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Zusammenfassung

In den Jahren zwischen 1986 und 1998 wurden bei Messungen von Radionukliden, die in
Hiroshima durch thermische Neutronen produziert worden waren, Unterschiede zu den im
derzeit gultigen Dosimetriesystem DS86 gerechneten Werten festgestellt. Diese wurden in der
Literatur als sogenannte Hiroshima-Diskrepanz bezeichnet.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde das Radionuklid °Cl, das durch thermische Neutronen
produziert worden war, in Proben aus Hiroshima gemessen. Der Grofdteil der Proben bestand
aus Granit. Es wurden zusétzlich einige Betonproben gemessen, um mégliche Unterschiede
zwischen Beton und Granit zu untersuchen. Die Proben aus Hiroshima stammten aus
Abstéanden zwischen 109 m und 1591 m vom Hypozentrum. Granitproben aus Steinbriichen
bei Hiroshima wurden ebenfalls untersucht, um den nattrlichen, durch kosmische Strahlung
und Uran Thorium-Zerfdle entstandenen °Cl-Gehalt zu bestimmen. Dazu wurde die
Methode der Beschleunigermassenspektrometrie mit nacktgestrippten lonen benutzt, die am
Beschleunigerlabor der LMU und TUM bereits entwickelt worden war. Zur chemischen
Aufbereitung wurde ein neues trégerfreies Verfahren eingesetzt.

Messungen von Proben, die aus Bereichen nahe des Hypozentrums stammen, zeigen auch in
dieser Arbeit, wie in der Literatur beschrieben, niedrigere Werte als die DS86-Rechnungen.
Eine mogliche Erklarung dafir ist, dass die Explosionshéhe, die im Dosimetriesystem DS86
mit 580+15 m angenommen wird, tatsachlich hoher war. Auch der Einfluss von
neutronenabsorbierenden Spurenelementen, die in DS86 nicht betrachtet wurden, kann lokal
die Fluenz thermischer Neutronen reduzieren. Beide Einflisse wurden im Rahmen dieser
Arbeit untersucht und diskutiert.

Messungen von Proben aus grof3en Absténden vom Hypozentrum zeigten bis etwa 1200 m
keine signifikanten Unterschiede zu den DS86-Rechnungen. Fir Proben aus grof3eren
Absténden vom Hypozentrum lagen die Messungen hoher als die DS86-Rechnungen.
Vergleiche mit den Messungen der Steinbruchproben, die nicht den Neutronen der
Atombombe ausgesetzt waren, zeigen, dass der Grofeil des gemessenen 3°Cl natirlich
produziert wurde. Da der natiirliche *®Cl-Untergrund von Tiefe im Steinbruch, Erosionsrate
und chemischer Zusammensetzung des Granits abhangt, wurde fur ale Proben aus
Entfernungen >1000 mvom Hypozentrum ein individueller Untergrund berechnet und vom
gemessenen Wert abgezogen. Diese korrigierten Werte zeigten bel grof3en Absténden vom
Hypozentrum keine signifikanten Unterschiede zu den DS86-Rechnungen.

Derzeit wird im Rahmen einer internationalen Zusammenarbeit ein neues Dosimetriesystem
DS02 entwickelt, bel der die in dieser Arbeit erzielten Ergebnisse wesentlich einflief3en. Die
Explosionshohe der Bombe wird darin mit 600 m angenommen. Dadurch passen die
Messungen nahe dem Hypozentrum deutlich besser zu den Rechnungen. Bel grofen
Abstéanden vom Hypozentrum passen die in dieser Arbeit gemessenen Werte perfekt zu den
neuen DS02-Rechnungen.

