach den Gehalten von Oxiden und Spurenelementen
der Ziegelprodukte festgestellt. Hierflr wurde geeignetes Re-
ferenzmaterial geschaffen und vorgelegt, das fir den hier un-
ternommenen Vergleich herangezogen werden kann. Diese
Referenzkeramiken erlauben es, kiinftig auch Fundziegel ein-
zuordnen, die nicht durch archdologische Kriterien, etwa
Herstellerstempel, den bekannten Ziegeleiproduktionen zu-
gewiesen werden kénnen. Mit diesem Vorgehen kann ein be-
deutendes Forschungsinstrument fiir archéologische Bauun-
tersuchungen fortentwickelt werden.

Ziel der Arbeit ist es, eine im Hinblick auf die archdologische
Fragestellung praktikable MefRroutine fur geochemische Pro-
venienzuntersuchungen keramischer Artefakte am For-
schungsstandort Mainz zu etablieren.

Probenmaterial

Die ausgewahlten Materialproben stammen von Ziegeln mit
den Fundorten Mainz, Ingelheim und Bad Kreuznach-Planig
und weisen militarische Herstellermarken der legio XXII
Primigenia und der milites Menapii auf. Es handelt sich um
Produkte der in der jeweiligen Zeit (1. — 4. Jahrhundert n.
Chr.) zentralen Heeresziegeleien von Rheinzabern (Pfalz),
Frankfurt a. M.-Nied und Worms. Das Ingelheimer Ziegel-
stiick mit Stempeln Boppard Typ 5 der Flérsheimer Gruppe
der legio XXII Primigenia wurde nach den vorliegenden Un-
tersuchungsergebnissen in der Heeresziegelei von Worms
hergestellt (Abb. 1). Kiinftige Untersuchungen zum Beispiel
eines umfangreichen Ziegelbefundes in Boppard (Mittel-
rhein) sollen es ermdglichen, die bestehenden archéologi-
schen Modelle der Beschaffungsmechanismen fiir 6ffentliche
Baumaflnahmen der Spatantike zu differenzieren.

Abb. 1: Romischer Ziegel mit Stempeln der 22. Legion

Probenaufbereitung und Bestrahlungsprogramm

Bei der INAA wurden die Ziegelsteine in geeignete Bruch-
stlicke zerkleinert und ohne weitere chemische Behandlung
am Forschungsreaktor TRIGA Mainz bestrahlt. Fur Kurzzeit-
bestrahlungen von 1 min wurde ein Rohrpost-System, fir
Langzeitbestrahlungen von 6 h das Bestrahlungskarussell
eingesetzt. Die gammaspektroskopische Analyse erfolgte ab-
gestimmt nach den Halbwertszeiten der Aktivierungsproduk-
te. Die Probenmenge fiir Kurzzeitbestrahlungen betrug ca. 15
mg und fir Langzeitbestrahlungen 100-150 mg.

Ergebnisse und Diskussion

Die Analysen liefern eine Vielzahl von bis zu 31 Elementen
bzw. Spurenelementen (Abb. 2). Hiervon eignen sich fiir eine
Interpretation der Ergebnisse solche Elemente bzw. Element-
kombinationen, welche mit einer hohen Genauigkeit und Re-
produzierbarkeit gemessen werden kdnnen und eine weitge-
hend homogener Elementverteilung innerhalb eines Ziegels
aufweisen wie z.B. Sc, Cr, Fe, Co, Eu, Hf, Sm, Tb und Rb.

Konzentration in ppm

Abb. 2: Elementkonzentrationen romischer Ziegel aus
Worms.

Die durch die INAA ermittelten Daten werden mit bisher er-
haltenen Konzentrationsangeben aus RFA [1] der gleichen
Fundstiicke verglichen und zur Analyse romischer Ziegel
mittels ICP-OES/-MS [2] in Bezug gesetzt. Von besonderem
Interesse ist As, welches mit der RFA nicht nachgewiesen
wurde und zukinftig in die Untersuchung der Provenienz
einzubeziehen ist.

[1] J. Dolata/ H.-J. Mucha / H.-G. Bartel, Archaologische und mathema-
tisch-statistische Neuordnung der Orte romischer Baukeramikherstellung im
nordlichen Obergermanien. In: Romische Keramik. Xantener Berichte 13
(2003) 381-409.

[2] C. Swart, Analyse rémischer Ziegel mit ICP-OES / -MS. (Diss. FU
Berlin 2005).
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Introduction

In the past several decades there have numerous studies
utilizing neutron activation analysis to determine uranium in
a variety of geological and environmental samples. However,
the determination of uranium by passive gamma ray counting
is also widely used. We undertook an investigation to
compare short-lived NAA and medium-lived NAA with
thermal and epithermal neutrons to passive gamma ray
counting using a Compton suppression system.

Experiment

This work was conducted at The University of Texas at
Austin Nuclear Engineering Teaching Laboratory. For short-
lived NAA the reaction of “*U(n,y) was used to determine
the product isotope * U with its 74.5 keV gamma ray and
half -life of 25 minutes was used. For medium-lived NAA
the 2*U(n,y) *’U = *°Np with its 277.5 keV gamma ray and
its half-life of 2.35 days was used. Both the normal and .
Compton modes were used with thermal and epithermal y : LS
NAA. Finally, passive gamma ray counting using Compton
suppression was used to determine uranium in sample
weights of only a 5-10 grams. The 1001 keV gamma ray

Figure 2. Compton suppression system and sample a changer.

belonging to the 2**U decay chain was used: **U>**Th Results
>24mpy. A picture of the sample used in passive counting is
shown in Figure 1. Our results have shown that the dominant hindrance on the

detection limit using thermal or epithermal NAA with or
without Compton suppression was the presence of isotopes
that gave rise to high backgrounds. For short-lived NAA it
was “*Na, **Cl and **Mn while for medium- lived NAA it was
the **Na and **Br. Typical, detection limits were from 0.5 — 3
ng/g. For passive counting typical detection limits were

4-10 pg/g.

Figure 1. Sample in small petrie dish

A picture of the Compton suppression system and automatic
sample changer is given in Figure 2.
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Zur direkten Messung von Ac-227 existiert kein etabliertes
Standardverfahren. Actinium (Ac) ist eines der seltensten
natiirlich vorkommenden Elemente Uberhaupt. Alle seine
Isotope sind radioaktiv. Ac-227 zerfallt (ber einen
Betazerfall zu Thorium-227. Das emittierte Elektron ist mit
einer Energie von 0,05 MeV sehr energiearm und damit
schwer fir den Nachweis von Ac-227 heranzuziehen.
Zumeist wird auf eine Messung von Ac-227 verzichtet und
eine indirekte Bestimmung durch Annahme eines
radioaktiven Gleichgewichts durchgefiihrt. Neue rechtliche
Vorgaben machen eine direkte Messung von Ac-227
notwendig.

Das Konzept der Expositionsbeurteilung bei Arbeiten mit
natiirlichen Strahlenquellen nach NatStrV [1] beinhaltet
zunéchst eine Prifung der Unerheblichkeit der Materialien
anhand eines abgeleiteten Limits von 1Bg/g vor. Wenn dieser
Wert von einem der Radionuklide der Uran-238- oder
Thorium-232-Reihe  (berschritten  ist,  wird  eine
Dosisabschatzung anhand weiterfiihrender Messungen und
unter Verwendung von Standardparametern notwendig. Die
Belastung durch Inkorporation setzt sich zusammen aus einer
gasformigen Fraktion in Form von aus dem Material
exhalierendem Radon-222 und dessen Folgeprodukten und
einer der Staubbelastung zuzurechnenden Fraktion von
langlebigen Radionukliden, die bei Bearbeitung des Materials
freigesetzt werden und zur Inhalation kommen.Basierend auf
der Messung der Aktivitdtskonzentrationen von natirlichen
Radionukliden der verwendeten Materialien, der Bestimmung
der inhalierten Staubmengen durch Atemluftiiberwachung
mittels personal air sampler und der Inkorporationszeitraume
kann eine Abschatzung der direkten Belastung der Arbeiter
durch Inhalation luftgetragener Radionuklide durchgefiihrt
werden. Wegen des erheblichen Einflusses  der
Reprasentativitdt der Probennahme auf die Qualitat der
ermittelten  Ergebnisse  hat die  Verifizierung  der
Konservativitdt der Methode Uber die nuklidspezifische
"Messung eines Luftfilters, der fir die Bestimmung des
Staub- und Aerosolgehaltes der Atemluft verwendet wurde,
auf die Aktivitatskonzentration des Radionuklids mit dem
hdchsten Beitrag zur effektiven Dosis" zu erfolgen [1].

