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PROBE - D E T E K T O R - A N O R D N U N G E N  ZUR KERNSTRAHLUNGS- 
MESSUNG FOR ANALYTISCHE ZWECKE 
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(Eingegangen am 15. ML,'z 1980) 

Tile "analytical power" of detection systems is investigated, considering typical arrange- 
ments in analytical terms. From N atoms of interest in a sample Z counts are drawn: Z = R 
N (R registration yield). Crude data ZM contain also background U generated by inter- 
ferenees: ZM-:-Z + U. Identification and separation of Z is accompanied by errors 
~OM Ul/2 due to imperfect distinguishability and to statistical error (o M model inherent fac- 
tor). With "selectivity" = aM-' (R/Rinterferenee)1/~ the f'~are of merit is G = selectivity 
efficiency/interference) I~= . Sample background dominating, "interference" or both "inter- 
ference" and "efficiency" have to be cancelled. Present semiconductor spectrometry of low 
energy Tquanta and of large rates is not very far from its limits. Further progress will be 
obtained by enhancement of high energy efficiency and reduction of natural background. 

E i n l e i t u n g  

Die enge Beziehung zwischen Radioehemie und Kemstrahlungsspektrometrie 

wird nicht zuletzt  bei der Gestaltung vorteilhafter Met~anordnungen in der nuklea- 

ren Analyt ik deuflich, wobei sich folgende Fragen stellen: 

(1) Nach welchen Grundsiitzen kann man sich die Auswirkung der zahlreichen 

met~technischen Details auf die eigentliche Zielstellung, den Nachweis yon Spuren, 

klarmachen? 

(2) Leistet die Kernstrahlungsmessung in Bezug auf Ausbeute an den gesuchten 

Spurenelementen und Abtrennung stSrender Interferenzen zurn Analysenverfahren 

einen Beitrag, der demjenigen eines chemischen Trennungsganges mit  seinem hohen 

manuellen Aufwand adiiquat ist? 

Wenige, typische Beispiele sollen fiir die Vielfalt der Met~anordnungen stehen. 

Ihre Verschiedenheit besteht  - abgesehen yon der jewefligen technischen Realisierung 

- in der unterschiedlichen Betonung von Effektivit~t und Selektivit~t der Messung 

sowie Bequemlichkeit  und Anwendungsbreite in der Handhabung. Mit diesen be- 

karmten Kriterien werden anschliet~end die zur Aktivierungsanalyse h~iufig benutzten 

Detektionssysteme beurteilt.  
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Einige Beispiele 

80 Jahre kemphysikalischer Forschung haben eine grofie Zahl yon Detektortypen 
hervorgebracht, die yon der einfachen Photoemulsion bis zur monstr6sen Wasserstoff- 
Blasenkammer reichen. Von ihrer, den unterschiedlichsten Mefiaufgaben angepafiten 
Mannigfaltigkeit wird heute in der Aktivierungsanalyse nur ein Bruchteil regelm~ifiig 
verwendet. Das sind vor aUem Halbleiter-Ionisationsdetektoren und Szintillations- 
detektoren. 

Zur sogenannten "inneren" Messung wird die meist chemisch aufbereitete Proben- 
fraktion mit einem fltissigen Szintillator auf Dioxan- oder Toluolbasis gemischt. Vor- 
wiegend werden reine/3-Strab:ler so erfal~t. Die Fltissigszintillationsmessung wird dar- 
tiberhinaus in der Aktivierungsanalyse noch nicht besonders oft eingesetzt. 

NaI(Tl)-Einkristalle verbinden die bisher h6chste MefSeffektivit~t for "r-Strahlen 
mit einer guten Energieaufl6sung. So k6nnen sehr schwache Aktivit~ten gernessen 
werden. Andererseits lassen sich die Spektren einfacher Aktivit~tsgemische ohne zu 
eng benachbarte 7-Energien gut auswerten. Das erm6glicht manchmal einen Ver- 
zicht auf chemische Probenvorbereitung. Der NaI-Detektor geh6rt zur Standardaus- 
riistung des aktivierungsanalytischen Labors. 

Fiir die heutige Vorrangstellung des Ge-Halbleiterdetektors war dessen geringere 
Photoeffektivit~it kein Hinderungsgrund, weil sein ausgezeichnetes Energie-Aufl6sungs- 
verm6gen und seine hohe Betriebsstabilit~t auch bei hohen Impulsraten die beste 
Voraussetzung ftir Obersichtsanalysen bieten. Lediglich beim Nachweis kleinster, 
qualitativ bekannter Aktivi~ten mit hoher 7-Energie sind ihm grofie NaI-Kristalle 
immer noch iiberlegen. 

Die n~chste Anordnung (Abb. 1) ist einer spezielleren Aufgabe gewidrnet. Die 
schnelle "r73,-Koinzidenzschaltung zwischen drei NaI-Detektoren dient der zerst6rungs- 
freien Bestirnmung yon Ir in Gestein bzw. Schlacke. Eine dreifache 7-Kaskade beim 
Zerfall des t 92ir erm6glieht eine scharfe Auswahlbedingung, deren Zeitaufl6sung 
yon 40 ns Zufallskoinzidenzen weitgehend unterdrtickt. Sie reduziert zwar die Mefi- 
effektivit~t bedeutend (et -+ ete2e3 ~r verringert aber den yon der bestrahlten 
Gesteinsprobe hervorgerufenen Untergrund im Mef~spektrum erheblich, so daft Ir- 
Analysen im Bereich weniger ppb m6glich werden. ~ Die Anwendbarkeit der Schal- 
tung ist an das Vorhandensein einer dreifachen Kaskade im Zerfallsschema des zu 
messenden Nuklids gebunden. 