Zusétzlich wurde in dieser Arbeit versucht, direkt die Fluenz der dosisrelevanten, schnellen
Neutronen in Hiroshima durch Messung von *°Ar (iber die Reaktion 3K (ry,p)*°Ar zu
bestimmen. Erste Ergebnisse dieser Messungen werden beschrieben.
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Kapitel 1

Einleitung

Die Spétfolgen kleiner Dosen ioniserender Strahlung auf den menschlichen Korper snd ein wichtiges
und vid diskutietes Thema  Die epidemiologischen  Beobachtungen an  den
Atombombentiberlebenden von Hiroshima und Nagasaki [PSP'96,SPP*99] stdllen die wichtigste
Grundlage fur Rigkoabschdtzungen zur Wirkung von g bzw. Neutronen-Strahlung dar. Etwa
120000 Uberlebende der Atombombenabwiirfe von Hiroshima und Nagasaki wurden in der
sogenannten Life Span Study (LSS) erfasst und werden seit Anfang der 50er Jahre medizinisch
Uberwacht. Alle Todesfalle und Todesursachen werden im Rahmen der LSS dokumentiert.

Fur ene Quantifizierung von Dosseffektbeziehungen missen die Strahlendosen der enzelnen
Uberlebenden bekannt sein. Das gegenwartig noch gliltige Dosimetriesystem DS86 [Roe87] ordnet
etwa 87000 Uberlebenden individuelle Srahlendosen zu. Mit Hilfe diessr Informationen ist es
maglich, Aussagen Uber Langzeitfolgen kleiner Strahlendosen bis in den Bereich von etwa 100 mSv
zu machen. Da das Dodmetriesysem DS86 auf Computersmulationen badert, is ene
experimentele Uberprifung dieser Rechnungen notwendig.

1.1 EinfUhrung wichtiger Begriffe

Der Explosonsort einer Atombombe wird Epizentrum genannt. Die senkrechte Projektion des
Epizentrums auf den Erdboden nennt man Hypozentrum. Die Explosionshéhe H wurde in Hiroshima
zu (580+15m) [Roe87] abgeschétzt.
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Epizentrum

Explosions Abstand vom Epi
pizentrum
Ho:he (slant range)

Objekt
Abstand vom Hypozenirum P

Hypozentru (ground range)

Abb. 1.1: Wichtige Abstande und Begriffe.

Fir ein Objekt bzw. einen Uberlebenden werden 2 Abstande angegeben: einersdits der Abstand
zum Hypozentrum ry (im Englischen ground range genannt), andererseits der Abstand zum
Epizentrum rg (im Englischen dant range genannt).

1.2 Historischer Hintergrund

Am 6. August 1945 wurde Uber Hiroshima die erste auf der Spaltung von Uran basierende
Atombombe abgeworfen. Zu diesem Zeitpunkt befanden sch 390000 Menschen in der Stadt. In
einem Umkreis von 2 km vom Hypozentrum wurden nahezu dle Gebéude durch die Druckwelle, die
intensve Hitzestrahlung bzw. durch die nachfolgenden Brande zerstort (Sehe Abb. 1.2). Biszu ener
Entfernung von 4 km vom Hypozentrum wurden an Opfern Verbrennungen festgestellt. Dazu kamen
noch die Auswirkungen von Neutronen und g-Strahlung, wie z.B. Haaraudfdl, Ubdkeit und
Infektionen.

Aufgrund der unmittelbaren Auswirkungen starben in Hiroshima bis Ende des Jahres 1945 etwa
140000 Menschen.



Abb. 1.2: Blick auf den sogenannten Atombombendom und die Umgebung des Hypozentrum
in Hiroshima im Oktober 1945. Abbildung aus [ CoH96].