Da inshesondere die langlebigen Nuklide der Uranreihe ihre
durch die industriellen  Prozesse stark  gestdrten
Gleichgewichte langerfristig behalten, ist die Kenntnis der
Nuklidvektoren eine wichtige Voraussetzung fur belastbare
Expositionsbetrachtungen. Eine wesentliche Aufgabe der
Messungen muss es daher sein, die  Nuklid-
zusammensetzungen der zu untersuchenden Arbeitsstoffe und

der Luftfilter, die im Durchschnitt eine Belegung von
weniger als 7 mg aufweisen, moglichst exakt zu bestimmen.
Aus der Kenntnis des Zerfallsgesetzes ergdnzt mit einer
Bewertung der Radiotoxizitdt von Nukliden kann die
praktisch dosisrelevante Anzahl auf folgende Radionuklide
reduziert werden:

= U-238-Reihe: U-238, Th-230, Ra-226, Pb-210, Po-210;
= U-235-Reihe: Pa-231, Ac-227,;
= Th-232-Reihe: Th-232, Ra-228, Th-228.

Aufgrund seiner chemischen Eigenschaften verbleibt
beispielsweise Pa-231 gemeinsam mit Ra-226 bei der
Extraktion von Uran-Thorium in den Rickstandsmaterialien,
wodurch es zu deutlich verschobenen Verhéltnissen von Ac-
227 zu U-235 kommt. Die U-235 Reihe und insbesondere ihr
dosisrelevantestes Mitglied Ac-227 kann in solchen Féllen
bei der Expositionsbetrachtung nicht vernachlassigt oder, wie
zumeist Oblich, formal Gber die U-238 Reihe berucksichtigt
werden. An komplexen Probenmaterialien und den Luftfiltern
sind daher Einzelnuklidanalysen durchzufihren.

Ein Verfahren zur Abtrennung und Messung von Ac-227,
basierend auf der chemischen Trennung der Actiniden [2-4]
liber ein ionenchromatographisches Verfahren in stark saurer
Loésung Uber einen Anionentauscher (BioRad AG1-X8) der
Aktivitatskonzentration des dosisrelevantesten Radionuklids
wird vorgestellt. Die auf die Probenmaterialien und
insbesondere auf Luftfilter abgestimmten Trennschritte, die
chemische Ausbeute und die erreichbaren Nachweisgrenzen
im Hinblick auf die Vorgaben der NatStrV werden diskutiert.

[1] Bundesgesetzblatt fiir die Republik Osterreich, Verordnung des
Bundesministers fiir Land- und Forstwirtschaft, Umwelt und
Wasserwirtschaft und des Bundesministers fir Wirtschaft und Arbeit
betreffend Strahlenschutz bei nattrlichen terrestrischen
Strahlenquellen (Natirliche Strahlenquellen-Verordnung NatStrV),
Ausgegeben am 7. Janner 2008

[2]  E. Hrnecek, J. Feichtinger, SAssessment of soil contamination in the
vincinity of a research reactor during the decommissioning process, J.
Radioanal. Nucl. Chem., 264 , 2005, p377

[31 E.Hrnecek, K. Irlweck, Determination of Uranium, Thorium and
Radium from geological Materials by Mikroprecipitation and Alpha-
spectroscopy, Radiochim. Acta 68 (2), 1995, p 125-128

[4] J. Moreno, N. Vajda, et al., Combined procedure for the determination
of Sr-90, Am-241 and Pu radionuclides in soil samples, J. Radioanal.
Nucl. Chem., 226(1-2), 1997, p 279-284
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Aerosol samples were collected with Gent samplers at
northern Lisbon metropolitan area from 1999-2004: sites
Pévoa de Santa Iria, Bobadela, S. Jodo da Talha. Nuclepore
polycarbonate filters (47 mm diameter) sampled at 15 L/min
air rate. The samplers collected particles with aerodynamic
diameter between 2.5 and 10 um (coarse fraction) and <2.5
pum (fine fraction), daily. Bobadela station worked 24h the
whole years while S. Jodo da Talha and Bobadela worked
24h in the springs/summers and autumns/winters respectively.

Particle mass was determined with a 0.1 ug sensitivity
balance, and analysed by instrumental neutron activation
analysis (INAA).

Other pollutants (CO, CO,, NO, NO,, O3z, SO,) were
taken from the Environment Institute Portuguese Network.

Meteorological data (temperature, humidity,
atmospheric pressure, wind direction, wind intensity) were
given by the Portuguese Meteorological Institute.

Sources were identified using suitable statistical
software.
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Similarity as the basis for commonly used comparative
methods in analytical chemistry assumes similarity of
elemental composition of samples and standards. In
radioanalytical methods similarity means similarity of
nuclear parameters, such as neutron cross sections and atomic
parameters as mass attenuation coefficients. Both parameters
are additive functions of chemical composition. Therefore for
samples with known chemical composition the total neutron
cross section and mass attenuation coefficients of a sample
can be calculated. Together with secondary parameters, such
as energy of gamma radiation and characteristics of neutron
source, shape, size and weight of a sample, interaction of
neutron or gamma radiation with a sample is estimated.

Calculations, based on more than 3000 samples with known
roughly 70000 elemental concentration data were performed.
Samples were divided into 3 groups. For each sample more
than 60 values were calculated. In the first group
encompassing gammas from 120 to 1800 KeV, and different
size samples there were calculated mass attenuation
coefficients, transmission and attenuation factor. In the
second group there were estimated effective total absorption
cross sections for different neutron flux parameters, different
mean free path of neutron, rough estimation of diffusion
lengths, self-shielding coefficients for various volumes and
shapes of samples. The third group of calculation was for
characterizing results of neutron interaction with samples.
The resulting total activity was estimated in becquerels and
dose rates of samples in sieverts. Experimental parameters
used in calculation were those for large sample activation in
Triga-Markl| reactor.

Summary of results for 50 subgroups divided into three
main types is presented. To the first type belong bio-organic
and organic samples. More than 99 % of those consist of six
components: H, C, N, O, P and S. In the second type,
encompassing inorganic and geological samples, more than
99 weight % of every sample are the so-called main
elements: H, O, Na, Mg, Al, Si, P, K, Ca, Ti, Mn, Fe.
Samples differing from the former two types are other
inorganic compounds, ores, alloys, industrial products as
glasses, cements, fertilizers, fly ashes and coal.

The method for extrapolation of results for various
experimental conditions (flux, irradiation and decay time
sample size,weight and density) is outlined. Based on the
above calculations a general possibility of preparing few
multi-element calibration standards useful in any multi-
element radioanalytical method is discussed.
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Introduction

Measurements of natural and artificial radionuclides (“°K,
20ppy 226Ra, 13Cs), coupled by a high-resolution geochemical
study, were applied to sediment cores collected from a
coastal lagoon in the northern Adriatic Sea (Italy) in order to
study anomalies in sedimentation rates and historical trends
in trace metal inputs. Radiotracer *°Pb, contaminant mercury,
and relative and absolute compositions of sediments were
used to infer the contributions of allochthonous sources and
autochthonous production of sedimentary particles. Mercury
concentration was enhanced in the pre-1980 sediments
decreasing towards present days. Variations in sediment core
profiles of major elements were consistent, indicating
changes in sediment composition.