Die 7fachr (Abb. 1) gestattet die gleichzeitige Messung 
yon 7 chemisch aufgearbeiteten Proben mit einem einzigen grofien NaI-Kristall. 
Im Vergleich zur einfachen 7-Messung mit gleicher Gesamtmet~dauer der Probenserie 
ergibt sich z.B. for die 1099 keV-Linie des SgFe eine um den Faktor 1, 3 erh6hte 
Zeitausbeute und ein um den Faktor 2000 verringerter Nulleffekt. So konnte die 
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Abb. 1. Charakterisierung einiger Mefianordnungen 

Nachweisgrenze der Fe-Bestimmung in Reinstsilizium um den Faktor 60 gesenkt 
werden. Die Anordnung, welche so konstruiert sein muff, daft ein Obersprechen 
von Probe zu Probe nicht sehr wahrscheinlich ist, kann zur Messung beliebiger 
~3,-Emitter vorwiegend im Bereich niedriger Aktivi~t eingesetzt werden. 2 

Registrierausbeute und Untergrund 

Um die "Analysiedeistung" solcher Systeme vergleichen zu k6nnen, werden aus 
ihrem Antwortverhalten Mafizahlen abgeleitet. Weil alle Teilschritte - yon der Proben- 
vorbereitung, Aktivierung, chemischen Trennung, Strahlungsmessung bis zur Mefi- 
datenauswertung - die Leistungsfahigkeit der angewandten Prozedur mitbestimmen, 
werden die ben6tigten Parameter zun~ichst auf das Gesamtverfahren bezogen und 
dann auf die Strahlungsmessung eingeengt. 

Die aktivierungsanalytische Bearbeltung einer Probe, welche N Atome eines ge- 
suchten Elements enth~lt, ftihrt letzten Endes zur Registrierung yon Z Ziihlern, das 
heifit gespeicherten Mefiimpulsen, die der Analytiker bei der Auswertung tat~ch- 
lich gelten Rifit. (So werden meist nur die in den Photopeaks eines 7-Spektrums 
gesammelten Impulse in der doppelten Bedeutung des Wortes "gez~ihlt", die tibrigen 
- oft der Grofiteil - jedoch verworfen.) Im Prinzip sind Z und N einander propor- 
tional: 

z = R N (1)  
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Die Registrierausbeute R (41) wird durch mitbestrahlte Elementstandards (Kompa- 
ratormethode) oder unter Mitverwendung yon Bestrahlungsdosisstandards (Monitor- 
methode) ermittelt und kann auch als Eich- oder Empfindlichkeitsfaktor verstanden 
werden. Sie hat wesentlichen Einfluf~ auf den relativen statistischen Fehler des Er- 
gebnisses und damit auch auf das Nachweislimit Lt~ bzw. die minimale nachweis- 
bare Elementmenge NN, welche vom Analysenverfahren noch beinahe sicher erkannt 
wird (Vermeidung des Fehlers 2. Art). Wiirden nut Z~tler erfat~t, die zweifelsfrei 
vom gesuchten Element hervorgerufen sind, entspr~iche sie demjenigen Erwartungs- 
wert yon Z, bei dem ein Experiment gem~if~ der Poissonstatistik nur mit geringer 
Wahrscheinlichkeit 0 Z~hler liefert. Das ist je nach geforderter statistischer Sicher- 
heit bei E(Z) = Z = 3 . . .  9 Z~hler der Fall. Es gilt etwa NN = 6/R. Diese Bezie- 
hung kann jedoch nicht verwendet werden, weil zum Met~resultat ZM ein Unter- 
grund U beitr~gt, der yon Fremdelementen j in der Probe und dem yon der Umge- 
bungsstrahlung hervorgerufenen Nulleffekt Zo herriihrt 

[ZM = Z + U  = Z +  Z RjNi + Zo] i 
i 

i =  1,2 . . .  n ( > l )  (2) 

Das Kriterium, mit dem a posteriori entschieden wird, ob der erhaltene Weft 
Z = Z M  - U signifikant >0 ist, lautet Z > L~: = Entscheidungslimit. (Negative Z 
entsprechen negativen Elementgehalten und sind "verboten".) Die minimale nach- 
weisbare Atomanzahl (Elementmenge) betr~gt dann vereinfacht nach CURRIE a 

N N = (3 . . .  9 + 2 L g ) / R  (3) 

LE w~ichst mit der statistischen Streuung des Untergrunds o(U) = U !/2. Hinzu 
kommt aber, dat~ gesuchte Komponente und Untergrund voneinander abgetrennt 
werden miissen. Das ist nur auf der Grundlage yon Merkmalen wie Energiespektrum, 
Abkling- und Koinzidenzverhalten, Messung mit und ohne Probe m6glich. Solehe 
Merkmale miissen fiir Komponente und Untergrund unterscheidbar sein. So reicht 
eine einzige Messung entsprechend G1. (2) zum Identi~tsnachweis des gesuchtcn 
Elements nicht aus, und selbst im einfachsten Fall der integralen Z~ihlung miissen 
zwei Messungen gemacht werden. Das unterscheidende Moment ist dann, dat~ ein- 
mal mit und einmal ohne Probe gemessen wird. 

Die Auswertung eines Satzes yon n G1. (2), welcher ein Energiespektrum, eine 
Abklingkurve oder eine anderweitige Serie yon Mefidaten umfal~t, geht umso leich- 

ter vonstatten und liefert umso genauere Resultate, je auffallender die gesuchte 
Komponente aus dem Merkmalsspektrum hervorsticht. Umgekehrt erschweren Ahn- 
lichkeiten zum Untergrund ihren Nachweis, man denke nur an stark iibedappende 
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Photopeaks. Der Tatsache, dal~ die gleiche Untergrundimpulszatfl in Abh~ngigkeit 
von ihrem Verteilungsspektrum unterschiedliche Ergebnisstreuungen hervorruft, wird 
man dutch Einftihmng einer ModeUstreuung OM in LE gerecht 

LE = 1,65 . . .  3 o M U 1/2 (4) 

ou wird aus dem Gleichungssystem (2) unter BerOcksichtigung des Auswertever- 
fahrens erhalten (siehe unten). 