1.3 DieLife Span Study (L SS)

Von etwa 120000 Uberlebenden aus Hiroshima und Nagasaki, von denen sich ein groRRer Teil im
Umkrels von 2,5 km vom Hypozentrum aufgehaten hat, werden sait mehr ds 50 Jahren im Rahmen
der LSS medizinische Daen gesammet und epidemiologisch ausgewertet. Etwa 2/3 der
Untersuchten slammen aus Hiroshima. Durchgeftihrt wurden diese Untersuchungen von 1947-1975
von der Atomic Bomb Casuality Comission (ABCC), spéter von der Radiation Effects Research
Foundation (RERF). Firr die Uberlebenden gibt es regeméige medizinische Untersuchungen. Alle
Krankheiten und Todesfdle werden systematisch registriet [PSP'96,SPP'99]. Das
Dosmetriesystem DS86 stdlt fur etwa 87000 untersuchte Personen mittels eines Rechenmoddlls
individudle Organdosen zur Verfigung. Die Strahlendosen der betroffenen Personen in Hiroshima
und Nagasaki hdngen vom Aufenthatsort der Person zum Zeitpunkt der Explosion ab. Dabe spilen
sowohl die Entfernung vom Epizentrum ds auch die Abschirmung der umgebenden Gebadude eine
Rolle. Daraus ergibt sch fur die Betroffenen en breites Dos sspektrum.

Als Kontrollgruppe dienen Personen, die sich zum Zeitpunkt der Exploson weit vom Hypo-zentrum
entfernt aufgehdten haben. Be deren Auswahl wurde auf ene passende Geschlechts und
Altersverteilung geachtet.
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1.4 DasDosimetriesystem DS86

Bereits wenige Tage nach der Exploson war klar, dass die Ursache der Zerstérungen nur eine
Nuklearwaffe sein konnte. Schon damas wurden das Hypozentrum und die Explosionshthe
bestimmt [KT53]. AuRerdem wurde versucht die Strahlung durch Messung von
Aktivierungsprodukten zu bestimmen. So wurde *P (T, = 14,26 d), das durch schnelle Neutronen
Uber die Resktion *2S(n,p)*?P in schwefe haltigem Klebstoff von |solatoren erzeugt wurde, gemessen
[Y S53,Sug53].

Von amerikanischer und japanischer Seite wurden saither grof3e Anstrengungen unter-nommen, um
die genauen Neutronen- und g-Dosen, denen die Uberlebenden ausgesetzt waren, zu bestimmen.
Erge Abschézungen der individuelen Dosen beruhten hauptsichlich auf Daten aus Testexplosonen
auf dem Nevada Testgeldnde. Dies flhrte zuerst zu dem Dosmetriesystemn T57D (Tentative 1957
Doses) [Ara60] und spéter zu TE5D (Tentative 1965 Doses)[M S68]. Das nachfolgende und derzeit
gultige Dosmetriesystem DS86 [Roe87] basiert dagegen im Wesentlichen auf Computerrechnungen.

Bel den DSB6-Rechnungen wurde zuerst der Quelterm der Bombe bestimmt. Dann wurde der
Neutronen- und g Transport durch die Luft, unter Berlickschtigung der damas herrschenden
amosphérischen Bedingungen wie Luftfeuchtigkelt, berechnet. Als Ergebnis sdlt DS36
energieabhangige Neutronen und g-Huenzen d's Funktion des Abstands vom Hypozentrum 1m Uber
dem Boden im Freien zur Verfligung. Die Umrechnung diessr Huenzen in individudle Organdosen
der Uberlebenden stelt einen weiteren wichtigen Teil der DS86-Rechnungen dar. Dazu wurden

typische japanische Hauser bzw. Hauseranordnungen moddliert. Dadurch kdnnen Energie- und
Winkelvertellung der Neutronen- und g-Strahlung an jeder beliebigen Stelle, sowohl innerhdb as
auch in der Néhe des Hauses, berechnet werden. Zur Bestimmung der Organdosen wurden
menschliche Phantome in unterschiedlichen Korperhadtungen moddliert, um Transmissongfaktoren

ableiten zu konnen. Die Methodik ist in Abb. 1.3 veranschaulicht. Auf diese Art wurden fir mehr s
86000 Uberlebende Neutronen und g-Dosen berechnet. In Abbildung 1.4 it fur jeden dieser

Personen aus Hiroshima die erhatene Dickdarmdosis in Abhangigkeit vom Aufenthdtsort dargestdlit.
Man erkennt, dass innerhab eines Umkreises von etwa 1 km vom Hypozentrum nur sehr wenige
Menschen Uberlebt haben. Hier war die Abschirmung so grof3, dass eine genaue Berechnung der
Dosisfir diese Personen nicht moglich ist.
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Abb. 1.3: Veranschaulichung der DS86-Rechnungen. Die linke Abbildung zeigt den Weg der
Srahlung von der Bombe durch die Luft, in das Haus und zum Menschen. Die rechte
Abbildung zeigt ein menschliches Phantom mit den Organen, wie es in DS86 benutzt wurde.

