Massenspektrometrie

Neutronendosimetrie in Hiroshima

Die Beschleuniger-Massenspektrometrie hat es ermoglicht, eine Jahrzehnte alte

Kontroverse zu kldren

Werner Rithm

Unser Wissen iiber strahleninduzierte Spitscha-
den beim Menschen geht wesentlich auf Unter-
suchungen zuriick, bei denen die im Kollektiv
der Atombombeniiberlebenden beobachteten
zusdtzlichen Krankheitsfille in Beziehung ge-
setzt werden zu den Strahlendosen, die fiir die
Betroffenen errechnet werden. Bis vor kurzem
war es nicht moglich, die angegebenen Neutro-
nendosen experimentell zu iiberpriifen. Diese
Uberpriifung gelang nun mit Hilfe der Beschleu-
niger-Massenspektrometrie, u. a. durch den
Nachweis von %*Ni in Kupferproben aus Hiro-
shima. Dieses Radioisotop wurde durch schnelle
Neutronen, die auch fiir die Neutronendosen
verantwortlich waren, erzeugt. Friihere Arbei-
ten, die fiir Hiroshima eine Unterschitzung der
Neutronendosen postuliert hatten, konnten da-
mit widerlegt werden.

kannter Bauart iiber Hiroshima am 6. August

1945 kam Yoshio Nishina im Auftrag der japa-
nischen Regierung in die zerstorte Stadt (Abb. 1), um
eine erste Untersuchung der Geschehnisse durchzufiih-
ren. Nishina hatte bei Niels Bohr in Danemark gearbei-
tet und war sich der Moglichkeit einer auf der Spaltung
von Uran basierenden Bombe bewusst. Das beobachte-
te AusmaR der Schdden sowie erste Radioaktivitéts-
messungen lieRen ihn zur Uberzeugung gelangen, dass
iiber Hiroshima eine Atombombe geziindet worden
war. Zum Zeitpunkt der Explosion hielten sich in
Hiroshima etwa 340000 Menschen auf, von denen bis
Ende 1945 etwa 140000 an den akuten Folgen der Ex-
plosion starben. Die zweite Atombombe auf Nagasaki
am 9. August 1945 forderte weitere 70000 Opfer.

Z wei Tage nach dem Abwurf einer Bombe unbe-

Die Life Span Study

Heutzutage liefern die an den Uberlebenden von Hi-
roshima und Nagasaki durchgefiihrten Untersuchungen
einen wesentlichen Beitrag zu unserem Verstdndnis der
Spdtfolgen, die beim Menschen nach einer Exposition
mit ionisierenden Strahlen auftreten konnen. Seit Ende
der 1940er-Jahre wird im Rahmen der , Life Span Stu-
dy“ (LSS) der Gesundheitszustand und die Sterblichkeit
von anfinglich 120000 Uberlebenden dokumentiert. Die
seit 1975 mit diesen Untersuchungen betraute ,,Radiati-
on Effects Research Foundation“ (RERF) untersuchte
kiirzlich detailliert die bei 86572 Uberlebenden im Zeit-
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raum von 1950 bis 1997 beobachteten Todesfélle. Dabei
zeigte sich, dass ca. 440 der durch Krebs und etwa 250
der durch andere Krankheiten (auller Leukédmie) verur-
sachten Todesfédlle der wéhrend den Atombombenexplo-
sionen freigesetzten Neutronen- und Gamma-Strahlung
zuzuschreiben sind [1]. Fiir die Zeit von 1950 bis 1990
wurden aulerdem etwa 90 strahleninduzierte Todesfélle
durch Leukdmie abgeleitet [2]. Einen deutlichen Hin-
weis darauf, dass etwa die bei den Uberlebenden beob-
achtete Krebsmortalitdt tatsdchlich eine strahlenindu-
zierte Erhohung aufweist, liefert Abb. 2: Fiir die Mit-
glieder der LSS besteht eine positive Korrelation
zwischen dem zusitzlichen relativen Risiko?, an soli-
den Tumoren zu sterben, und der mittleren Organdosis.

Die Dosimetrie der Uberlebenden von

Hiroshima und Nagasaki

Fiir die Auftragung einer Dosis-Wirkungs-Kurve
(Abb. 2) ist nicht nur die Kenntnis der gesundheitlichen
Konstitution oder der Sterblichkeit der Uberlebenden
notwendig (y-Achse). Vielmehr miissen auch die Strah-
lendosen, denen die Uberlebenden ausgesetzt waren,
moglichst genau ermittelt werden (x-Achse).

Bereits in den 1950er- und 1960er-Jahren fiihrte man
entsprechende Dosisabschdtzungen durch, die damals
wesentlich auf Testexplosionen auf dem Testgeldnde
in Nevada basierten. Fiir diese Studien waren z. B. typi-
sche japanische Hduser errichtet und deren abschirmen-
de Wirkung bei Testexplosionen bestimmt worden. Die
dabei erzeugten Neutronen- und Gamma-Fluenzen wur-
den dafiir auBerhalb und innerhalb dieser Hauser als
Funktion des Abstands vom Hypozentrum? gemessen.
Als Anfang der 1960er-Jahre der Teststopp fiir oberirdi-
sche Kernwaffenversuche in Kraft getreten war, wurde
auf dem Testgeldnde ein 465 m hoher Turm errichtet
und auf dessen Spitze eine starke Neutronenquelle bzw.
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Abb. 1:
Hiroshima nach
dem Atombomben-
abwurf.