Neben den Spektrenformen k6nnen auch quantitative Obedegungen zur Nuldid- 
identifikation beitragen. Sind ein interferiendes, im Spektrum nicht unterscheidbares 
Element (St6rreaktion!) und dessen Registrierausbeute Rj bekannt und kann a 
priori eine maximale Atomanzahl (N max)j abgesch~itzt werden, sind zwei F~ille zu 
unterscheiden: 

(a) ZM > Ri(Nmax)i = A(ZM) --> ZM > Z > ZM - A(ZM) 
Die durch die Ununterscheidbarkeit yon Komponente und Untergrund bewirkte 

Unsicherheit des Resultats fallt umso weniger ins Gewicht, je ldeiner R$ ist. 
(b) ZM~<Rj (Nmax) j ~ Z M > Z > 0  
Die gemessenen Impulse k6nnen sowohl allesarnt oder abet auch gar nicht vom 

gesuchten Element stammen. 
Um den qualitativen und den quantitativen Aspekt der Abtrennbarkeit gleicher- 

mat~en zu beriicksichtigen, wird die aus den Gln. (3) und (4) for einen einkomponen- 
tigen Untergrund erhaltene minimale nachweisbare Menge folgendermat~en geschrieben 

Co OM(R j Nj) 1/2 co (Interferenz)l/2 
N N = + ct = - -  + cx " 

R R R Selektivit~it �9 (Registrierausbeute) 1/2 

(5) 

Unter Interferenz wird die yon vornherein vorhandene Fremdelementmenge oder 
auch die Umgebungsstrahlung verstanden. Die 

Selektivit~it=o~ l ~ j  } t/2 (6) 

ist ein yon der Probenzusammensetzung und der Umgebungsstrahlung unabh~ngiges 
Maf~ der Trenneigenschaften des Analysenganges. Als Beispiel sei die Verringerung 
des Nulleffekts durch eine Abschirmung des Detektors angegeben. Sie verkleinert 
die Registrierausbeute Rj ftir die Umgebungsstrahlung und erhOht damit die Selek- 
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~M LE 
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I 2 n 
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r"r" l - ' r 'Y~ ~,. ( G u t  bekannter 
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n 

Abb. 2. Beispiele zu GI. (7) 

tivitJit der Messung. GI. (5) ist auf einen komplexen Untergrund verallgemeinerbar. 
Darm sind Interferenz und Selektivi~t aus unabh~ngigen Komponenten zusammen- 
gesetzte Gr61~en. 

Giitefaktoren 

Sie dienen dem Vergleich unterschiedlicher Analysenwege, werden aber meist 
nur fttr Met~anordnungen in der Form G = eo U~ 1/2 angegeben, eo ist die Met~- 
effektivi~t bei geringstem Probe-Detektor-Abstand. Uo ist der Nulleffekt. Eine ein- 
heitliche Darstellung yon Gtitefaktoren fiir unterschiedliche Met~situationen l~it~t sich 
aus G1. (5) gewinnen. Vorher wird noch etwas zur Berechnung yon oM gesagt. 

Es ergibt sieh ftir einen einkomponentigen Untergrund und etwa gleichverteilten 
Me~effekt ZM 

viZ + wiRjNj = ZM i i = 1, 2 . . . . .  n (2a) 

mit 

i=n 
= Z und Zv i = Z w  i - - -1  

i~ l  
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bei Anwendung der Methode der kleinsten Fehlerquadratsumme 

[ 2( (Z WiVi)2 1] -1/2 
(7 M = n ~ w i 1 - -  ~ w 2 Z v 2 (7) 

Bei der Auswertung von G1. (7) fallen die bekannten Beziehungen ftir "paarweise 
Messung" und "gut bekannten Untergrund" an. Bei den folgenden Beispielen wer- 
den Comptonuntergrund und Peaks durch Kastenfunktionen stilisiert, um zu ein- 
fachen Beziehungen fiir OM ZU kommen. Bemerkenswert ist die Proportionalitfit 
der minimalen nachweisbaren Menge zur Peakbreite, wenn mit tibedappenden Fremd- 
peaks gerechnet werden mug. 

Gtitefaktoren G werden gebildet, indem NN invertiert wird, wobei Co in G1. (5) 
vernachlassigt wird. Zum Vergleich unterschiedlicher Me6anordnungen werden soge- 
nannte Vorteilsfaktoren V = G2/Gl berechnet. Ist V > 1, dann ist die Anordnung 2 
besser. Faktoren wie cl,  die fiir alle m6glichen Met~anordnungen gleichgrot~ sind, 
k6nnen weggelassen werden. Beschr~inkt man sich mit der Anwendung des Gtite- 
faktors auf die Messung, genauer die Me6anordnung, ist in GI. (5) als Interferenz 
die St6raktivif, it bzw. der Quantenflul~ der Umgebungsstrahlung durch den Detektor, 
und fiir Registrierausbeuten die entsprechenden MefSeffektivi~ten einzusetzen. 

Fall 1 

Der Untergrund ist gleich dem Nulleffekt. 

Selektivitiit �9 (Mefieffektivitii0 I/2 1 Co 
G = = ~ (8.1) 

(Interferenz) 1/2 OM U~/2 

(la) Peak auf konstantem Untergrund (Hatbwertsbreite = HWB) 

Co 
G = (8.1a) 

(HWB- Uo) i/2 

(lb) Peak-Peak-Oberlapr~ung 

1 eo 
G = 

HWB Uo I12 
(8.1b) 
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Fall 2 

Der Untergrund wird yon der Probe bestimmt. Es l~t~t sich aber bei allen zu 
vergleichenden Detektoren die maximale Effektivit~t eo ausnutzen. Weft die Inter- 
ferenz (st6render Elementgehalt j in der Probe) nicht yon der Probe-Detektor-Ab- 
schirmungs-Anordnung abh/ingt, gilt: 

(2a) G -~ 

G = SelektivitSt.. (Mef~effektivit~t) x/2 (8.2) 

(eo/eJ) '12 
eoU2 = [ (1 -  pj) ej(tot,l) HWB1-1/2 e 0 (8.2a) 

(eo/~) m e~/2 
(2b) G = ed 12 ~ (8.2b) 

HWB I-IWB 

Fa / /3  

Die Probenaktivit/it ist so hoch, daft bei keinem infrage kommenden Detektions- 
system die Maximaleffektivitat e0 ausgenutzt werden kann. 

G = Selektivitiit 

I e~ I 1/2 
(3a) G = (1 - pj) ej(tota 0 HWB 

(8.3a) 

( 3 b )  G = ~ ( 8 . 3 b )  
HWB 

(pj ist das Peak-Total-Verhifltnis bei der Energie Ej). 
Die genannten Giitefaktoren setzen eine vollst~ndige qualitative Kenntnis des 

Untergrunds voraus. Da diese bei "Proben, wie sie wirklich sind ''4 nicht immer ge- 
geben ist, vermitteln sie ein Bild, welches die Selektivit~t bzw. gutes Aufl6sungs- 
verm6gen unterschiitzt. So ist zum Beispiel die statistische Unsicherheit der Energie- 
bestimmung und damit des Nuldiclnachweises im Bereich schwacher Aktivitiiten 
nicht einbezogen (siehe auch Lit.s). 