Beide Abbildungen aug[ Roe87].

Abb. 1.4: DSB86-Dickdarmdosis in Abhéngigkat vom Aufenthaltsort in Hiroshima zum
Zeitpunkt der Explosion. Jeder Punkt stellt den Aufenthaltsort eines Uberlebenden dar, die

Farbe zeigt die erhaltene Dosis. Deutlich sind die Flussarme zu erkennen, auf denen sich nur
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1.5 Experimentelle Uberpr ifung der DS86-Rechnungen

Als Grundlage der DS86-Rechnungen dienten Daten aus Testexplosonen von Bomben des
Nagasaki-Typs. Dazu waren auf dem Tedgddnde in Nevada typische jgpanische Hauser
nachgebaut und an verschiedenen Stellen Fluenzsonden angebracht worden, um z.B. die
abschirmende Wirkung von Hausern zu untersuchen [Roe87]. Aulerdem war ein 465 m hoher Turm
gebaut worden, auf dem ein unabgeschirmter Resktor oder eine ®Co-Quele montiert werden
konnten [Aux77]. Zusédtzlich hatte man auch die Hiroshima Bombe nachgebaut (little boy replica)
und zwei subkritische Massen aus angereichertem U im Innern so nah zusammen gebracht, dass
das System fast kritisch wurde. Die emittierten Neutronen waren dann winkel abhéngig nachgewiesen
und mit DS86- Rechnungen verglichen worden.

Zusétzlich zu den Testexperimenten wurden auch in Proben aus Hiroshima und Nagasaki Spuren der
Neutronen und g- Strahlung gemessen.

Messung/DS86-Rechnunc
N
=
H———4
=

I

600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200

P ;’.

Abstand vom Epizentrum [m]

Abb 1.5: Vergleich der mittels Thermolumineszenz gemessenen mit den in DS36 gerechneten
g-Fluenzen (nach[NHI95]). Die Fehlerbalken beziehen sich nur auf die experimentellen

Unsicherheiten.
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1.5.1 Messungder g-Fluenz

Die Messung der Thermolumineszenz geeigneter Materialien (z.B. Quarz aus Ziegen) ermdglichte es,
die Huenz der g-Strahlung in diessm Materid zu bestimmen. Diese Messungen wurden an viden
Proben aus Hiroshima und Nagasaki durchgefihrt [Roe87]. Die an Proben aus Hiroshima erzieten
Messergebnisse sind in Abb. 1.5 dargestellt. Sie zeigen im Wesentlichen eine gute Ubereingtimmung
mit den DS86-Rechnungen [NHI95]. Allerdings zeigt diese Zusammengelung, dass die Messungen
nahe am Epizentrum ene kleinere g-Fluenz ergeben. Messungen bel grofRen Entfernungen vom
Epizentrum zeigen dlerdings, bel grol¥em Fehler, eher grofRere g-Fluenzen asin DS86 gerechnet.

1.5.2 Messung der Neutronenfluenz

Man unterscheidet die Neutronen nach ihrer Energie. Als schnelle Neutronen bezeichnet man
Neutronen mit einer Energie grol¥er IMeV. Sie geben direkte Hinweise auf die prompt erzeugten
Neutronen. Schnelle Neutronen sind fir die Neutronendosen der Uberlebenden maf3geblich
verantwortlich. Bei Neutronen in einem Energiebereich von 0,4 €V bis 1 MeV spricht man von
epithermischen Neutronen, fur Energien kleiner 0,4 eV dagegen von thermischen Neutronen. Beide
entstehen aus schnellen Neutronen durch Moderation. Wirkungsquerschnitte fur (n,g) Reaktionen

fdlen proportiond zu ﬁ mit der Neutronenenergie ab, haben dlerdings oft im Bereich

epithermischer Energien Resonanzen.