Experimental

The measurements of gamma-emitting radionuclides: “°K,
20y BCs and **°Ra, (supported *°Pb) were carried out
using high-resolution gamma spectrometry (HPGe) (Fig. 1).
Analyses were carried out on individual samples (100 g)
packed in cylindrical standard geometry. Samples were
stored for 21 days to allow for ingrowth of **’Ra. Excess
20y (21%p Y activity is the difference between total *°Pb
and supported “°Pb (in equilibrium with the parent
radionuclide “°Ra). Detector efficiencies were calibrated
using several sources and verified using the IAEA standards
(IAEA-315 and IAEA-368). Detector blanks were determined
from measurements performed on empty sample containers
over a few days and these were found to be similar to
background.

Figure 1: HPGe gamma spectrometer.

Inductively coupled plasma- atomic emission spectrometry
(ICP-AES, Perkin Elmer OPTIMA 3200XL) was used in the
determination of major and minor elements, following
microwave-assisted dissolution of sediment samples [1].
Total mercury was determined by cold vapour atomic
absorption spectrometry (CVAAS) [2]. Certified reference
material PACS-2 (marine sediment) and methodological
blanks were always run in parallel with each batch of samples
for analysis.

Results

The behaviour of °Pb,, activity in sediment cores is
not exponential with depth in the top cores, but downwards a
regular sedimentation pattern was observed. **'Cs is often
used as an independent check on sediment accumulation rates
by ?°Pb [3]. Peaks of **'Cs activity connected to human
activity (i.e. Chernobyl accident, peak period of nuclear
weapon testing) are not clearly recognisable in sediments
because of low activity; however one sediment core showed a
marked *¥Cs peak at a depth of 40 cm, which was assigned
to 1963 maximum bomb fallout.

Trace metals (Cr, Cu, Hg, Ni, and Zn) displayed peak
concentrations at different depths in sediment cores, with Hg
reporting the highest peak concentration (81 ppm) in a
sediment core closed to an industrial source. Relative and
absolute composition of sediment cores suggest that
anomalies in top cores could be due to contributions of
allochthonous sources of sediments in the area of study.

[1] D.H. Loring, R.T.T Rantala, Earth-Science Reviews. 1992, 32, 235-
283.

[2] D. Fabbri, C. Locatelli, C.E. Snape, C.E., S. Tarabusi. J. Env. Monit.
2001, 3, 483-486

[3] J.M. Abril. Environ. Pollut., 204, 129, 31-37.
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Introduction

While it may be difficult to determine at which low level of
radioactivity consumed presents a significant health risk, it is
imperative that quick and reliable methods for determining
radionuclide concentrations be readily available. In this
research work, we detemined uranium in food samples using
epithernal NAA and Compton suppression. Food samples,
mainly from a common Nigerian diet, were analyzed to
determine uranium concentration levels, as well as detection
limits. Uranium was determined using the ***U(n,y)*’U
reaction with its large epithermal cross-section ¢ =285 + 10
barns, its characteristic 74.5 keV gamma ray and its 25
minute half-life. To better enhance detection limits a Be
window on the germanium detector was used to allow the
photons below the 100 keV to be counted more efficiently.
Using epithermal neutrons and Compton suppression
significantly the background from the **Na(n,y)**Na
3Cl(n,y)**Cl reactions.

Experimental

All samples were freeze dried and place in polyethylene vials
with weights of about 0.5 grams. Samples were irradiated for
10 minutes with epithermal neutrons at in the TRIGA reactor
with at flux of 2.1 x 10" ncm™s™. After a 15 minute delay,
the samples were counted for 20 minutes on a 32% efficient
hyperpure germanium detector. This was enough time to
minimize the activity of **Al isotope with its 2.3 minute half-
life produced from the *' P(n,a)**Al reaction.

Results

The concentrations of uranium in the samples which were
converted Bq/Kg along with the respective detection limits
are given in Table 1. National Institute and Standards
Technology (NIST) Standared reference material Spinach
Leaves 1570a was analysed for uranium content. Our result
of 0.156 £ 0.012 pg/g is in excellent agreement with the
certified value of 0.155 + 0.023 pg/g.

Conclusions

Through the judicious use of epithermal NAA and Compton
suppression we can determine uranium in food samples at the
detection limit of 1-3 Bq/Kg on samples sizes of only 0.5
grams. Upwards to 25-30 samples can be analyzed in a single
day making this technique very cost effective.

Table 1 Concentrations of Uranium in Various Nigerian
Foods

Nigerian Food | Uranium Detection Limit
(Ba/Kg) (Ba/Kg)

Sorghum 81+£2 1.9
Brown Beans - 1.2
Dried Milk - 3.1
Biscuits - 2.1
Chicken Pasta - 1.8
Spaghetti - 1.2
Wheat 23+2 2.0
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To be used as a flux monitor, zirconium plays a
remarkable role in the ko-NAA, because the reaction *Zr (n,
v) %Zr is sensitive to the thermal neutrons and the other, *Zr
(n, v) ¥Zr-""Nb, to the epithermal neutrons. In fact, the
resonance integral to 2200m-s™ cross-section ratio, Qo, of the
first reaction is about 5 while the Q,-value of the second one
is about 250, the highest in all (n, y) reactions. A combination
of bare zirconium and gold is known as the only realistic
mean for neutron flux characterization in routine basis. This
procedure involves activation and gamma-ray spectrometry
of bare flux monitors of zirconium and gold, from which the
shape-factor o of the epithermal neutron flux and the thermal
to epithermal neutron flux ratio f can be calculated.
Nowadays, all the ko-NAA programs are implemented with
this procedure for neutron flux characterization.

In view of the above mentioned facts, efforts looking for
reliable Zr ko-values are never interrupted since launching of
the ko-NAA in 1975.

The main difficulty associated to an accurate Ko-
determination is caused by epithermal neutrons, particularly
for reactions with high Qq-values. By definition, the k,-factor
is relevant to thermal neutrons only. However, all the
reported kg-determinations for the Zr-isotopes were
performed at irradiation facilities with f-values less than 300.
In other words, the epithermal neutrons played very
important role for reaction *Zr (n, ) *Zr-*""Nb as particular.
For example, if a Zr-monitor was activated at a position in a
reactor with f = 300, the induced *'Zr-*""Nb activity by
epithermal neutrons would be 46 % of the total activity
produced by thermal and epithermal neutrons. For the same
reaction, the induced activity by epithermal neutrons would
increase to more than 83 % of total activity, when irradiation
was taken at a position with an f-value less than 50.

To account for the contribution of epithermal neutrons
four additional parameters, namely the o, f, Qo and Er

(effective resonance energy), are needed before kq-calculation.

Such calculated ky-value is not only connected to a larger
uncertainty, but also the Qy- and Er-value dependent.
Obviously, all the problems caused by the epithermal
neutrons may be avoided if zirconium is activated in a “pure”
thermal neutron flux.

In this work, six pneumatic irradiation positions at reactor
FRM-II in Garching were characterized by dual irradiation of
flux monitors, with and without Cd-box. Highly thermalized
neutrons were found in all these positions, with the highest f-
value of 28 580 with uncertainty of 930 at position Strang-3,
which is ideal for the ky-factor determination. To improve the
quality of gamma-ray counting efficiency evaluation, our

detectors were calibrated by using Amersham QCY48 (a
multi-radionuclide standard) and two more gamma-ray
calibration sources (SRM4218F/Eu-152 and SRM4241C/Ba-
133). The NIST-standards have low uncertainties of 0.78 %
and 0.60 %, respectively. The precise efficiency calibration
was helpful in reducing total uncertainty in ko-determination.