Daneben ist auch die bei der Auswertung oft gemaehte Annahme eines linearen 
Untergrundvedaufes nicht immer vollst~ndig erftillt. Abb. 3 zeigt Spektren eines 
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Abb. 3. GemS~ der "Handauswertung" gefaltete ~/-Spektren. (a) 3,-Nulleffekt eines 55 cm 3 
Ge(Li) Detektors hinter 8 cm Blei nach l0 s s MeBzeit gefaltet fiber 32 keV, (b) 
"y-Nulleffekt eines 5" • 4" NaI(TI) Detektors hinter 8 cm Blei nach l0 s s MeBzeit 
gefaltet tiber 256 keV, (c) Schwache l a 7Cs.Komponente tiber 60Co Untergrund ge- 
messen mit Detektor (a); (d) Dasselbe mit Detektor (b). H6he der ,,137Cs-Welle" 
aus einer zweiten Messung ermittelt und schematisch eingetragen 

55 cm 3-Ge(Li)-Detektors bzw. eines 5" X 4"-NaI(T1)-Detektors, die nach Faltung 

mit den in Abb. 3a bzw. 3b gezeichneten Kanal for Kanal durch das Spektrum 

hindurchlaufenden RechteckweUen erhalten wurden, welche gemeinhin der "Hand- 

auswertung" zugrundliegen. Es handelt sich um Messungen an Detektoren mit nicht 

allzu guter Aufl6sung. Die Totalbreite der Rechteckwelle (des Auswertebereiches), 

die wegen der verwendeten, spektrometergest0tzten Auswertung nicht energieab- 

h~ingig gew~alt werden konnte, betrug daher die doppelte PeakfuBbreite (bei ca. 

1400 keV) yon 32 keV bzw. 256 keV. Gestrichelt ist noch der Photoeffektivitats- 

verlauf in einem willk~irlichen f0r (a) und (b) jedoch ad~iquaten Mafistab eingetragen. 

Es wird sofort deutlich, dab beim Ge-Detektor die Kurve, abgesehen yon schmalen 

Peakbereichen nur im Rahmen der Statistik yon der Nullinie abweicht (wobei aller- 

dings bei a) die zahlreichen kleinen NuUeffektpeaks in der Zeichr/ung ein erh6htes 
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"Rauschen" vort~uschen) w~trend beim NaI-Detektor die systematische NuUabwei- 
chung gegentiber der Statistik dominiert. 

Die Giitefaktoren ~dnd daher insbesondere beim NaI-Detektor nut insofem als 
Ma~ for die analytische Leistungsfahigkeit branchbar, als die jeweilige NuUabweichung 
bekannt ist. Aber selbst wenn man letzteres voraussetzt, mut~ man einfiiumen, da~ 
- je gr6fler die systematische Nullabweichung ist - umso h6here m6gliche Schwan- 
kungen infolge Drift, zeitabh~ngigen Nulleffekts oder nicht detektierbarer Fremd- 
nuldide erwartet werden miissen. Trotz dieser Einschr~inkungen ist festzustellen, dat~ 
die Gtitefaktoren sinnvoll zur Charakterisierung yon Detektionssystemen beitragen. 

Ge-Detektor  und Nal(Tl ) -Detektor  

Diese beiden ~,-Detektortypen dominieren in der Aktivierungsanalyse und for- 
dern daher zu einem genaueren Vergleich heraus. Dieser erstreckt sich auf die 
Photoeffektivit~it, das Aufl6sungsverm6gen und den Nulleffekt. 

MeJ3eff ektivitat 

Die Me~effektivit~t h~ffgt in erster Linie yon der Materialverteilung innerhalb 
der Anordnung ab. So enth~lt der Detektor auch inaktive Banteile, die als Absorber 
ira Strahlengang liegen und den Strahlungsnachweis nach niedrigen Energien hin 
begrenzen. Deswegen durchl~uft die innere l'hotoeffektivit~it |ph yon Ge-T-Detek- 
toren zwischen 50 und 150 keV (je nach Eintrittsfensterdicke und Tiefe der aktiven 
Zone) ein Maximum und fallt oberhalb yon 180 keV n~iherungsweise mit E~f q ab. 
Der Betrag des Exponenten q nimmt mit wachsendem Detektorvolumen ab: 6'~ 
q -- 0,6 Ig Vaktiv (era 3) + 2,2. Bei Volumenvergr6~erung steigt Iph flit E~ > 200 keV 
Uberproportional an. Bei 10father Volumenvergr6t~emng erh6ht sich Iph (] MeV) 
um den Faktor 40. Daneben ist der AbfaU yon  Iph nach hohen Energien umso 
kleiner, je kompaKter das aktive Volumen verteilt ist. So beobachteten wk bei zwei 
Detektoren gleiehen Volumens (15 cm3), aber unterschiedlicher Drffttiefe (9,4 bzw. 
8,5 ram) q = 1,26 bzw. q = 1,38. Das entspricht immerhin einem Effektivit~ts- 
unterschied bei 1 MeV yon 20%. Ein Vergleich mit dem vom Photoeffekt zu er- 
wartenden Beitrag zeigt, da~ oberhalb 300 keV die vollst~ndige Absorption eines 
Quantes fast immer dureh Mehrfachwechselwirkungen zustande kommt, an deren 
Anfang eine Compton-Wechselwirkung steht. 

Bezogen auf einen NaI-Detektor gleicher Abmessungen, hat der Ge-Detektor 
miner h6heren Dichte wegen eine gr6t~ere Totaleffektivit~t, besitzt jedoch ein klei- 
neres Peak-Total-Verh~iltnis. Man daft sich daher durch seine kleine Photoeffektivit~t 
bei hohen Energien nicht dartiber hinwegt~uschen lassen, da~ er bei Kaskaden. 
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Abb. 4. Detektormodell 

strahlern (und guter Geometrie) starker zur Summenkoinzidenz (nicht Summenpeak- 
bildung!) neigt als der NaI-Detektor. Um die Absoluteffektivitiit zu erhalten, wer- 
den die gew/Shnlich zylindrischen Detektoren durch das Modell einer Kreisfl~iche 
in der energieabh~ngigen Distanz D(E.I) yon der Stirnfliiche ersetzt, in der man 
sich die F~aigkeit des Detektors zum Strahlungsnachweis konzentriert denken kann. 
(z.B. Lit.9). Diese wird dann yon der Quelle unter dem relativen Raumwinkelanteil 

1 
~o = - -  (1 - { 1 + [R/(x + D)I 2 }-'/2 ) 

2 

"gesehen". D wird als mittlere freie Wegl~nge der Quanten im Detektor angenom- 
men und w~ichst rnit der Energie. Weichen Quellen erscheint der Detektor also n~- 
her als harten QueUen (Abb. 4). 