Zur Bestimmung der Neutronenfluenz in Hiroshima wurden radioaktive |sotope, die durch Neutronen
der Atombombe produziert worden waren, gemessen. Tabelle 1.1 gibt einen Uberblick der bisher
verdffentlichten Messungen und der dabel verwendeten Messmethoden.

1.5.2.1 Messung der Fluenz schneller Neutronen

Das erste Radionuklid, das in Hiroshima nach der Explosion nachgewiesen werden konnte, war *P,
das aus Schwefdl (iber die Resktion *2S(n,p)*P durch schnelle Neutronen erzeugt worden war. Als
Probenmaterid diente schwefehdtiger Klebstoff, der zum Befestigen von Keramikisolatoren an
Teegraphenmasten benutzt worden war.
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Radio- Reaktion T2 Methode | Produziert Referenzen
Nuklid durch

2p 29(np)¥P 14,26 d | R- Messung g [Roe87,Y S53,Sug53]
®Co *Co(n,g)*Co 527a | g-Messung | Ny + Ny [HMS'67,KDE"90,
NOM*91,SIH*92,
KH93,SIH"97,
SIH*98]
B2Ey | P'BEu(ng™Eu | 13,3a | g- Messung Nh [SIH*93,NOM*91,
SIH'92,NIK S83,
KHA*90, SIH*97,
HYS'89, OM83]
BEu | PEung)™Eu 88a g- Messung | Ny + Ny [NOM*91]
%Cl ®Cl(n,g*Cl | 3,00-10° a AMS M [HHK *86,SEW*92,
KHY *90,RKK*95]
“ca | “cang*Ca | 1,0310°a AMS Nn [RKK*95KMN*87,
RKK*92,Riih93]
N %2Nii(n,g)®Ni 100a | B- Messung Nh [SIH*97]
%3Cu(n,p)®Ni AMS g [Rug98,RKR"00,
Rug02]

Tabelle 1.1: Zusammenstellung der Uber Neutronenaktivierung entstandenen Radionuklide,

die in Hiroshima gemessen wurden. i steht fir schnelle Neutronen, ny, fir thermische. ny,

deutet einen wesentlichen Beitrag des Resonanzintegrals an. Die Halbwertszeiten Ty, sind

[ Kar95] entnommen.

Diese *?P-Messungen, die mit einem LauritsenElektroskop bereits 35-37 Tage nach der Explosion

durchgeftihrt worden waren, wurden wegen ihrer Wichtigkeit im Rahmen der Entwicklung von DS36

genau Uberprift und zum Testen der DS86- Rechnungen benutzt. Nahe des Hypozentrums stimmen

die DS86-Rechnungen gut mit den *P-Messungen Uberein, fir groRe Entfernungen vom
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Hypozentrum sind die Messungen wegen der grofien Fehler nicht mehr aussagekréftig (vgl. Abb.
1.6).

Um die FHuenz schneller Neutronen auch bel grof3en Abstéanden experimentell zu Gberprifen, werden
derzeit Messungen von ®Ni, das aus ®Cu Uber die Resktion ®Cu(n,p)®Ni entstanden i,

durchgefiihrt [Rug02].

100,0
* 32P
o 32P* -
g
£ 100 — e
o
&
8 { S
=)
c QI
= 1.0 7Y > e
% ’ I h 4 J_
g % EQ I
L 4
0,1 T T T T T T 1
0 200 400 600 800 1000 1200 1400

Abstand vom Hypozentrum [m]

Abb 1.6: Vergleich der gemessenen [YS53,3ug53] **P-Aktivitaten mit den in DS86
gerechneten Aktivitaten. Die mit *P* (0) bezeichneten Werte wurden in DS86 nicht
herangezogen, da ihre genaue Position nicht mehr zweifelsfrei rekonstruiert werden konnte.