1) engl. excess relative
risk (ERR)

2) Hypozentrum: senk-
rechte Projektion des
Explosionsortes, des sog.
Epizentrums, auf den
Boden
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3) Die in Materie durch
ionisierende Strahlung
deponierte Energie wird
in den SI-Einheiten
J/kg angegeben; fiir die
Einheit der Energiedosis
wurde dafiir der Name
Gy (Gray) festgelegt.

4) Die relative biolo-
gische Wirkung einer
untersuchten Strahlenart
ist definiert als das
Verhiltnis der Dosis
einer Referenzstrahlung
(meist die beim Zerfall
von %Co entstehende
Gammastrahlung) und
der Dosis der untersuch-
ten Strahlung, die beide
denselben biologischen
Effekt hervorrufen.

Abb. 3:
Punktdiagramm
von Aufenthalts-
orten der zur LSS
gehorenden Perso-
nen zum Zeitpunkt
der Explosion in
Hiroshima. Die
Farbkodierung gibt
die individuellen
Dickdarmdosen
aus DS86 an.

Die siidlich zum
Hafen fiihrenden
Flussarme sind
deutlich erkenn-
bar. (Diagramm:
M. Chomentowski,
Strahlenbiolog.
Institut der LMU,
Miinchen, wihrend
eines Aufenthalts
bei RERF in Hiro-
shima erstellt)

38

eine °Co-Gammaquelle installiert, um die Untersu-
chungen fortsetzen zu konnen.

In den 1970er-Jahren schrieb man den Neutronen-
dosen in Hiroshima und Nagasaki keine besondere
Bedeutung zu. Im Jahre 1978 wurde jedoch in einem
Aufsehen erregenden Artikel darauf hingewiesen, dass
sich die Dosis-Wirkungs-Kurven fiir das Auftreten
von Leukédmie in Hiroshima und Nagasaki signifikant
unterscheiden und dass sich dieser Unterschied durch
die in Hiroshima im Vergleich zu Nagasaki zehnmal
hoheren Neutronendosen erklidren lieR, falls fiir die
relative biologische Wirksamkeit von Neutronen bei
einer Neutronendosis von zum Beispiel 10 mGy ein
Wert von 60 angenommen wird [3].>* Dies fiihrte zu
einer umfassenden internationalen Neubewertung der
Dosimetrie der Atombombeniiberlebenden, die mit der
Veroffentlichung des Dosimetriesystems DS86 im Jahre
1987 ihren vorlaufigen Abschluss fand [4].

Basierten die fritheren Dosimetriesysteme noch
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Abb. 2:

Zusitzliches relatives Risiko (ERR) fiir solide Tumore als
Funktion der mittleren Organdosis“; LSS-Daten von 1950 bis
1990 fiir Uberlebende mit einem Alter von 60 Jahren; das ERR
ist fiir jede Dosisgruppe definiert als Differenz der Anzahl der
beobachteten und der ohne zusétzliche Strahlenexposition
erwarteten Fille, normiert auf die Zahl der erwarteten Fille;
die DS86-Energiedosen durch Gammastrahlung und Neutronen
wurden ungewichtet addiert und iiber alle Organe gemittelt.
(Quelle: L. Walsh, Strahlenbiolog. Institut der LMU, Miinchen)
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wesentlich auf Testexplosionen, fand fiir DS86 ein
vollig neues Konzept Anwendung: Die damals ver-
fiigbar gewordene Rechenleistung ermoglichte es, alle
fiir die Dosisberechnung relevanten Prozesse mit dem
Computer nachzuvollziehen. So wurden beispielsweise
die Explosionen iiber Hiroshima und Nagasaki simu-
liert, die Ausbreitung der entstandenen Gamma- und
Neutronenstrahlung durch die Atmosphére berechnet
und Neutronen- und Photonenfluenzen einen Meter
iiber dem Boden als Funktion des Abstands von den
Hypozentren angegeben. Typische Konfigurationen
japanischer Hauser wurden modelliert und deren ab-
schirmende Wirkung berechnet. SchlieBlich erlaubte es
die Simulation des menschlichen Korpers, individuelle
Organdosen in Abhéngigkeit von der Korpergrof3e des
jeweiligen Uberlebenden und seiner Kérperhaltung zum
Zeitpunkt der Explosion zu berechnen (Abb. 3).