At the full reactor power of 20MW, a piece of Zr-foil (27
mg, AlfaAesar, 99.9+ % of purity; 0.025 mm of thickness)
was co-irradiated with a piece of Au-Al foil (37 mg, IRMM-
530, 1.00 £ 0.02 g Au/kg, k=2; 0.1 mm of thickness) at
irradiation position Strang-3 (®y, = 5:10* n-cm™s™) for 30 or
60 minutes. The co-irradiated Zr and Au-Al foils had a same
shape (square) and size (12mm x 12mm). A few hours after
irradiation, the Zr-foil was measured at 25cm position from a
detector. Some days later, the Zr-foil was re-placed at the
same position to measure the nuclide ®Zr. The co-irradiated
Au-Al foil was counted at the same position. From the
measured activities of ®Zr, ¥zr-""Nb, and %Au the ko-
values were calculated.

The above mentioned ko-determination was repeated nine
times in a time period of 10 months. Results are shown in
Table 1. It can be seen that, for ®Zr, the ko-values from this
work are practically the same as the recommended ones. For
977r, the new ko-value is 2.8 % higher.

Table 1
Zr ko-values from this work compared to the
recommended ones

nuclide gamma- ko-value (s, %)
ray, keV .
y this work  recommended?®
724.2 +
®zr 756.7  2.010E-4 (2.3) 2.000E-4 (1.2)
7242  8.99E-5(2.3) 8.90E-5(1.3)
756.7 1.111E-4(2.3) 1.10E-4 (1.3)
YZr-
9'™Nb 7434  1.271E-5(2.3) 1.237E-5(0.3)

®F. De Corte, et. al., Atom. Data and Nucl. Data Tables, 85 (2003)
47
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During the previous two decades, geochemical studies of
impact craters were a main research topic at the Department
of Lithospheric Research, University of Vienna, using its
INAA-gamma  spectroscopy laboratory facility. The
analytical techniques and information on accuracy and
precision that were used until recently are described in [1, 2].

Since 2006 the INAA lab has been upgraded to a new
data acquisition, processing, and evaluation system. Here we
describe the procedure for the new system and some of the
data that were produced recently.

Sample Preparation and Irradiation

Crater-fill impactites and some fallout suevites from drill
cores of the ICDP drilling projects at the Bosumtwi impact
crater (2004) and the Chesapeake Bay impact structure
(2005/2006) have been used for geochemical analysis.

About 230 samples from the Bosumtwi impact crater
and 460 samples from the Chesapeake Bay impact structure
were analyzed for major and trace element compositions with
INAA. The rock samples were crushed and then powdered
with an agate mill. Approximately 130-170 mg of the
individual powdered samples were weighed and sealed in
polyethylene vials. For one irradiation batch about 19
samples, together with three international standard reference
materials were wrapped in a known position in a plastic foil
and packed in a polyethylene capsule for irradiation.

These capsules were irradiated in the 250 kW Triga
reactor at the Atomic Institute of the Austrian Universities for
6-8 hr at a neutron flux of 2.10%n cm?s™.

Measurement

After a cooling period of up to 5 days the decontaminated
samples were measured in three counting cycles according to
the half-lives of the nuclides. During the first measurement
cycle (L1) the short-lived nuclides with half-lives of about
0.5 - 3 days are counted for 30 - 60 minutes, depending on
the composition of the samples and the observed activity. The
second measuring cycle (L2), with measuring times of 2 - 4
hours per sample, follows about 4 - 7 days after L1. Five to
six weeks after irradiation, when most of the shorter-lived
nuclides have decayed beyond the detection limit, the long-
lived nuclides are measured in the third cycle (L3), with
counting intervals of 8-24 hours.

Instrumentation and Data Evaluation

Our INAA laboratory utilizes four HpGe detectors (Canberra)
with relative efficiencies of 12 - 45 % and energy resolutions
of 1.76 - 1.85 keV at 1332 keV, respectively. After collecting
and amplifying the voltage pulses in a pre-amplifier, the
signals from the detectors are processed by digital signal
processors (Canberra DSP Model 2060) and are transferred to

the computer using Canberra Model 556 acquisition interface
modules. Data acquisition, storage, and data evaluation are
controlled by the Genie™ 2000 Spectroscopy Software
(Canberra) running on a PC with Windows XP operating
system. This was a major change from the previous VAX-
based system.

After the measurements the acquired spectra are
checked for calibration, sample name, sample weight and
acquisition time. The Genie 2000 analysis sequence for peak
searching and calculation of the elemental concentrations is
done by the custom-made PNAA software (PC-based
Neutron Activation Analysis software, [3]), which includes
the analysis steps as a batch process. For this purpose, a
standard and an unknown analysis sequence file (ASF) have
to be created for each used standard. The output of a PNAA
calculation, which is using these ASFs and the respective
nuclide libraries for a sample batch, is an Excel-file with the
elemental concentrations from each measuring cycle of each
sample, reported in parts per million. This data is then
manually checked, averaged, and processed for publication.

Results

The data provide, in addition with XRF analyses, major- and
trace elemental contents of a whole crater fill and fallout
suevite from the Bosumtwi [e.g., 4-7] and the Chesapeake
impact structure [e.g., 8-9] and have yielded important new
insights in the formation process of impact breccias and melt
rocks.

Acknowledgments: Our work is supported by the Austrian Science

Foundation, grants P17194-N10 and P18862-N10, and the Austrian
Academy of Sciences.
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Cosmogenic nuclide exposure dating

Radioactive or stable cosmogenic nuclides are products of
nuclear reactions induced by cosmic rays (Fig.1). The
development of the interdisciplinary field of the
quantification of cosmogenic nuclides has been increased
dramatically in the last decades. Especially, the progress in
the field of accelerator mass spectrometry (AMS) improved
detection limits and accuracy and allows nowadays the
determination of radionuclide concentrations as low as of
10*-10° atoms/(g rock).

In particular, in-situ produced cosmogenic nuclides —
so-called terrestrial cosmogenic nuclides (TCN) - have
proved to be valuable tools for quantifying Earth's surface
processes. Here, the work-horses are 1°Be and *°Al in quartz,
and *Cl in Ca- or K-rich minerals.

Fig. 1: Partile cascade in the atmosphere and terrestrial
environment induced by cosmic rays [1].

In siliceous environments both radionuclides, °Be and
%Al, are pure high-energy spallation products, thus, the
influence on the secondary neutron field by changing trace
element concentrations in the original bulk matrix is
negligible. Another advantage: Usually, quartz can be easily
cleaned from other mineral phases making the normalization
to (gSiO,)?, ie. only two target elements, very
straightforward. There is usually no need for a full chemical
analysis.

In contrast, *°Cl can be produced by several different
nuclear reactions: Spallation on different target elements,
mainly Ca and K (to a lesser extent Ti and Fe), induced by
high-energy neutrons and muons. Thus, every sample that
will be analysed for TCNs has to be chemically analyzed for

the main target elements, too. Additionally, as **Cl can be
produced by thermal neutron-capture on *Cl, trace elements
influencing the thermal neutron field have to be unavoidably
also measured. This includes U and Th as “background”-
neutron emitter, all elements with high neutron absorption
cross sections like B, Gd, and Sm, and all light elements,
which take part in (a,n)-reactions. Thus, a complete bulk
rock analysis (for the neutron field) and measurements of the
main target elements in the dissolved fraction are absolutely
necessary. As *Cl concentrations will be normalized to (g
ca)?, (g K)* etc., the overall result cannot be more precise
then the corresponding target element data.

Proficiency testing: ICP-OES, INAA, and PGAA

We have selected typical samples with different fractions of
silicate- and calcite-rich phases to have them analyzed by the
method of choice of most TCN-user: inductively coupled
plasma optical emission  spectrometry  (ICP-OES).
Unfortunately, the two French CNRS laboratories involved,
CEREGE [1] and CRPG-SARM [2], did not produce
concordant results for all elements of interest. Thus, we have
tested the capability of two non-destructive activation
analysis methods: We performed Instrumental Neutron
Activation Analysis (INAA) [3] ourselves at Vienna and we
sent aliquots for Prompt Gamma Activation Analysis
(PGAA) to Budapest [4].