Die Abweichungen des abstandsabh~ngigen Effektivit~itsverlaufes vom Geometrie- 
faktor ~ ,  welche durch Strahlendurchtritt in N~ihe der Detektorkanten hervorge- 
rufen sind, werden in einem Korrekturterm F(co) beriicksichtigt. Es ergibt sich 

eph -'~ Iph ~o F(co) 

F(co) weicht selten mehr als 10% yon 1 ab, wie eigene MessungenSan Ge-Detekto- 
ren unterschiedlicher Gr6fie sowie Auswertung experimenteUer Daten anderer Auto- 
ren' o an einem 3" X 3"- und einem 8" • 4"-NaI-Kristall ergaben. Bei groben Ab- 
sch~itzungen braucht F(w) daher nicht bem'cksichtigt werden. 

Das Verh~iltnis der Photoeffektivitiit des Ge-Detektors zu dem des 3" • 3"-NaI- 
Detektors bei kleinen Abstiinden fallt gew6hrdich etwas giinstiger aus als das Ver- 
h~iltnis in der Standardgeometrie nach HEATH. (25 cm Abstand vom Detekton) 

Dies liegt neben dem "Siittigungsverhalten" des Raumwinkels bei kleinen Ab- 
st~inden vor allem daran, daft eine 60Co.Quell e den Ge-Detektor " n ~ e r  sieht" als 
den Nal-Detektor. So erl~ilt man flit einen 50 cm3-Detektor (ca. 2 cm Radius) 
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Abb. 5. Photoeffektivitgten 

eine relative Verbesserung um den Faktor 1,8, wenn der Abstand des Kristalls yon 
der Kappe 5 mm betr~igt. Bei 10 mm Kristallabstand verringert sich der Vortefl 
auf 1,25. Es ist daher auf diesen Umstand zu achten, der nicht in der yon den 
Detektor-Herstellern gemeinhin angegebenen "'retativen Effektivit~it" zum Ausdmek 
kommt. 

Bei gro~en NaI-Detektoren ist zu sehen, daft eo selbst ftir. hohe Energien nicht 
mehr proportional zum Detektorvolumen w~ichst. Dagegen bietet ein Kristall mit 
Bohrloch zur Aufnahme der Probe Vortefle. Die Photoeffektivit~it im Bohrloch-ist 
bei E. r < 200 keV 5-10real und bei E~ > 1 MeV 1,5-3mal gr6~er als diejenige 
kleinsten Abstandes zu einem kompakten Detektor gleicher Ausdelmung. DE BRUIN 
u.a. stellen daher v611ig zu Recht fest, da~ sich eine erh6hte Kapitalanlage am De- 
tektor besonders lohnt, l 1 Dema auch raft'mierter Komfort bei der Datenverarbeitung 
kann die Informationsverluste nicht kompensieren, die beim Mefivorgang durch un- 
vollst~ndige Energieiibertragung vom Quant auf den Detektor hingenommen wurden 
(Abb. 5). 

Aufl6sungsverm6gen 

Neben dem Einflufi der Halbwertsbreite auf die GiRefaktoren, deren Definition 
eigentlich die qualitative Kenntnis des zu messenden Aktivit~tsgemisches voraus- 
setzt, besteht der hohe Wert guten AuflOsungsverm6gens vor allem darin, die Kom- 
ponenten eines unbekannten Strahlergernisches besser sichtbar zu machen. Beim 
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Abb. 6. Liniendichte yon Gammastrahlern nach Lit.12 

Ge-Detektor kommen 2,5 . . .  0,5 Gammaenergien yon allen in 12 angefiihrten, 
durch Neutronenbestrahlung entstehenden Nukliden auf eine Halbwertsbreite, so 
d ~  - yon den bekannten Oberlappungen abgesehen - Verwechslung und St6rungen 
durch Fremdpeaks seltener sind. Der qualitative Nachweis ist beim NaI-Detektor 
mit 25 . . .  15 Gammaenergien dagegen wesenflich problematischer (Abb. 6). 

Nul le f fek t  

Der NuUeffekt besteht aus zwei Komponenten. Der im allgemeinen dominierende 
Anteil wird dutch die Strahlung natiirlicher und kiinstlicher Radiokerne hervorge- 
rufen, welche die den Detektor umgebenden Materialien enthalten. (4~ Th- und 
U-Zerfallsreihen, 6~ Ein Grol~teil dieser Strahlung wird durch eine Bleiburg 
yon ca. 10 cm Wanddicke abgeschirmt. Da jedes Material wegen der in ihm ent- 
haltenen radioaktiven Bestandteile gleichzeitig Absorber und Strahler ist, mut~ bei 
hohen Anspriichen an die Nulleffektreduzierung neben der Wanddicke auch die Ra- 
diokontarnination des Abschirmmaterials beachtet werden, welche bei grol~er Wand- 
dicke die erreichbare Strahlungsverminderung innerhalb der Burg bestimmt. "Ab- 
schirmen" bedeutet daher, zwischen eine vorhandene Umgebung und die Detektoren 
Material gleich welcher Art, aber ausreichender St~irke zu bdngen, welches eine 
geringere Eigenstrahlung aufweist als diese Umgebung. Daher sollte die Beschreibung 
yon Niedrig-Niveau-Mel~boxen auch deren K-, Th- und U-Gehalte erw~ihnen. Zur Er- 
zielung extrem niedrigen Nulleffekts werden unterschiedliche Abschirmmaterialien 
kombiniert (z.B. yon aul~en nach innen 100 cm ultrabasisches Gestein, 5 cm Blei, 
5 cm Kupfer, 3 em Wolfram 13). 