Ein wesentliches Ergebnis von DS86 war, dass die
Neutronendosen fiir Hiroshima verglichen mit friitheren
Abschétzungen deutlich geringer ausfielen. Man schloss
daraus, dass die an den Uberlebenden beobachteten
gesundheitlichen Folgeerscheinungen hauptsachlich
durch die Gammastrahlung verursacht worden waren.
Diese Schlussfolgerung wurde in den letzten Jahren
wieder zunehmend angezweifelt, da sich anzudeuten
schien, dass die DS86-Neutronendosen signifikant un-
terschitzt worden sein konnten (siehe unten).

Retrospektive experimentelle Uberpriifung

von DS86-Neutronenfluenzen

Die in Hiroshima und Nagasaki durch die Explo-
sionen erzeugten Neutronenfluenzen lassen sich im
Nachhinein iiber den Nachweis von Radioisotopen be-
stimmen, die durch Kernreaktionen mit Neutronen ent-
standen sind. Besonders geeignet erschien anfangs 32P
(T,,, = 14,26 Tage), da es iiber die Reaktion 32S(n,p)32P
durch schnelle Neutronen in schwefelhaltigen Materia-
lien erzeugt worden war, iiber seinen Betazerfall nach-
gewiesen werden konnte und der zugehorige Reakti-
onsquerschnitt bereits bekannt war. Daher begannen
japanische Wissenschaftler bereits wenige Tage nach
der Zerstorung Hiroshimas, unter heute kaum vorstell-
baren dulleren Umstdnden nach geeigneten Proben zu
suchen. Der Nachweis von 2P gelang bereits wenige
Wochen spiter. Die erzielten Ergebnisse waren bis
vor kurzem die einzige direkte Signatur fiir die bei der
Explosion freigesetzten schnellen Neutronen und eine
wesentliche Stiitze fiir den in DS86 angenommenen
Wert der Bombenstidrke von 15 £ 3 kt TNT [4].

Abbildung 4 zeigt die *>P-Daten als Funktion des
Abstandes vom Hypozentrum relativ zu den jeweils im
Rahmen von DS86 berechneten Werten (wiirden die
Messergebnisse mit den jeweiligen DS86-Rechnungen
iibereinstimmen, ergédben sich in der gewdhlten Auftra-
gung unabhéngig vom Abstand zum Hypozentrum Wer-
te um 1). Dabei zeigt sich, wie gut die Messergebnisse
mit den entsprechenden DS86-Rechnungen nahe des
Hypozentrums iibereinstimmen, und dass fiir Abstande
groBer als 700 m vom Hypozentrum verldssliche Mess-
ergebnisse fehlen. Da schnelle Neutronen mit Energien
grofBer als 100 keV auch den grof3ten Teil zur Neutro-
nendosis beigetragen hatten, konnten die 32P-Daten
folglich nicht zur Validierung der Neutronendosen
der LSS-Mitglieder, die ja erst ab einem Abstand vom
Hypozentrum von etwa 1000 m die akuten Folgen der
Explosion iiberlebt hatten (vgl. Abb. 3), herangezogen
werden.
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In den folgenden Jahren konzentrierte man sich auf
Radionuklide mit langeren Halbwertszeiten im Bereich
von Jahren bis Jahrzehnten. Tabelle 1 fasst die durch
Neutronen der Atombombe produzierten und bis heute
in Proben aus Hiroshima nachgewiesenen Radioisotope
zusammen: Es gelang zunéchst, ®*Co in Armierungs-
stihlen von Stahlbetonbauten [6] sowie 52Eu und **Eu
in Gesteinsproben aus Hiroshima nachzuweisen [7]. Als
der Nachweis auch dieser Radionuklide im Laufe der
Zeit immer schwieriger wurde, wandte man sich Radio-
nukliden mit sehr langen Halbwertszeiten iiber 100000
Jahren zu, von denen seit den Explosionen bis jetzt nur
ein geringer Teil zerfallen ist. Am Miinchner Beschleu-
nigerlabor gelang es erstmals, in einer Probe aus Hiro-
shima 3°CI [8] und *'Ca [9, 10] nachzuweisen, wobei die
Methode der Beschleuniger-Massenspektrometrie ver-
wendet wurde (siehe Infokasten). SchlieBlich wurde in
Stahl %*Ni nachgewiesen [11], das dort iiber die Reakti-
on %2Ni(n, y)%*Ni durch thermische Neutronen entstan-
den war. In Kupfer wurde ®*Ni dagegen durch schnelle
Neutronen erzeugt, wie weiter unten ausfiihrlich be-
schrieben wird. Ansonsten wurden mit Ausnahme von
2P alle aufgefiihrten Radioisotope hauptsichlich durch
thermische Neutronen mit Energien kleiner als 0,4 eV
erzeugt.

Bis 1997 hatten mehrere Gruppen aus den USA und
Japan in einer groBen Anzahl an Proben aus unter-
schiedlichsten Absténden vom Hypozentrum insbeson-
dere die Radioisotope *°Cl, ®°Co und >?Eu nachgewie-
sen, wobei verschiedene Messtechniken zum Einsatz
kamen: Abbildung 5 macht (in analoger Auftragung zu
Abb. 4) deutlich, dass die Messergebnisse fiir thermi-
sche Neutronen nahe des Hypozentrums etwas nied-
riger, fiir Bereiche, aus denen die Mehrzahl der Mit-
glieder der LSS kommt, dagegen deutlich hoher als die

Ergebnisse der entsprechenden DS86-Rechnungen sind.