The four laboratories performed differently depending
on the analyte. For example, all methods produce CaO-data
with unacceptable high uncertainties. PGAA seems to
underestimate the true CaO-value of some samples (Fig. 2).
K,O-data (@ 0.1-0.7%) by ICP-OES has exceptional high
uncertainties and is constantly lower as corresponding INAA-
and PGAA-data. As a conclusion, it seems advisable to use
more than a single analytical method, if precise TCN
applications are intended.

ICP-OES (CRPG-SARM)
PGAA
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Fig. 2: CaO-concentrations measured by ICP-OES, INAA, and PGAA.
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[1]
[2]
(3]
(41

http://www.cerege.fr (November 2008).
http://www.crpg.cnrs-nancy.fr/SARM/ (November 2008).

C. Vockenhuber et al., Phys. Rev. Lett., 2004, 93, 172501.

Z. Révay and G.L. Molnar, Radiochim. Acta, 2003, 91, 361-369.




SAAGAS 22

Complementary elemental analytical methods

Accelerator mass spectrometry (AMS) and ion beam analysis (IBA) with
the new 6 MV accelerator at FZ Dresden-Rossendorf

Silke Merchel”, Dieter Grambole, Rainer Grotzschel, Frans Munnik, Christian Neelmeijer

Forschungszentrum Dresden-Rossendorf, Institute of lon Beam Physics and Materials Research, D-01314 Dresden, Germany;

*corresponding author: s.merchel@fzd.de

lon beam analysis @ FZD

Since more than 30 years ion beam analysis is performed
at the Forschungszentrum Dresden-Rossendorf (FZD) for
the determination of element distributions. Due to
continuous upgrades of the different experimental set-ups,
we are able to routinely perform:
e Rutherford Backscattering Spectrometry (RBS)
& Channeling (C-RBS)

e Nuclear Reaction Analysis (NRA)

o Elastic Recoil Detection Analysis (ERDA)

e Particle-Induced X-Ray Emission (PIXE)

e Particle-Induced Gamma-Ray Emission (PIGE)

analysing

. magnet

RBS < scia;;esn'ed electrons

NRA <= e ]

PIGE +— (o o

PIXE +—(as ]

ERDA +— (Crecaiion:

Fig. 1: IBA-methods applied @ FZD.
State-of—the art with “old” 5 MV accelerator [1]

Most of our applications lie within material sciences. We
are able to measure non-destructively *“all natural”
elements, i.e. hydrogen to uranium, most elements with
lateral, some even in 3-D resolution with the following
typical parameters (highly depending on matrix and
elements):
e depth resolution: 1-30 nm
e depth range: nm-um
e ateral resolution: few um
*  usual mapping area: 2x2 mm®
e maximum sample size: 3x10cm? (vacuum)
& “unlimited” (external beam)
e detection limits: ~10 ug/g (H)
500 pg/g — 1% (He-F)
10-100 pg/g (Na-U)
For some elements, e.g. H/D, isotope analysis is possible.

Outlook for “new” 6 MV accelerator

In summer 2009, the 30-year-old Russian-made van-de-
Graaff 5 MV accelerator will be replaced by the latest
6 MV Tandetron model from HVE [2], which is even more
sophisticated than the lately installed 5 MV version from
Southern France [3]. Our new accelerator will need of
course less maintenance allowing more beam time for real
measurements with respect to our old one. It might be also
possible to expand from two to three 8-hour-shifts a day
with the new fully automatic system.

Scientifically, the main advantages for ion beam
analysis are an increased depth range by a factor of 2 for
ERDA and improved detection limits for NRA.

In addition, the machine will be installed with special
equipment for accelerator mass spectrometry (AMS) [4].

B6MV-Tandetron
a0° HE analysing e 80" LE bouncing
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30° vertical ¥ ( d‘la_m;ar
analysin FENS (ABTOpS
magerg detection)

Fig. 2: The new 6 MV set-up @ FZD.
AMS

There is a main advantage of using a high-energy
accelerator for mass spectrometry: The background and
interfering signals, resulting from molecular ions and ions
with similar masses (e.g. isobars) are nearly completely
eliminated. Thus, AMS generally provides much lower
detection limits in comparison to conventional mass
spectrometry (typical isotope ratios 10"°-10"%°). Our AMS
system will offer excellent measurement capabilities also
for external users.

In contrast to common low-energy AMS facilities in
Europe, which have mainly specialized in radiocarbon
analyses (*C), the FZD-AMS is the first modern-type
facility in the EU that will run at a terminal voltage of
6 MV.

Especially in environmental and geosciences, the
determination of long-lived (t;, >0.3 Ma) cosmogenic
radionuclides like °Be, °Al, and *CI became more and
more important within the last decades [5]. Using these



nuclides dating of mass movements, e.g. volcanic
eruptions, rock avalanches, earth quakes, and glacier
movements is possible.

[1]
[2]
(3]
[4]
[5]

http://www.fzd.de/fwia (November 2008).

A. Gottdang et al., Nucl. Instr. and Meth. B 2002, 190, 177-182.
M.G. Klein et al., Nucl. Instr. and Meth. B 2008, 266, 1828-1832.
http://www.fzd.de/ams (November 2008).

J.C. Gosse and F.M. Phillips, Quat. Sci. Rev. 2001, 20, 1475-1560.
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PGNAA

Elemental Analysis of Chloride-contaminated BFS Cement Concrete
A. A. Naqvi®, M. Maslehuddin®, M. A. Garwan?® M. M. Nagadi?® O.S. B. Al-Amoudi¢, Khateeb-ur-

Rehman? and M. Raashid?

3 Department of Physics, ® Center for Engineering Research, Research Institute; ¢ Department of Civil Engineering
King Fahd University of Petroleum and Minerals, Dhahran 31261, Saudi Arabia * Corresponding author: aanaqvi@kfupm.edu.sa

The corrosion of the reinforcing steel in concrete is mainly
attributed to diffusion of chloride ions to the steel surface.
Therefore, monitoring the concentration of chloride ions in
concrete is highly desirable to prevent reinforcement
corrosion. Since the diffusion of chloride ions is dependent
on the quality of concrete, it is also important to make it
dense and impermeable. Pozzolanic materials, such as fly
ash, silica fume, and blast furnace slag, are generally added to
Portland cement to improve the corrosion resistance of
concrete. Production of a blended cement concrete with
maximum density and strength, requires monitoring the
active components in the pozzolanic materials. In this study,
blast furnace slag (BFS) was added to Portland cement to
make the concrete dense. BFS is obtained by quenching
molten iron slag (a by-product of steel making) from a blast
furnace in water or stream, to produce a glassy, granular
product that is then dried and ground into a fine powder. It
contains silica (27.7 wt. %), alumina (12.8 wt. %), iron oxide
(1.2 wt. %), lime (44.0 wt %), MgO (8.8 wt. %) and SO; (3.1
wt. %).

In this study Prompt Gamma Neutron Activation Analysis
(PGNAA) technique was utilized to determine the
concentration of BFS and chloride in concrete. The
measurement was carried out using KFUPM accelerator
based PGNAA setup [1]. The concentration of BFS was
assessed through intensity measurement of calcium and
silicon prompt gamma ray from the BFS cement concrete
specimens. The calcium to silicon gamma ray intensity ratio
from BFS cement concrete was found to have an inverse
linear correlation with the concentration of BFS in the cement
concrete specimen. The concentration of chloride was
determined through yield measurement of 6.11 and 7.41 MeV
gamma rays of chlorine from the concrete specimen
contaminated with 0.8 to 3.5 wt % chloride. An excellent
agreement was noted between the experimental yield of
chlorine gamma ray and the calculated yield obtained from
the results of the Monte Carlo simulations.