Die zweite Komponente des Nulleffekts entstammt der energiereichen, durch- 
dringenden H6henstrahlung. Diese kann nur durch m{ichtige Gesteinsschichten 

(> .  �9 >> 20 m Wasser~iquivalent) wirksam reduziert werden, was die Einrichtung 
unteriridischer Labors n6tig macht. Eine Alternative sind bis zu einem gewissen 
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Abb. 7. (a) Nulleffektspektren Ge(Li). (A) - 50 cm 3 Ge: X ira Labor, (B) - 8 cm Bleiburg, 
(C) - T'r Bleiburg mit 5" X 4" NaI, (D) - 70 cm s mit Anti-KO, s s (E) - ~ 50 em s 
Ge 8 cm Bleiburg, a: 32 X 2 Plast 
(b) NuUeffektspektren NaI(TI). (F) - 4" X 3" NaI "r im Labor, (G) - 8 cm Bleiburg, 
(H) - aT im Labor, 0 : 2 9  X 0,28 Plast, (I) - 03, 8 cm Bleiburg, (K) - 6,5" X 4,5" NaI 
mit 3,5" X 2,5" BL, ~7 mit GM-Z~ihler und Anti-KO, s7 (L) - 4" X 3" NaI aT 8 cm Blei- 
burg, a: ohne a-Detektor auf dem SEV 

Grade Ant iko inz idenzsch i rme aus Gasz~ihlem t4 oder  Has tde tek to ren .  Mit  l e tz te ren  

k o n n t e  auch der  Antefl  der H6henst rahlung am Nul le f fek t  urn den F a k t o r  5 redu- 

z ier t  werden.  1 s Soil der  Nul le f fek t  gegentiber einer n o n n a l e n  Bleiburg urn ~ 2  

Gr61~enordnungen gesenkt  werden,  mtissen mehrere  der genannten  Ma~nahmen  er- 

gr i f fen werden  (Abb.  7a und  7b). 

Ein anderer  Weg ist die Messung yon Zerfallskaskaden: Die /3v-Koinz idenzmessung  

ze ichne t  sich du tch  eine R e d u k t i o n  des Nul lef fekts  urn m e h r  als 3 Gr6t~enordnun- 
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Abb, 8. (a) Giitefaktoten (2a), (b) Giitefaktoren (la) 

gen aus, w~ihrend die Mefieffektivit~t nut um weniger als 1 Gr6fienordnung sinkt. 
Der NuUeffekt w~chst mit der Dicke eines Plastdetektors nur wenig. Deshalb er- 
scheinen LS/3-7-Koinzidenzmessungen wegen der hohen ~Effektivit~t und guter An- 
wendungsbreite vorteilhaft. Nachteilig ist, daft sich die /37:Messung ftir zerst6rungs- 
freie Analysen nicht eignet. TT-Messungen k6nnen dagegen ohne chemische Proben- 
vorbereitung auskommen. Die Nulleffektreduktion ist jedoch geringer alsbei der 
/~7-Messung und Effektivitiitsverluste besonders bei hohen Energien gr6fier. Die An- 
wendbarkeit ist an 7-Kaskaden im Zerfallsschema gebunden. Zum Vergleich der an- 
gegebenen Standardmefipl/itze mit Ge- oder NaJ-Detektoren wurden GiRefaktoren 
(la) und (2a) berechnet. (Abb. 8.) Hierf'dr wurden die abgebildeten Photoeffektivit~iten 
und Untergrundspektren zugrunde gelegt. Hohe Impulsraten (Fall 3) werden nicht 
beriicksichtigt, da bier der Ge-Detektor ohnehin iibedegen ist. Bemerkenswert ist 
der hohe Giitefaktor ftir die /tT-SzintiUationsdetektorkombination. Er wird mit dem 
mefitechnischen Entwicklungsstand der 50iger und 60iger Jahre erreicht, wenn 
auch unter Zuhflfenahme chemischer Probenvorbereitung. Daneben wird die Viel- 
seitigkeit grofier Ge-Detektoren mit Bohrloch deuflich. Dagegen erbrachte die/~7- 
Koinzidenz mit einem Ge-Detektor (der allerdings nicht allseits yon Blei umschlossen 
war) einen wesenflich geringeren Vorteil als beim NaI-Detektor. Interesse verdient 
der Umstand, daft schw~ichste Aktivifiiten besser mit dem selektiveren Ge-Detektor 
und eine qualitativ bekannte Komponente E. r tiber 6~ - ein h6heres 
Aktivit~itsangebot - besser mit dem effektiven NaI-Detektor gemes~n wird. Dies 
ist eine Folge des schlechteren Peak-Total-Verh~iltnisses beim Ge und der Form des 
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jeweiligen Untergrundspektrums. Wihrend das Nulleffektspektmm mit zunehmender 
Energie steit abf~llt und die Gitefaktoren oberhalb tier Comptonkante des 4~ 
vorerst nicht kleiner werden oder sogar wieder ansteigen, verliuft das Compton- 
kontinuum des 6~ bis 1 MeV im wesentlichen horizontal (Abb. 7 und 8). 

Bei hohen Aktivititen kommen die zeitlichen Parameter des gesamten Detektions- 
systems, also der Detektor-Anordnung und der nachfolgenden Impulsverarbeitungs- 
elektronik, ins Spiel. Die maximal verarbeitbare bzw. tats~chlich verarbeitete Im- 
pulsrate tritt an die Stele der Detektoreffektivitit. (Dies wird unmittelbar dadurch 
deutlich, da~ man mit einer hefl~en Quelle um so n~her an den Detektor rucken 
und damit eine um so gr61~ere Met~effektivitit erreichen kann, je h6her die vom 
Met~system verarbeitbare Impulsrate ist.) 

Das Met~system - bestehend aus D, W ,  HV, Spitzenwertdehner, (SWD), ADC 
und SP - braucht ftir jeden Verarbeitungsschritt eine endliche Operationszeit (Tot- 
zeit, Busy). Erst nach Ablauf dieser Zeit ist ein Block wieder in der Lage, einen 
neuen Impuls korrekt zu verarbeiten, sofem (ira Falle kumulativer Totzeit) in- 
zwischen keine Verl~ngemng derselben eingetreten ist. Die eigentlich interessante 
Rate der akzeptierten und bis zum Speicher (SP) "durchgereichten" Impulse, die 
Z~ihlrate, wird daher yon der dominierenden Totzeit innerhalb der Verarbeitungs- 
kette ebenso begrenzt, wie yon der aus Stabilit~tsgr0nden maximal m6glichen Ein- 
gangsrate (Tabelle 1). 