Dieser Sachverhalt fand unter dem Begriff ,Hiroshima
neutron discrepancy“ Eingang in die wissenschaftliche
Literatur.

Interessanterweise konnte in Nagasaki kein mit
Abb. 5 vergleichbarer Trend festgestellt werden [12],
was in den letzten Jahren zu Vermutungen fiihrte, die
Explosion der in Hiroshima verwendeten Bombe , Litt-
le Boy“ sei moglicherweise nicht planméaflig verlaufen
(,Crack-Theorie“) [13]. Gestiitzt wurden derartige
Spekulationen dadurch, dass eine Bombe gleicher
Bauart weder vorher getestet noch hinterher auf dem
Testgeldnde in Nevada geziindet worden war. Der iiber
Nagasaki geziindete Bombentyp dagegen war bereits
vorher am 16. Juli 1945 in der Wiiste von Alamogordo
getestet worden.

Die zur Dosisrekonstruktion durchgefiihrten Ar-
beiten werden unter besonderer Beriicksichtigung der
retrospektiven Bestimmung der Neutronenfluenzen von
Hiroshima z. B. in [14] ausfiihrlich beschrieben.

Die Klarung der Kontroverse um die

Neutronendosen

Mitte der 1990er-Jahre wurde die Neutronendiskre-
panz von Hiroshima aufgrund der scheinbar eindeuti-
gen experimentellen Situation von vielen Wissenschaft-
lern akzeptiert, obwohl physikalische Erkldarungen wie
etwa die Crack-Theorie sich nicht durchsetzen konnten.
In der Folge galten die DS86-Fluenzen thermischer
Neutronen daher als unsicher. Da die thermischen Neu-
tronen durch das Abbremsen (Moderation) von hoher
energetischen Neutronen entstanden waren, wurden
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auch die Fluenzen schneller Neutronen und konsequen-
terweise auch die Neutronendosen, die im Rahmen von
DS86 fiir die Uberlebenden errechnet worden waren,
in Zweifel gezogen. Die Tatsache, dass ein wesentlicher
Anteil der Gammastrahlung, der die Uberlebenden aus-
gesetzt gewesen waren, auf inelastische Neutronenstreu-
ung an Bestandteilen der Atmosphére und des Bodens
zuriickzufiihren ist, zeigt, dass damit auch die DS86-
Gammastrahlungsdosen und somit
die Dosimetrie der Uberlebenden in
ihrer Gesamtheit betroffen war.
Angesichts dieser Unsicherheiten
wurden in den letzten Jahren die Be-
miihungen verstéarkt, die Fluenz
schneller Neutronen in Hiroshima
experimentell zu bestimmen sowie
Ursachen fiir die fiir thermische Neu-
tronen beobachtete Diskrepanz zu
finden. Zur Kldarung beider Fragen
nimmt die Methode der Beschleuni-
ger-Massenspektrometrie (AMS) ei-
ne Schliisselstellung ein (siehe Info-
kasten). Bereits Mitte der 1980er-
Jahre war am Beschleunigerlabor in
Garching bei Miinchen - dem heuti-
gen Maier-Leibnitz-Labor (MLL) -
unter Verwendung eines Tandem-
Beschleunigers (Abb. 6) erstmals de-
monstriert worden, dass sich mit AMS in Proben aus
Hiroshima langlebige Radioisotope nachweisen lassen,
die durch Neutronen der Atombombe erzeugt worden
waren. So gelang es damals in einem Grabstein aus
Granit nahe des Hypozentrums das Radioisotop *¢Cl
nachzuweisen, wo es iiber die Reaktion 3°Cl(n, y) 3¢Cl
durch thermische Neutronen entstanden war [8]. Weite-
re Arbeiten ermoglichten es kurze Zeit spéter, in dem-
selben Granit auch *'Ca nachzuweisen, das iiber die Re-
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Abb. 4:

Fiir die Produktion des iiber den Einfang
schneller Neutronen erzeugten Radioiso-
tops 32P stimmen Messungen und Vorher-
sage im Rahmen von DS86 bis zu einem
Abstand von 700 m vom Hypozentrum gut
iiberein; gezeigt sind die in den 1980er-
Jahren neu ausgewerteten friihen Daten
von Yamasaki und Sugimoto [5].