References:

[1] Nagvi A. A, M. M. Nagadi and O. S. B. Al-Amoudi ; Gamma rays
Interferences in Corrosion Analysis of Concrete Samples. Nucl. Instr.
Meth. A 569/3 (2006) pp 803-809.
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Gamma-ray spectrometry

Use of whole-body gamma-ray spectrometry for the ascertainment
of variations in the biological half-lives of sodium and bromide ions
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With the aid of in vivo whole-body counting of the animals
by high-resolution gamma-ray spectrometry, we have
recently demonstrated the parallel course of the excretion
rates of sodium and bromide ions in adult rats administered
simultaneously with **Na-sodium chloride and potassium
$2Br-bromide [1]. Here, we extended the applicability of our
experimentally proved hypothesis, that the biological half-life
of bromide depends on the magnitude of sodium intake rather
than on the intake of chloride, as was generally assumed [2].

In order to demonstrate fluctuations of the values of
biological half-lives of bromide and sodium in dependence
also on the physiological state of the animals and on their
metabolic activity, respectively, we determined in the present
studies the values of the half-life of bromide, as a substitute
for sodium, in lactating and nonlactating female rats of the
same age, as well as in breast-fed and weaned young rats of
various ages.

Results and Discussion

Table 1 summarizes all the determined half-life values of the
2Br excretion through the kidneys into urine. These values
were derived from the in vivo measured time courses of
changes in the retained “Br radioactivity in the animals,
using the whole-body counting of the animals by gamma-ray
spectrometry. The radionuclide ®Br (Ty,~35.3 h; energy of
the main y-ray lines 554.3 and 776.5 keV) was prepared by
irradiating the KBr target with neutrons in the core of the
LVR-15 research nuclear reactor (Nuclear Research Institute,
Rez near Prague) for 1 h at 9 MW power output [3].

Young (sex: m+f) Adult (sex: f)
Age (d) Tex* (D) n Age (d) Texc* (h) n
6 nests (each 30 96 + 10 5
12 269 + 22 4Am+4f) 42 126 £ 16 5
21 1339 4+ 4 70 133+14 5
21" 105+ 8 4+4 70" 443+45 6

*T*Values are means + SD.
T?(oung prematurely weaned on the 16th postnatal day.
Lactating dams.

Table 1: Mean values of the half-life (h) of 82Br_promide excretion
through the rat kidneys, in dependence on the physiological state
(i.e., age and metabolic activity) of the animals.

The rates of **Br-bromide excretion differed substantially,
not only among the females of various ages but also among
the age-matched breast-fed versus weaned young. The
shortest biological half-life of bromide/sodium (44 h) was
determined in lactating dams and the longest (269 h) in
nursed young rats. Obviously, the most important parameter
influencing the half-life values of the **Br-bromide excretion
was the metabolic activity of the animals. The measured
values demonstrated that lactating dams obviously waste
sodium, due to their large food intake, whereas breast-fed
young apparently conserve sodium, because of its relatively
low concentration in mother’s milk.

Conclusions

o The values of the biological half-life of bromide were
determined in groups of lactating rat dams, administered with
solutions of potassium **Br-bromide, and in their breast-fed
young.

e Bromide ions served as a useful substitute for less
convenient sodium.

e The excretion rates of bromide determined in animals,
which were situated in very different physiological states,
fluctuated over a very broad range; evidently, the values were
primarily dependent on the metabolic activity of the animals.

Acknowledgements: This work was supported by the Academy of
Sciences of the Czech Republic (Research project No. AV0Z
50110509), by the Ministry of Education of the Czech Republic
(Research project No. MSM0021622413), by the GA CR (Grant No.
304/08/0256), GA AS CR (Grant No. KJB401630701) and by the
grant from the EC (Project MYORES, contract No. 511978).

[1]1 S. Pavelka, A. Babicky, M. Vobecky, J. Radioanal. Nucl. Chem. 2008,
278, in press.

[2] S. Pavelka, Physiol. Res., 2004, 53 (Suppl. 1), S81-S90.

[3] S.Pavelka, Bromine, in: E. Merian, M. Anke, M. Thnat, M. Stoeppler
(Eds.), Elements and their Compounds in the Environment. Occurence,
Analysis and Biological Relevance, 2nd ed., Wiley-VCH, Weiheim,
2004, Vol. 3, pp. 1445-1455.
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Comparison of analysis results of soil by different analytical techniques
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Heavy metals are typical antropogenic pollutants that are [1] ~ F.M.G. Tack, M.G. Verloo, Int. J. Environ. Anal. Chem. 1993, 51,
emitted into the atmosphere in large amounts. Therefore, the 167-175.
assessment of heavy metal concentrations in soils would
allow one to estimate both the soil contamination and the air
pollution. The total concentrations of 20 elements including
such heavy metals as Mn, Fe, Cu, Zn, Pb, Cr, Co, As, Se, Sb
and Ni have been determined by Instrumental Neutron
Activation Analysis (INAA) and Energy Dspersive X-ray
Fluorescence (EDXRF) methods in the air dried soils of city
Riga.

75 sandy soil samples (taken at 10 cm deep) were collected
from different areas within Riga city territory. Neither site
was placed less than 10 m from potential sources of local
contamination such as roads. All samples were dried for 24
hours at a temperature 40" C and then sifted through an Al
sieve (mesh size 1 mm). Two modes of INNA were used for
the determination of elements in the soils: the analysis of
short lived radionuclides (T, < 3 hours, neutron flux @4 =
1.5x10" n/cm’s, 6 elements) — Al, Mn, Cu, CI, Mg, V and
analysis with irradiation time 72 hours (®y = 1.5x10"
n/em’s, 17 elements) - K, Ca, Co, Cr, As, Mo, Na, Fe, Br,
Ni, Rb, Sb, Se, Sm, U and W.

The concentration of 13 elements, such as K, Ca, Ti, Mn, Fe,
Cu, Zn, Br, Rb, Sr, Y, Zr and Pb have been determined by
EDXREF.

The combination of INAA and EDXRF methods is especially
useful for the analysis of concentration in soils of such heavy
metals as As, Sb, V, Ni, Co Pb and Zn.

For the comparison of determined total concentrations of
elements and the validation of INAA and EDXRF, 12
selected air dried soil samples were analyzed with both
methods. The results, obtained by INAA and EDXRF
methods for concentration of heavy metals Mn and Fe are in
satisfactory agreement.

However, a chemical form, rather than a concentration, is a
parameter, which allows one the evaluate better the mobility
degree of toxic elements in polluted soils. Therefore it was
important to assess the soluble metal fractions by leaching [1]
them from soil samples. The concentrations of elements in
leachates were measured by EDXRF, Total-Reflection X-ray
Fluorescence (TXRF) and Graphite Furnace Atomic
Absorption Spectrometry (GFAAS) methods. EDXRF and
GFAAS were used for the determination of trace elements in
diluted acid extracts (1 M HNOs) and TXRF was used for the
analysis of trace elements in diluted acid extracts and in the
mixture of concentrated and diluted acid extracts (HNO; +
HCI1O,). It was established, that the total concentrations of
heavy metals (Mn, Cu, Fe, Cu, Zn and Pb) were obviously
higher than those determined in soil extracts.

The good agreement between data, obtained by all applied
methods of analysis, was found for 13 elements, when the
concentrations of elements in soils were above 10 mg/kg.
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Messtechnik

Herausforderungen bei der gammaspektrometrischen Bestimmung der
Aktivitatskonzentrationen von NORM zur Einhaltung von Grenzwerten

Irene Schraick **”, Rudolf Engelbrecht 2, Max Bichler®
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Die durch neue rechtliche Vorschriften notwendige
radiologische Charakterisierung der  Stoffe im
breitgefacherten Spektrum der Verarbeitung von Materialien
mit natdrlich vorkommender Radioaktivitdt (NORM) stellt
die weithin zur Identifizierung und Quantifizierung
anthropogener und natirlicher Radionuklide als einfach zu
handhabendes Routinemessverfahren etablierte
Gammaspektroskopie ~ vor  neue  Herausforderungen
hinsichtlich Kalibrierung, Auswertung und der Bestimmung
von Nachweis- und Erkennungsgrenzen.