Man sieht anhand der Tabelle, dal~ gegenwirtig der Verstirker die begrenzende 
Komponente ist, wobei die Anstiegszeiten der Halbbleiterdetektoren eine obere 

-Impulsrateschrartke setzen. 
Die maximale Rate, die eine FE mit der kumulativen Totzeit T passieren kann, 

betrigt 1leT. Hiermit erh~t man im Gegensatz zu den GI. (8), in denen keine 
zeifliehen Eigenschaften Berticksichtigung fanden, flit die Nachweisgrenze 

/ -:= - eT  Aj 
NWG ~ Ej (I pj) teffj /Eo 

eph teff S 

S - Empfmdlichkeit in 3,-Quanten/s pro g fiir das gesuchte Element, 
Aj - Aktivit~t des st6renden Elements j, 

t2 
tea  - f e-h(j) t a( t ;T)dt ,  

tl 
Eci - Energie der Comptonkante von j mit Ej > Ecj > E. 

Unter der Annahrne, da~ sich das Abklingverhalten yon gesuchter und storender 
Komponente wihrend der Messung nicht sehr unterscheidet (tell ~ terfj) und nach 
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Tabelle 1 
Operations- bzw. Totzeiten mode~ner Kernstrahlungs-Mefielektronik 

Detektor, Vorverstiirker, Hauptverst., SWD-ADC Spelcher, 
T/p.s D VV HV SP 

-/-Ge 0,05-0,4 10-3-10 -2 2-  20 5-20 1 

X-Si 0,01-0,04 10-3 -10 -~ 20-200 5-20 1 

Kumulativ Einfach 

Weglassen aUer nicht yon der Mefianordnung abh~ingenden Faktoren ergibt sich 

G -  ePn 1 (8.4a) 

ej ~/1 - pj ~ /HWB. T 

Wird ein und dieselbe Anordnung bei unterschiedlichen zeitlichen EinsteUungen 
(z.B. Gaufi-Formungszeiten) benutzt, kann zum inneren Vergleich welter vereinfacht 

werden: 
1 

G = (8.4b) 
~/HWB(T) �9 T 

Im Falle des Ge-Detektors steigt die HWB unterhalb von rF = 2/as mit kleiner wer- 
dender Formungszeit immer st~irker an, wobei die mit Detektor-Anstiegszeitschwan- 
kungen (20-200 ns) verbundene Fluktuation des baUistischen Defizits Formungs- 
zeiten unter 0,5 /as kaum zul~ifit. Daher wird die mit der Wahl kiirzerer Formungs- 

zeiten verbundene Erh6hung des Giitefaktors etwas ged~impft. 
Sind Nichflinearit~iten der Impulsformung im VV weitgehend ausgeschlossen, k6n- 

nen Eingangsimpulsraten bis zu 2 �9 l0 s Ips gemessen werden. 
H6here Impulsraten lassen sich yon zeitvarianten Filtem ,,vie dem getorten Integ- 

rator nach RADEKA 20 verarbeiten. So erreichte WESTPHAL 21 mit einem W 

mit getorter Rtickkopplung, einem getorten Integrator und einem schnellen ADC 

eine Eingangsrate yon ca. 3" l0 s Ips und eine verarbeitete Rate yon ca. 4 . 104  Ips. 

Ist nur ein schmales Fenster aus dem Energiespektrum yon Interesse, kann das 
lineare Tour ira energiespektrometrischen Trakt, gesteuert yon einem schnellen Ein- 
kanalanalysator ( T -  EKA), nur fiir diejenigen Impulse ge6ffnet werden, deren Am- 
plituden ira Fenster liegen. Hierdurch wird for den gr6fieren Teil der Impulse die 
Totzeit auf wenig mehr als die Detektoranstiegszeit (50-400  ns) beschriinkt, w~ih- 

rend die Weiterverarbeitung jedes akzeptierten Impulses einige Mikrosekunden er- 

fordert. 
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~' (Schemdt isch)  

[gtMessunq 

Abb. 9. Zur Nachweisgrenze bei hohen Raten. (A) - kiirzerlebiger Untergrund, (B) - alto. 
mit e-Regelkreis, (C) - const. Untergrund, H W B  t " T 1 , ( D )  - d t o .  mit HWB (T2).T 2 < 
< HWB 1 �9 T~ 

Bei abklingender Probenaktivitat kann die Forderung, in der Zeiteinheit m6g- 
lichst viele Impulse durch die MeI~kette zu bringen, durch einen Regelkreis erftillt 
werden, der mittels Verringerung des Probe.Detektor-Abstandes die Impulsrate kon- 

stant h~lt 22 (Abb. 9). 
Ohne Berticksichtigung yon Totzeitverlusten und mit q = ?`j/?, sowie Mel~zeit = 

2/?, ~ 3 Tl/~ erl~lt man 

1 e 2 ( q - ~ )  - -  1 1 
G ' =  (1 --  e - 2q )  (8 .4e )  

q - 1 1 - e-2 2q 

Daneben wird auch bei Serien yon Proben unterschiedlicher Aktivit~t immer die 

optimale Impulsrate eingestellt. Von der Impulsrate abh~ngige, systematische Met~- 
fehler sind dann bei Proben und Standards gleich grofl und k6nnen bei der Relativ- 

methode eliminiert werden. 
Die Grenzen der Spektrometrie hoher Impulsraten in Gestalt der Detektor-An- 

stiegszeiten shad nicht mehr sehr welt vom gegenw~rtig M6glichen, jedoch noch 2 
Gr6t~enordnungen vom routinern~t~ig, ohne besonderen Aufwand Betriebenen ent- 
fernt. Es lohnen daher die Anstrengungen in Richtung auf eine stabile Messung bei 
hohen Impulsraten im Hinblick auf die Met~zeit6konomie bzw. die Nachweisgrenze 

der zerst6rungsfreien Aktivierungsanalyse insbesondere kurzlebiger NuMide und der 
Aktivithtsanalyse z.B. zur Reinheitskontrolle yon Radioisotopen oder zur Kreislauf- 

iiberwachung in KKW. 
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Abb. 10. Giitefaktor des Effektivitiitsregelkreises each Lit. 22 bei einer Mel~zeit yon etwa 3Tt~2 

mit q = Xj/x 

Eine einwandfreie Z~hlausbeutekorrektur mut~ dann auch bei hohen und variablen 
Raten quantitativ zuverl~ssige Analysen gew~hrleislen. Diese Frage w~re jedoch eine 
eigene methodische Betrachtung wert. 2 3 