Tabelle 1: Radioisotope zur retrospektiven Bestimmung der Neutronenfluen-
zen in Hiroshima

I Radio-

Halb- Reaktion Neutronen- Proben- Nachweis-  Erst-
isotop  werts- energie material methode Ref.
zeit
2p 1426d  32S(n,p)’2P MeV Schwefelhaltiger ~ g-Messung [5]
Kleber
0Co 5272y  *®Co(ny)*Co  thermisch Armierungsstahl,  p-Messung [6]
Dachziegel, Granit
B2Ey 1333y  P'Eu(n, p)®Eu  thermisch Dachziegel, y-Messung  [7]
Gestein, Beton
By 88y B35Eu(n, y)>Eu  thermisch Dachziegel, y-Messung  [7]
Granit
%l 3,0x10°y ¥Cl(n, p)**Cl  thermisch Granit, Beton AMS 8]
MCa  10x10°y “Ca(n, p)*'Ca  thermisch Granit AMS [9, 10]
®Ni 100y Ni(n, y)®Ni  thermisch ~Stahl B-Messung  [11]

aktion *°Ca(n, y)*'Ca ebenfalls durch thermische Neu-
tronen entstanden war [9, 10] (vgl. Tab. 1).

Am MLL gelang es vor kurzem auch, %Ni in Kupfer-
proben aus Hiroshima zur retrospektiven Bestimmung
der Fluenz schneller Neutronen erstmals nachzuweisen
sowie die Neutronendiskrepanz von Hiroshima fiir ther-
mische Neutronen iiber den Nachweis von 3°Cl in Gra-
nitproben zu erkldaren. Dies soll im Folgenden genauer
beschrieben werden.
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Abb. 5:
Vergleich von
gemessenen und
im Rahmen von
DS86 vorherge-
sagten Konzen-
trationen der
hauptséchlich iiber
den Einfang ther-
mischer Neutronen
erzeugten Radio-
nuklide 3¢Cl, *'Ca,
60Co, 52Eu und
154Eu als Funktion
des Abstands vom
Hypozentrum in
Hiroshima; Daten
bis 1997 aus der
offenen Literatur
zusammengestellt;
ausfiihrliche Refe-
renzen siehe [14].
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Nachweis von %Ni in Kupferproben

Vor einigen Jahren riickte das Radioisotop **Ni (T},
= 100 Jahre) in den Mittelpunkt des Interesses [15, 16],
da der Wirkungsquerschnitt der Produktionsreaktion
83Cu(n,p)®Ni (Q-Wert: 0,7 MeV; Coulomb-Barriere:
- 4,9 MeV) ab etwa einem MeV stark ansteigt und man
erkannte, dass 95 % der in Hiroshima erzeugten ®>Ni-
Kerne durch Neutronen mit einer Energie oberhalb
1,5 MeV entstanden waren. Bereits 1996 wurde am
Lawrence Livermore National Laboratory (LLNL) in
den USA gezeigt, dass *Ni nach einer eigens dafiir ent-
wickelten chemischen Aufbereitung von Kupferproben
[17] mit AMS nachgewiesen werden kann [18]. Zugleich
wies man darauf hin, dass es am MLL wegen der mit
dem 15-MV-Tandem-Beschleuniger erreichbaren Ener-
gien und der vorhandenen apparativen Ausstattung [19]
méglich sein sollte, ®*Ni in Proben aus Hiroshima mit
ausreichender Empfindlichkeit zu messen [16].

Zum Nachweis von %*Ni werden aus der am LLNL
aus Kupfer hergestellten Nickelprobe in einer spezi-
ellen Tonenquelle [20] unter anderem einfach negativ
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geladene Ni~-Ionen und auch ®*Cu-Ionen des sich
als Verunreinigung in der Probe befindlichen stabilen
Isobars %°Cu erzeugt und in den Tandem-Beschleuniger
eingeschossen (Abb. im Infokasten). Beim Durchgang
durch eine sich im Terminal befindliche Kohlenstoff-
Folie werden die urspriinglich negativen Ionen umgela-
den und konnen anschlieBend als positive Ionen durch
dieselbe Terminalspannung weiter beschleunigt werden
(,Tandem“-Prinzip). Molekiile brechen beim Durch-
gang durch die Terminalfolie aufgrund des Verlusts von
Bindungselektronen auf, sodass molekularer Unter-
grund komplett unterdriickt werden kann. Isotopischer
Untergrund wird durch das gesamte Strahlfiihrungs-
system und einen zusdtzlich nach dem Beschleuniger
installierten Wien-Filter unterdriickt. Im nachfolgenden
90°-Analysiermagnet wird der Ladungszustand 12* aus-
gewdhlt, der in der Terminalfolie mit einer Haufigkeit
von 15 % bevolkert wurde. Am Ende der Strahlfiihrung
passieren die ®3Ni'?*- und 3Cu'?*-Ionen mit einer
Energie von etwa 180 MeV einen gasgefiillten Magne-
ten (Ablenkwinkel: 135°, Gasdruck: 7 mbar Stickstoff),
in dem sich fiir die durchlaufenden Ionen ein fiir jedes
Element charakteristischer mittlerer Ladungszustand
einstellt. Da dies im Magnetfeld passiert, konnen sto-
rende stabile Isobare derselben Masse (in diesem Fall
83Cu) ausgeblendet werden. Die *Ni-Ionen werden in
einer ortsempfindlichen Ionisationskammer nachgewie-
sen, in der auch der differenzielle Energieverlust der
einfallenden Ionen mehrfach gemessen wird (Detek-
torsystem ,GAMS*). Wegen der fiir AMS-Laboratorien
sehr hohen Energie lassen sich %Ni und %Cu mit einer
sehr hohen Effizienz (Faktor 10°) trennen. Das ®*Ni/
Ni-Verhiltnis in einer Probe wird relativ zu Standards
mit bekannten ®Ni/Ni-Verhiltnissen bestimmt. Der
apparative Untergrund wird regelméRig mittels Null-
proben, d. h. Proben ohne %Ni, iiberwacht.