Die Fehlerbalken beziehen sich nur auf experimentelle Unsicherheiten.

1.5.2.2 Messung der Fluenz ther mischer Neutronen

Die meisten in Proben aus Hiroshima gemessenen Radionuklide wurden durch thermische Neutronen
Uber (n,g) Resktionen erzeugt (Sehe Tab. 1.1). Da thermische Neutronen durch Moderation aus
schndlen Neutronen entstehen, lassen Messungen der Huenz thermischer Neutronen indirekt
Ruickschltisse auf die Fluenz schneller Neutronen zu.
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In den letzten Jahrzehnten wurden von mehreren Gruppen aus Japan, USA und der TU-Miinchen
Messungen verdffentlicht. Abbildung 1.7 zeigt eine Zusammengtellung der Messungen, die zu Beginn
dieser Arbait vertffentlicht waren. Nahe des Epizentrums zeigen die Messungen geringere Werte as
in DS86 gerechnet. Fur Entfernungen >1000m ergeben sich jedoch zum Tell sehr vid grof3ere
Neutronenfluenzen ds in DS36 gerechnet. Berets im Abschlussbericht von DS86 wird auf eine
Diskrepanz zwischen gerechneten und von Hashizume et d. 1967 gemessenen ®Co-Werten
hingewiesen [HM S*67][Roe87]. Dieses Phanomen wird oft a's Hiroshima-Diskrepanz bezeichnet.
Diese Diskrepanz i umso wichtiger, da et a ener Entfernung von 1000m Menschen die
Exploson tberlebt haben. Wenn sch also bestétigt hétte, dass DS86 die Neutronenfluenz in diesem
Bereich dragstisch unterschétzt, so hétte dies Auswirkungen auf die Risko-abschézungen flr
Neutronen und g@Strahlung gehebt, die ihrarsats ds Grundlage zur Bestimmung von
Strahlungsrisiken dienen.

Die Kl&ung dieser "Hiroshima-Diskrepanz” war die Motivation fUr diese Arbet, in der sysematisch
Granitproben aus Hiroshima auf ihren **Cl-Gehalt untersucht wurden.

100,0 T
*36CI * T
0 152Eu -
O 154Eu % I%
A60Co T I
10,0 Q41Ca I l ﬁﬂ-

Messung/DS86-Rechnung

O, 1 T T T T T T 1
500 700 900 1100 1300 1500 1700 1900

Abstand vom Epizentrum [m]

Abb. 1.7: Messungen von Radionukliden, die durch thermische Neutronen produziert wurden,
im Vergleich z1 den mit DS86 gerechneten Aktivierungen. Besonders **Cl-Messungen bei

grof3en Entfernungen zeigen grof3e Unterschiede. Stand 1999.



K apitel 1 11

Gliederung der Arbeit

Kapitd 2 gibt einen Uberblick tber dle Proben, die im Rahmen dieser Arbeit beschafft und
untersucht wurden. Dabel wird die Herkunft der Proben und das Probenmateria genau beschrieben.

In Kapitel 3 wird die mechanische und chemische Probenaufbereitung beschrieben. Aul¥erdem
wird die verwendete Messmethode der Beschleunigermassengpektrometrie mit nacktgestrippten
lonen erklart, es werden typische Spektren gezeigt und die Nachwei sgrenzen bestimmt.

Eine Zusammengtdllung der Ergebnisse dler im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben wird
in Kapitd 4 gegeben. Die Ergebnisse werden im Einzelnen diskutiert und tellweise mit anderen
Messungen verglichen.