Mit der Ubernahme der Direktive 96/29 EURATOM [1] in
Osterreichisches Recht wurden Arbeiten mit natlrlich
vorkommenden radioaktiven Stoffen rechtlich verbindlich
thematisiert. Bei der Umsetzung wurde in Anlehnung an
internationale \Vorgaben ein Limit von 1Bg/g fir die
Aktivitatskonzentration des Radionuklids der U-238- bzw.
Th-232-Reihe mit der groBten Aktivitat (Uzsgmaxs Th232max)
tbernommen [2]. Zum Nachweis der Erflllung dieses aus
einem 0,3mSv Dosiskriterium abgeleiteten Limits missen
also grundsatzlich die spezifischen Aktivitaten aller Nuklide
der natlrlichen Zerfallsreihen im Rahmen vertretbarer

Unsicherheiten bekannt sein. Die moderne
Gammaspektroskopie stellt aufgrund ihrer hohen
Energieauflosung, passiver und aktiver Methoden zur

Untergrundunterdriickung, Monte-Carlo-Simulations-
gestitzter  Kalibrierung und Software-unterstitzter
Auswertung eine effiziente Methode zur Messung von
Umweltradioaktivitat dar [3] und erlaubt in vielen Féllen eine
effiziente Uberpriifung dieses Limits.

Neben intrinsischen Effekten, die die Messung der
Radionuklide der naturlichen  Zerfallsreihen  mittels
Gammaspektroskopie erschweren, wie Summationseffekte
oder, dass einige Radionuklide identische oder zumindest so
nahe beieinander liegende Gammalinien aufweisen, dass
diese nicht mehr einzeln ausgewertet werden kénnen und bei
denen bekannte Korrektionen mittels anderer Gammalinien
oder mit anderen Methoden erfolgen kénnen, wird die
Methode jedoch auch vor neue Herausforderungen gestellt.

Fur die gammaspektrometrische  Bestimmung  der
spezifischen Aktivitaten natirlicher Radionuklide gilt es
weithin als ausreichend aus der Messung einzelner
Emissionslinien bestimmter Radionuklide (z.B. Pa-234m,
Ac-228, Pb-212) der natirlichen Zerfallsreinen auf die
spezifischen Aktivitaten der gesamten Reihe zu schlielen. In
vielen Industriezweigen, wie der Selten Erd Industrie oder
der wolframverarbeitenden Industrie werden jedoch

Rohstoffe eingesetzt, fiir die das sekuldre Gleichgewicht der

Zerfallsreinen auf Grund von Auswaschung in den
Lagerstatten, beim Abbau der Erze wund durch
Abtrennvorgéngen oder Anreicherungsprozessen in der

Vorverarbeitung nicht vorausgesetzt werden kann. Analoges
gilt fur die beim Produktionsprozess anfallenden und
ebenfalls zu beurteilenden industriellen Rickstande. Da die
langlebigen alphastrahlenden Radionuklide zumeist Uber
deren kurzlebige Tochternuklide bestimmt werden, ist bei der
Bewertung der Messergebnisse solcher Proben die
Zeitdifferenz zwischen den geochemischen oder industriellen
Prozessen, der Probennahme und der Messung zu
beriicksichtigen. Andererseits l&sst sich bei geeigneter
Berucksichtigung der Ungleichgewichte auch der Zeitpunkt
der Abtrennung ermitteln, wie an einem Beispiel aus der
Thoriumverarbeitung gezeigt wird.

Eine weitere Herausforderung konnen die zu messenden
Materialien aufgrund ihrer physikalischen Eigenschaften wie
extreme Dichten oder Absorptionslinien und der damit
verbundenen Selbstabschirmung selbst darstellen. Es wird
anhand typischer Beispiele aus der Praxis diskutiert, ob die
Gammaspektroskopie  fir eine  rasche  vollstdndige
quantitative Charakterisierung als alleinstehende Methode
das geeignete Messverfahren ist, und gezeigt, dass eine
einheitliche automatisierte Auswertung, wie sie bei der
Charakterisierung  von  Proben  mit  anthropogenen
Radionukliden weit verbreitet ist, bei der Messung von
natlrlichen  radioaktiven  Materialien  aufgrund  der
Eigenschaften der Materialien, der Detektoren und der
Auswerteverfahren und der unterschiedlichen radiologischen
Bedeutsamkeit der einzelnen Radionuklide der natirlichen
Zerfallsreihen nicht zielfiihrend ist.

[1] Richtlinie 96/29/EURATOM des Rates der Europaischen Union vom
13.05.1996: Richtlinie zur Festlegung der grundlegenden
Sicherheitsnormen fur den Schutz der Gesundheit der Arbeitskréafte
und der Bevolkerung gegen die Gefahren durch ionisierende
Strahlung, (,,Strahlenschutz-Grundnorm* ), Amtsblatt Nr. L 159, S. 1
vom 29. Juni 1996

[2] Bundesgesetzblatt fiir die Republik Osterreich, Verordnung des
Bundesministers fir Land- und Forstwirtschaft, Umwelt und
Wasserwirtschaft und des Bundesministers fur Wirtschaft und Arbeit
betreffend Strahlenschutz bei natirlichen terrestrischen
Strahlenquellen (Naturliche Strahlenquellen-Verordnung NatStrV),
Ausgegeben am 7. Janner 2008

[3] R.Engelbrecht, M. Schwaiger, State of the Art of standard methods
used for environmental radioactivity monitoring, Appl. Radiat. Isot.,
66, 2008, p 1604-1610.
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Uranextraktion aus wassrigen Losungen mittels ionischer Flissigkeiten
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Ionische Fliissigkeiten sind Salze mit einem niedrigen
Schmelzpunkt (unter 100 °C), sie enthalten ausschlieBlich
Ionen und sie haben viele Vorteile, die durch die
Substituenten der organischen Verbindung und durch das
Gegenion bestimmt werden. Einige der einzigartigen
Eigenschaften  beinhalten @ den  groBlen  fliissigen
Temperaturbereich, die hoher thermische Stabilitdt, die
elektrische  Leitfdhigkeit, und ihre  verdnderbaren
physikalischen Eigenschaften.

Die meist verwendeten ionischen Fliissigkeiten setzen
sich aus groBen organischen Kationen zusammen, wie z. B.
aus Imidazolium, Pyridin, Pyrrolidin, Ammonium und
Phosphonium [1], welche in Abbildung 1 gezeigt werden.
R, R,

Ry Ry
R1\ N/“\ - R B

:
Abbildung 1: Gewdhnliche organische Kationen [1]

Das Ziel unserer Arbeit war sowohl die Extraktion von Uran
mittels einer ionischen Fliissigkeit aus wissrigen Losungen
zu testen als auch die Riickextraktion mit verschiedenen
Sduren. Da die herkommliche Uranextraktion auf einen
Anionenaustauch-Schritt basiert, der fiir groe Volumina sehr
zeitintensiv ist (Vorkonzentration und Saulen-
chromatographie), untersuchen wir die Moglichkeit ionische
Fliissigkeiten fiir die Extraktion von Uran zu verwenden.

Da wir natiirliches *°U, welches mit einer Haufigkeit
von 10"® % in der Umwelt vorkommt, untersuchen méchten,
bendtigen wir sehr grofle Probenvolumina (~30 L). Erste
Versuche haben gezeigt, dass die Uranextraktion aus
kiinstlichen Losungen mittels [A336][TS] [2] und
[A336][SCN], Tricaprylmethylammoniumthiosalicylat bzw.
-thiocyanat, moglich ist.