Beschleuniger-Massenspektrometrie (,,Accelerator Mass Spectrometry“, AMS)

Radionuklide mit langen Halbwerts-
zeiten lassen sich wegen der geringen
spezifischen Aktivitdten nur schwer
iiber eine Zerfallsmessung nachwei-
sen. Einen Ausweg bieten Methoden
der Massenspektrometrie, bei denen
die gesuchten Radionukli-
de schon vor ihrem Zerfall
iiber ihre Masse identifiziert
und direkt gezdhlt werden.
Die konventionelle Massen-
spektrometrie, bei der Be-
schleunigungsspannungen im
kV-Bereich benutzt werden,
beruht auf dem Prinzip, dass
Ionen gleicher Energie und
Ladung, aber unterschied-
licher Masse z.B. in einem
Magnetfeld unterschiedlich
stark abgelenkt werden.
Molekiile gleicher Masse
und Isobare - also Kerne
gleicher Masse wie z. B. das
stabile *Cu und das radioak-
tive ®3Ni - lassen sich damit
jedoch nur schwer trennen.
Der zusitzliche Einsatz von
Beschleunigern (typischer-
weise Tandem-Beschleuniger
mit Terminalspannungen im
MeV-Bereich) bietet einen

63Ni12+ 63Cu12+

1~ Wien-Filter

Terminal ~13,5 MV
mit Stripperfolie

__ Vorbeschleunigung 150 kV

Injektormagnet

dedizierte Ionenquelle
3Ni™, 63Cu™
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Ausweg (,,Beschleuniger-Massenspek-
trometrie®): Isobare mit Energien im
MeV-Bereich werden in Materie un-
terschiedlich abgebremst, sodass die
Messung des Energieverlusts beispiels-
weise mit einer Ionisationskammer

~ 90°-Analysiermagnet Schaltmagnet

_—MP-Tandem-Beschleuniger

deren Unterscheidung erlaubt; verlieren
Isobare beim Durchgang durch Materie
alle Elektronen, lassen sie sich auch
aufgrund der unterschiedlichen Kern-
ladungszahl in einem Magneten unter-
scheiden (,,Nacktstrippen®); auch der
mittlere Ladungszustand,
der sich beim Durchgang
von Isobaren durch Mate-
rie einstellt, ist abhéngig
von der Kernladungszahl
und lasst sich in einem
Magnetfeld nutzen, um
beide Isobare raumlich

zu trennen (,,gasgefiillter
Magnet“). Die Abbildung
zeigt den am MLL in Gar-
ching vorhandenen AMS-
Aufbau, der Messungen
mit dieser Methode er-
laubt. Radionuklide, die
mit AMS nachgewiesen
werden konnen, sind

z. B. 1%Be, *C, Al, 36Cl,
41, 53Mn, %9Ni, 6OFe,
63N 1291, 239py und 24Pu.
Eine kurzweilige Beschrei-
bung der Methode und
ihrer Entwicklung seit der
Einfiihrung im Jahre 1979
gibt [25].

GAMS-Cup ~ €)'

Detektorsystem GAMS
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Diese weltweit einzigartige Kombination eines Tan-
dem-Beschleunigers mit hoher Terminalspannung und
eines gasgefiillten Analysiersystems erlaubt Messun-
gen bis zu einer Nachweisgrenze (untergrundfrei) von
83Ni/Ni < 2x107#, Damit ist es in Kombination mit der
verwendeten chemischen Proben-Aufbereitung erst-
mals moglich, geringste Spuren von %3Ni (typisch nur
etwa ein Ni-Atom unter 10”7 Atomen einer bestrahlten
Kupferprobe und weniger) auch in Kupferproben aus
Entfernungen vom Hypozentrum von Hiroshima nach-
zuweisen, aus denen eine groe Zahl von Mitgliedern
der LSS stammen [21] (Abb. 3).

Bei den uns von Kollegen aus Japan zur Verfiigung
gestellten Kupferproben aus Hiroshima handelte es sich
um Teile von Dachrinnen, Blitzableitern und Kupferdé-
chern (Abb. 7). Insgesamt wurden bereits sieben Kup-
ferproben aus Abstdnden von 380 m bis 5062 m vom
Hypozentrum untersucht, wobei die Proben aus einem
Abstand von 1880 m und 5062 m zur Bestimmung des
bei der Messung vorhandenen %°Ni-Untergrunds dien-
ten. Alle Proben waren zum Zeitpunkt der Explosion,
wenn tiberhaupt, nur geringfiigig abgeschirmt - einer
der Blitzableiter befand sich beispielsweise in einem
Eisenrohr mit einer Wandstédrke von 4 mm - und somit
direkt den Neutronen der Atombombe ausgesetzt.