Schlussfolgemngen 
Erinnern wir uns der zweiten, anfangs gestellten Frage, so geht der Vergleich 

der erreichbaren Selektivit~it zu Gunsten der Radiochemie aus. So wird ein Tren- 
nungsgang erst dann als befriedigend angeschen, wenn seine Dekontaminationsfak- 
torch den vergleichsweise bescheidenen MOglichkeitcn der Kemspektrometrie ent- 
gegengekommen sind. Umgekehrt kann letztere M~ngel und Instabflit~ten der Tren- 

hung lasch erkennen, die mit chemischen Mitteln nur schwer oder auch gax nicht 
nachzuweisen sind. 

Was die Entwicklungen auf dem Gebiete der Mei~technik anbelangt, witd die 
Encrgie,auflOsung gegenwiirtiger Halbleiterdetektoren nicht meht wesentlich besser 
werden. Die Eth6hung des Peak-Total-Verh/iltnisses bei immer gr6t~eren Detektorcn 
bringt eine starke Verbesserung des T-Nachweises mit sich, wobei dadurch die H6he 
des Comptonplateaus nur zOgemd reduziert wird. Insofem verdienen Anti-KO- 
Schirme zur Comptonunterdr0ckung each )vie vor Beachtung. Da diese eine Steiger- 
ung des Giitefaktors yon nur 2-3  bringen, steht man immer rot der Frage, ob man 
vorhandene Mittr dafiir oder fiir den Etwerb eines etwas gr6t~eten Ge-Detektors aus- 
geben sollte. Ein Antikoinzidenzschirm ist jedoch stets auch ein wirksames Mittel 
zur Verringorung des Nulleffokts. 
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Abb. 11. Trend yon Nachweislimit und Met~zeit 

Im Bereich niedriger Raten ist man mit der ~T-Messung schon soweit vorgedrun- 
gen, dab immerhin 5 �9 104-  2 �9 l0 s s lang gemessen werden mut~, ehe der kon- 
stante Term des Nachweislimits nicht mehr bestimmend ist. Fiar kurzlebige Nuldide 
reicht dieser Stand bereits v611ig aus. Das for langlebige Nuklide erstrebenswerte 
Nulleffektniveau liegt um einen Faktor 5 tiefer. Dieser kann eventuell dutch Anti- 
koinzidenz oder Messung im unterirdischen Labor erhalten werden. Eine weitere 
Senkung des Nachweislimits ist nur durch Vergr6t~emng der Effektivitiit m6glich. 
Hier bietet sich die LS-Messung mit. Ausbeuten art, die den gewohnten chemischen 
Ausbeuten durchaus vergleichbar sind. In wenig abgeschwiichter Form gilt das auch 
fiir die 3,-Messung bei niedriger Energie (<300 keV) im Bohdoch. Nimmt man 
nocti die gute Energieaufl/Ssung des Ge-Detektors und sein hohes Peak-Totai-Ver- 
hiiltnis in diesem Energiebereich hinzu, ist der ideale, auf der Grundlage der jetzi- 
gen Detektoren m6gliche Entwicklungsstand schon beinahe erreicht. Was zu tun 
iibrig bleibt, ist, das Peak-Total-Verhiiltrtis, weniger das Aufl6sungsverm6gen welter 
zu erh6hen. Bei Energien >1 MeV erreicht man nur mit sehr grot~en NaI-Detek- 
toren, NaI-Bohdochdetektoren oder NaI-Detektorpaaren Photoeffektivitiiten yon 
einigen - zig Prozent. Hier k6nnte die Entwicldung zu gr6t~eren Ge-Detektorvolu- 
mina, welche sicher nicht abgeschlossen ist, noch fiir vide Jahre zu einem steten 
Fortschritt beim Erreichen kleinerer Nachweisgrenzen ftihren. Im Laufe der Zeit 
werden immer niedrigere Nachweislimits gewiinscht. Bei Analysen mit chemischer 
Abtrennung ftihrt das zum Messen immer kleinerer Impulsraten, bei zerst6rungs- 
freien Analysen zum Messen immer h/Sherer Impulsraten. Beides verlangt die Er- 

h6hung der Selektivitiit. 
Mit einem selektiveren Verfahren (oft mit niedrigeren Registrierausbeuten ver- 

bunden) erreicht man zwar gegebenenfalls ein neues niedrigeres Nachweislimit, je- 
doch fiihrt dies in der Tendenz zu liingeren Mel~zeiten (Abb. 11) und reduziert 
die Produktivitiit. Deshalb werden auch in Zukunft Mehrdetektoranordnungen zum 
gleichzeitigen Messen chemisch aufgearbeiteter Proben z von Interesse sein, wie sie 
inzwischen auch for die zerst6rungsfreie Analyse angewandt werden. 18'19 Die zur 
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Zeit rou t inern~ig  erfal~ten Impulsraten lassen sich sicher noch um eine Gr61~en- 

ordnung steigern, bis eine natiidiche Grenze erreicht ist. Eine erh6hte Selektivit~it 

der Met~elektronik - diesmal in zeitlicher Hinsicht - wird daf'tir die Voraussetzung 

sehaffen. Jedoch st6t~t man auch hier bei der Senkung des Nachweislimits sehr 

bald an die Schranken des Machbaren. Gerade das ist aber die beste Garantie ftir 

den Fortbestand der Ehe yon Radiochemie und Kernspektrometrie in der Aktivie- 

rungsanalyse. 

Herr Dr. sc. S. NIESE hat dutch Kritik und Anregung diese und andere Arbeiten stets 
gef6rdert. Er, Herr Dr. rer. nat. W. HELBIG und Herr In@ H. KLEEBERG iiberliefien mir 
bereitwillig z.T. noch unver6ffentlichtes Material und halfen mir auf vielffiltige Weise. lch 
m6ehte den genannten Herren hierftir den herzlichsten Dank sagen. 
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