Fir die Untersuchungen wurden jeweils 10 pl einer
Urannitratlssung  (entspricht 18 pg **U) mit Millipore
Wasser (18,2 MQ) gemischt und zu der jeweiligen ionischen
Fliissigkeit hinzugefiigt. Die Proben wurden {iber Nacht
geschiittelt und anschlieBend zentrifugiert, um die beiden
Phasen voneinander zu trennen. Die wissrige Phase wurde
mit dem Fliissigszintillationszdhler (LSC) gemessen, um
sicherzustellen, ob das Uran extrahiert wurde. Fiir die
Riickextraktion von Uran wurde eine Séure zu der
organischen Phase hinzugefiigt. Somit wurde sowohl die
Extraktion mit unterschiedlichen ionischen Fliissigkeiten als
auch die Riickextraktion mit verschiedenen Sduren und mit
verschiedenen Molarititen an Salpeterséure getestet.

Andere Untersuchungen mit Membranen, die eine
ionische  Fliissigkeit  beinhaltet, wurden  ebenfalls
durchgefiihrt. Dafiir wurden jeweils Membrane im
Durchmesser von 20 mm hergestellt, die dann zusammen mit
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der Urannitratlosung iiber Nacht in einem 20 ml LSC-
Flaschchen geschiittelt wurden. Danach wurde die jeweilige
Membran entfernt und die Lésung konnte, nach der Zugabe
des LSC-Cocktails direkt gemessen werden. Fiir die
Riickextraktion wurde 2M HNO; verwendet und sie erfolgte
nach dem gleichem Prinzip.

Unser Ziel ist es, eine kiirzere und einfachere chemische
Probenvorbereitung fiir die Bestimmung von Uran in
natiirlichen Wasserproben zu finden.

[1]  Violina A. Cocalia, Keith E. Gutowski, Robin D. Rogers,
Coordination Chemistry Reviews, 250, 2006, 755- 764.

[2]  Daniel Kogelnig, Anja Stojanovic, Markus Galanski, Michael Groessl,
Franz Jirsa, Regina Krachler, Bernhard K. Keppler, Tetrahedron
Letters 49, 2008, 2782-2785.
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Radiochemistry

The Establishment of an Undergraduate Research and Training Program
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Florida Memorial University is a historically black
institution in south Florida with a strong science program.
During the last two years, an undergraduate radiochemistry
program has been established with the 1) creation of a new,
approved curriculum, 2) the recruitment of approximately a
dozen qualified students, 3) the set up of a radiochemistry
laboratory, and 4) the collaboration with other institutions for
further research and internships. The need for this program
arose from a twofold problem: an aging population of
radiochemists and a scant representation of minorities in this
field [1].

Curriculum

We established the following courses for the radiochemistry
program:

Course name Course number
Intro to Radiochemistry CHE 230
Intro to Radiochemistry Lab | | CHE 231
Intro to Radiochemistry Lab | CHE 232
I

Environmental Radioactivity | CHE 250
Principles of Radiological | CHE 350
Health

Principles of Radiological | CHE 351
Health Lab

Advanced Radiochemistry CHE 370
Advanced Radiochemistry | CHE 371
Lab

Nuclear Chemistry CHE 480
Nuclear Chemistry Lab CHE 481

Table 1: Radiochemistry specific courses at Florida Memorial
University.

In addition to these radiochemistry specific courses,
students are required to take two semesters each of General
and Organic Chemistry, and one semester each of

Quantitative Chemistry, Immunochemistry, and Biochemistry.

Calculus I and II, as well as Physics I and I are also required.
Non-chemistry students can take the courses in Table 1 to
obtain a minor in radiochemistry.

Recruitment and laboratory setup

Approximately a dozen students with a minimum grade point
average (GPA) of 3.0 on a 4 point scale have been chosen to

join the program. A radiochemistry laboratory has been set
up to support the educational needs of these students and to
perform research projects. So far, we have set up a Nal
spectroscopy system and a high purity Ge system. An alpha
spectroscopy system has been purchased and awaits
installation.

Research

Current research has focused on the spatial characterization
of a prompt gamma activation analysis system at the
University of Texas in Austin using a fission chamber. One
faculty member and two undergraduate students spent one
month performing various experiments. This was an excellent
setting for educational purposes.

[1] F.P.Collea J. Coll. Sc. Teach. 1990 20, 31-34
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Studies in Astrophysics and Nuclear Physics — Combining Activation with
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Accelerator mass spectrometry (AMS) represents a powerful
technique with excellent sensitivity for the detection of long-
lived radionuclides through ultra-low isotope ratio
measurements. Research activities at the VERA (Vienna
Environmental Research Accelerator) facility cover a wide
variety of domains, e.g. geological, biomedical applications
and **C measurements applying AMS. In particular a
substantial part is devoted to nuclear physics applications.

Nuclear astrophysics aims at describing nuclear
processes relevant to nucleosynthesis [1-3]. Except for the
very light elements, the elemental abundance pattern of our
solar system is the product of nucleosynthesis within many
generations of stars. In order to disentangle the contribution
of different stellar conditions, the formation of isotopic
abundances is essential. These can be studied in the
laboratory by performing nuclear cross-section measurements
at the relevant energy regimes. Accelerator mass
spectrometry offers a powerful tool to measure cross sections
independent on half-lives of reaction products.

The measurement of neutron capture cross sections
relevant to nuclear astrophysics has become one main
research topic at VERA. Samples have been irradiated in a
quasi-stellar neutron spectrum at Forschungszentrum
Karlsruhe [4] and with thermal neutrons at the Atominstitut
der Osterreichischen Universitaten. After activation the
amount of longer-lived radionuclides was quantified using
the technique of AMS. In this regard, measurements for
neutron capture studies have been performed over the whole
mass range from *°Be to **"Bi [5,6].

Finally, in a fusion environment particularly long-lived
activation products may lead to significant long-term waste
disposals. For such nuclides production cross-sections and
induced activities are key parameters for safety and design
analyses. The study of those radionuclides utilizing decay-
counting techniques suffers from low activities. AMS being
independent on half-lives offers a powerful technique for
such investigations. At VERA we have started a program to
measure cross sections for various long-lived radionuclides in
the neutron energy range which is of interest for nuclear
fusion.

AMS measurements are performed relative to reference
samples with well-known isotope ratios. A prerequisite for
accurate AMS data is therefore the availability of these
standards. Such reference samples are often produced by
neutron exposure and thus rely on neutron activation as well.
We will discuss the interplay of the activation method and
AMS for the applications mentioned above. Both techniques

can be understood as complementary methods and are
sensitive to different systematic uncertainties. Samples
containing long-lived radionuclides can be spiked with a
known amount of shorter-lived nuclides. The latter - being
detectable by decay counting techniques - can serve as a link
to connect both methods.

An overview on recent research activities at VERA with
respect to nuclear physics and nuclear astrophysics will be
presented. In addition, actual detection limits in AMS for
long-lived radionuclides will be given.

[1] F.K.Thielemann, D. Argast, F. Brachwitz, J.L. Fisker, C. Frohlich, R.
Hirschi, E. Kolbe, D. Mocelj and T. Rauscher, Nucl. Phys. A751
(2005) 301.

[21 M. Wiescher, Nucl. Phys. A751 (2005) 285.

[3] Proceedings of the 8" International Symposium on Nuclei in the
Cosmos Vancouver, British Columbia, Canada, 19-23 July, 2004, L.
Buchmann, M. Comyn and J. Thomson (eds.), Nucl. Phys. A758
(2005) pp. 3-859.

[4] W. Ratynski, F. Kappeler, Phys. Rev. C37 (1988) 595.

[5] A. Wallner, M. Bichler, I. Dillmann, R. Golser, F. Kappeler, W.
Kutschera, M. Paul, A. Priller, P. Steier, and C. Vockenhuber, Nucl.
Instr. and Meth. B259 (2007) 677

[6] A. Wallner, L. Coquard, I. Dillmann, O. Forstner, R. Golser, M. Heil,
F. Kappeler, W. Kutschera, A. Mengoni, M. Paul, A. Priller, P. Steier,
Journal of Physics G 35 (2008) 014018. .
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