Abbildung 8, links, zeigt die Messergebnisse, wieder
normiert auf die entsprechenden
DS86-Rechnungen, als Funktion des
Abstands vom Hypozentrum. Sieht
man vom Datenpunkt bei 367 m ab,
sind alle gezeigten Verhaltnisse im
Rahmen der Messunsicherheiten
mit dem Wert 1 kompatibel. Ein
Hinweis auf eine Diskrepanz, wie
sie fiir thermische Neutronen in
Hiroshima berichtet worden war,
konnte nicht gefunden werden.>
Die in Abbildung 8, links, gezeigten
Messergebnisse bedeuten den ersten
Nachweis schneller Neutronen in
Hiroshima bei Abstdnden, bei de-
nen die Betroffenen der Explosion
iiberleben konnten. Damit gelang es
auch erstmals, die Neutronendosen
zu iiberpriifen, denen die Uberleben-
den ausgesetzt gewesen waren und
fiir die hauptséchlich schnelle Neu-
tronen oberhalb einer Energie von
100 keV verantwortlich waren [22].

Abb. 7:
Untersuchter japanischer Schrein mit
Kupferdach (5062 m vom Hypozentrum).

Nachweis von 3°Cl in Granitproben

Das Radioisotop 3°Cl wurde in chloridhaltigen Mate-
rialien aus Hiroshima durch thermische Neutronen tiber
die Reaktion 33Cl(n, )3°Cl erzeugt. Das entstandene
36Cl/Cl-Verhiltnis ist ein direktes MaR fiir die Fluenz
thermischer Neutronen, der die jeweilige Probe aus-
gesetzt gewesen war. Aus den uns aus Hiroshima zur
Verfiigung stehenden Granitproben wurde daher Chlor
mit verdiinnter Salpetersédure ohne Zugabe von Trager
gasformig extrahiert und in Silberchlorid tiberfiihrt.

Zum Nachweis von 3°Cl wird am MLL die Methode
der AMS mit nacktgestrippten lonen angewendet [8].
Dazu werden einfach negativ geladene **Cl™-Ionen
zusammen mit einfach negativ geladenen *°S™-Ionen
des sich als Verunreinigung in der Probe befindlichen
stabilen Isobars 36S im Injektor vorbeschleunigt und in
den Tandem-Beschleuniger eingeschossen. Nach dem

©2003 WILEY-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim

auf den Ladungszustand 8" eingestellten 90°-Analy-
siermagneten werden die ausgewahlten 3°C18*-Ionen
und 3%S%*-Tonen in einer zweiten Kohlenstoff-Folie

mit einer Wahrscheinlichkeit von etwa 33 % auf den
Ladungszustand 14* umgeladen und im folgenden
Hochfrequenz-Nachbeschleuniger auf eine Energie von
4,3 MeV/Nukleon weiter beschleunigt. Sie besitzen
dann geniigend
Energie, um

Uberblick

beim Passieren
der dritten Koh-
lenstoff-Folie
zwischen den
beiden letzten
Analysiermag-
neten mit einer
Wabhrscheinlich-
keit von 7 %
vollstandig ioni-
siert zu werden.
Im letzten Ana-
lysiermagneten,
der auf den La-
dungszustand 17+ eingestellt ist, werden die vollstidndig
ionisierten **C17*-Ionen von allen fiir Schwefel mog-
lichen Ladungszustdnden - Schwefel kann auf Grund
seiner Kernladungszahl maximal
den Ladungszustand 16" einneh-
men - getrennt und anschlieBend

in einer Bragg-Ionisationskammer
nachgewiesen.

Das *6Cl/Cl-Verhiltnis in einer
Probe wird relativ zu Standards mit
bekannten 3°Cl/Cl-Verhiltnissen be-
stimmt, zur Qualitétssicherung die-
nen Nullproben ohne *¢Cl. Fiir die
instrumentelle Nachweisgrenze des
Messaufbaus ergibt sich ein Wert
von etwa 3Cl/Cl =2 x 1075,

Die am MLL untersuchten Pro-
ben aus Hiroshima bestanden zum
groften Teil aus Granit und stamm-
ten aus Abstdnden zwischen 109 m
und 1600 m vom Hypozentrum.

In den meisten Fillen handelte es
sich um Grabsteine, aber auch um
Fassadenteile von Gebduden, die
die Explosion iiberstanden hatten.
Dariiber hinaus umfasste die Studie
auch Granitproben, die nicht den

Neutronen der Atombombenexplosion ausgesetzt gewe-
sen waren. Damit wurde das natiirlicherweise in Granit

vorhandene 3°Cl bestimmt, das durch die Wechselwir-
kung der kosmischen Strahlung mit der Lithosphére
oder durch den Zerfall von Uran und Thorium iiber
geologische Zeitriume hinweg entsteht.®) Unsere Mes-
sungen ergaben in diesen Proben 3°Cl/Cl-Verhiltnisse
zwischen 4 x 107 und 2 x 10713, Da dhnliche 3°Cl/Cl-
Verhéltnisse in Hiroshima durch Neutronen der Atom-
bombe ab einem Abstand vom Hypozentrum von etwa
1300 m erzeugt worden waren, muss insbesondere bei
Proben aus groRen Entfernungen das natiirliche >Cl/
Cl-Verhiltnis beriicksichtigt werden.