In Kapitd 5 wird gezeigt, wie der natiirliche *Cl-Untergrund fiir jede Probe berechnet werden
kann. Es werden Rechnungen fir dle Proben gezeigt, fir die eine genaue Kenntnis des Untergrunds
ndtig ist. Die gerechneten Waerte firr den *Cl-Untergrund werden mit Waerten verglichen, die in

unbestrahlten Graniten aus der Umgebung von Hirashima gemessen wurden.

Eine Diskusson dler im Rahmen diessr Arbat gemessenen und gerechneten Werte enthdt
Kapitd 6. Dabel werden die in Proben aus Hiroshima gemessenen Werte mit gerechneten Werten
verglichen. Die Rechnungen wurden sowohl mit der im Dosmetriesysem DS86 verwendeten
Methodik, ds auch mit Hilfe des neuen Dosmetriesysems DS02 durchgefihrt. Mdgliche
Abwel chungen zwischen Messung und Rechnung werden diskutiert.

Kapitel 7 bietet einen Ausblick tiber Messungen von Edelgasen.
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Einleitung
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Kapitel 2

Proben

Der grofde Tell der in dieser Arbeit untersuchten Proben bestand aus Granit. Granit enthdt Cl ds
Spurendement mit einem typischen Antell von ca 100 ppm (Sehe Anhang B). Er ig en wet
verbreiteter Baudtoff. Der Vortell gegentber Beton liegt darin, dass ene Bestimmung des
natirlicherweise vorhandenen *°Cl-Gehdts rdlativ einfach ist. Beton wird aus verschiedenen
Bestanditeilen zusammengemischt, von denen jeder einen individuellen natirlichen *°Cl-Gehdlt hat. Da
die in Abb. 1.7 gezeigten **Cl-Messungen bei groRen Abstanden zum Hypozentrum an Betonproben
durchgefuihrt worden waren [SEW*92], erschien es trotzdem notwendig, auch Betonproben zu
messen, um mogliche Unterschiede zu den Granitproben zu untersuchen.

Neben Proben aus Hiroshima wurden auch Steine aus jgpanischen Steinbriichen gemessen, um den
natUrlicherweise durch kosmische Strahlung und Neutronen aus Uran Thorium-Zerfdlen

vorhandenen **Cl- Gendt zu bestimmen.

2.1 Proben ausHiroshima

Durch die Atombombenexplosion und die anschlielRenden Brande wurden in eéinem weitem Umkrels
vom Hypozentrum die meisten Gebaude zerstort. Nur wenige Gebaude aus Stahl- beton Uiberstanden
die Exploson as Ruine. Eine Zusammengtellung von diesen Geb&uden, aber auch von Briicken und
Friedhtfen, die von der Explosion nicht vollstandig zerst6rt wurden, gibt es vom Friedensmuseum in
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Proben

Hiroshima [CoH96]. Als Proben fir diese Arbeit dienten Bohrkerne von Geb&uden und Grabsteine

von umliegenden Friedhdfen. Die Proben sammen aus Entfernungen von 109 m bis 1591 m vom

Hypozentrum. Die meisten Proben wurden von Dr. K. Kato vom Hiroshima Prefectural College
of Health Sciences in den Jahren 1986 bis 2002 beschafft. Die Probe vom Postal- Savings- Office

wurde von Dr. Fujita (RERF) bereitgestellt. Von zwel Betonproben des Rotkreuz-Hospitas wurde

uns Probenmateria von

Abstand vom Hypozentrum [m
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Abb. 2.1: Lage aller Granit- und Betonproben aus Hiroshima, die im Rahmen dieser Arbeit

untersucht wurden. Dabei stellen | die hauptsachlich untersuchten Seine dar. Die mit ?

bezei chneten Proben sind die sog. "Vergleichsproben” .
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Dr. Straume (University of Utah) geschickt. Eine zweite Gruppe von Proben sind die von Dr. Hoshi
(Hiroshima University) bereitgestelten sog. "V ergleichsproben”. Diese Proben wurden zertellt und an
verschiedene Labors geschickt, um Vergleichamessungen durchzuftihren. Eine Dargelung dler
Probenist in Abb. 2.1 gegeben. Eine Zusammenfassung geben die Tabellen 2.1 und 2.2 .