Als die ersten am MLL durchgefiihrten Messungen
bei grolen Abstdnden vom Hypozentrum keinen Hin-
weis auf eine Diskrepanz zu den DS86-Rechnungen
zeigten, wurde von Mitarbeitern der Universitédt Hiro-
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Abb. 6:

Am Maier-Leibnitz
Labor in Miin-
chen verwendeter
15-MV-Tandem-
Beschleuniger
(orange) sowie der
sich anschlieBende
Analysiermagnet
(blau). (Foto:

F. Schmidt, LMU
Miinchen)

5) Das etwas zu niedrige
Messergebnis bei 367 m

konnte zum Beispiel auf
eine unterschitzte Explo-
sionshohe hindeuten.

6) Man spricht hierbei

von ,natiirlicher in-situ
Produktion®.
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Uberblick

shima eine Vergleichsstudie angeregt, und Granitproben
aus Abstdnden von 146 m bis 1163 m vom Hypozen-
trum an das MLL und an Labors in Japan und den USA
geschickt, um unabhingig *°Cl- und ?Eu-Messungen
durchfiihren zu lassen.
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Abb. 8:

Vergleich von am MLL gemessenen, im
Rahmen von DS86 berechneten %3Ni-
(links) bzw. 3¢Cl-Konzentrationen (rechts)
als Funktion des Abstands vom Hypozen-

1000,

on

2

£100

&

2

& 10/ ]

=

Z

< 0l . i _ ]
0 500 1000 1500 2000

Abstand vom Hypozentrum in m

einem Abstand von 1014 m wurde *Ni
auch am LLNL mit AMS gemessen. Das
Ergebnis stimmte mit dem am MLL iiber-
ein.

trum in Hiroshima. In der Probe aus
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Die am MLL an diesen Granitproben erzielten Er-
gebnisse wurden wieder als Verhéltnis von Messergebnis
zu probenspezifischer DS86-Rechnung aufgetragen. Da-
bei wurde von den Messergebnissen ein konstanter Wert
von 3%Cl/Cl = 7 x 10™'* abgezogen, um das in diesen
Proben natiirlicherweise vorhandene 3Cl/Cl-Verhéltnis
zu beriicksichtigen. In Abbildung 8 rechts lasst sich kein
Hinweis auf die in der Literatur beschriebene Neutro-
nendiskrepanz fiir thermische Neutronen finden (vgl.
Abb. 5) [23, 24]. Dieses Ergebnis, mittlerweile bestatigt
durch weitere eigene 3°Cl-Messungen an Granitproben
bis zu einem Abstand vom Hypozentrum von 1600 m,
legt den Schluss nahe, dass frithere Arbeiten den natiir-
lichen 36Cl-Untergrund nicht ad4quat beriicksichtigten.

Ausblick

Die am MLL erzielten Ergebnisse zur retrospekti-
ven Bestimmung schneller und thermischer Neutronen
gehen ein in eine umfangreiche Neubewertung der
Dosimetrie in Hiroshima und Nagasaki, die vor kurzem
ihren Abschluss fand. Dabei wurden in Zusammen-
arbeit mit japanischen und amerikanischen Kollegen
alle Aspekte der friitheren DS86-Dosisberechnungen
iiberpriift und z. B. der Explosionsort in Hiroshima neu
bestimmt, die Energie- und Winkelverteilung der bei
der Explosion entstandenen Neutronen und Photonen
neu berechnet, sowie der Transport der Neutronen und
Photonen durch die Atmosphére und deren Abschir-
mung durch Geb#ude auf der Basis aktuellster Rechen-
programme und Wirkungsquerschnitte wiederholt.

Ausgehend von den am MLL erzielten Ergebnissen
hat sich mittlerweile die Ansicht durchgesetzt, dass die
Neutronendiskrepanz von Hiroshima ein Artefakt war
und, soweit sie sich auf 3°Cl bezog, sich durch das natiir-
liche 3°Cl in den untersuchten Proben erkliren ldsst. Die
DS86-Fluenzen schneller und thermischer Neutronen
wurden durch unsere Messungen bei Abstdnden grofer
als 1000 m vom Hypozentrum in Hiroshima bestétigt.
Die Neubewertung der Dosimetrie der Atombomben-
iiberlebenden lédsst daher keine Ergebnisse erwarten, die
deutlich von den friitheren DS86-Schitzungen abwei-
chen. Die Radiation Effects Research Foundation wird
in Kiirze eine detailierte Beschreibung der Arbeiten zum
neuen Dosimetriesystem DS02, das DS86 ersetzen soll,
verdffentlichen [26].
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