2.1.1 Grabsteine von umliegenden Friedhdfen

Die meisten Proben, die in dieser Arbeit untersucht wurden, sind Granitgrabsteine von Friedhtfen
aus Hiroshima. Grabsteine lassen sch durch Inschriften genau datieren. So ist sichergestellt, dass der
Grabstein zur Zeit der Exploson bereits aufgestdlt war. Grabsteine von nicht mehr bendtigten
Grébern werden entweder an enem bestimmten Ort auf dem Friedhof oder entlang der
Friedhofsmauer gelagert (Sehe Abb. 2.5 und 2.4). AuRerdem sind die Friedhdfe sehr klein. Darum
ist es nicht wichtig, die genaue Lage der Grabsteine zum Zeitpunkt der Exploson zu kennen. Die
Proben wurden nach dem Friedhof bzw. nach dem zugehdrigen Tempe benannt.

Saikoji-Tempd, 109m vom Hypozentrum

An enem Grabstein dieses Friedhofs wurden bereits in der Vergangenheit audfihrliche
Untersuchungen durchgefiihrt [RKK™92,RKK*95], und dabei wurde ersmals in einer Probe aus
Hiroshima das **Cl/Cl-Verhdtnis gemessen. Von diesem Grabstein wurden zwei Proben aufbereitet
und gemessen, um de mit den friheren Messungen zu vergleichen. Eine Probe sammte vom
Bohrkern N31 aus einer Tiefe von 9,4-11,4 cm von der Oberfléche. Der Bohrkern N22 wurde
komplett gemahlen. Davon wurden 75 g benutzt, um die zweite Probe aufzubereiten. (sehe Abb. 2.2
und 2.3).

Sinkoji Tempd, 830m vom Hypozentrum
Von diesem Friedhof wurden Proben von vier Grabsteinen aufbereitet und gemessen. Dabel sollte

vor dlem untersucht werden, wie unterschiedlich die Ergebnisse von verschiedenen Grabgteinen

eines Friedhofs sein kdnnen. Die Proben werden Sinkoji 1-4 genannt. (Siehe Abbildung 2.4)
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Abb 2.2: Oberteil des Saikoji-Grabsteins (links). Saikoji Friedhof Oktober 1945 (rechts)
[CoH96].

S
160em o

130cm
Abb. 2.3: Schnitt durch den Saikoji-Grabstein. Die Bohrkerne haben eine Lange von 21 cm

und einen Durchmesser von 5 cm.
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Abb. 2.4. Grabsteine auf dem Snkoji-Friedhof. Deutlich ist zu erkennen, wie alte Grabsteine

entlang der Friedhofsmauer aufgehoben werden.

Ganjyoji Tempd, 1003 m vom Hypozentrum (Abb. 2.5)
Tokueiji Tempel, 1158 m vom Hypozentrum
Hosenji Tempd, 1167 m vom Hypozentrum

Jyunkyoji Tempd, 1221 m vom Hypozentrum (Abb. 2.6)

Zur Klérung der Hiroshima Diskrepanz (sehe Kapitd 1.5.2.2) wurden fir diese Arbeit vor dlem
Grabgteine aus Entfernungen >1000 m vom Hypozentrum gesucht. Das Ergebnis dieser
systematischen Suche waren sieben Grabsteine von vier verschiedenen Friedhdfen. Dabal ssammen 3
Proben von Hosenji, zwel von Ganjygji und je eine von Tukueiji und Jyunkyaji.

Da die Grabgeine aus verschiedenen Richtungen rdativ zum Hypozentrum stammen, konnten
magliche richtungsabhéngige Asymmetriesffekte der Neutronenfluenzen ebenfals untersucht werden.
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Abb 2.5: Blick auf den Ganjyoji-Friedhof (links) [Kat99]. Hinter dem Ganjyoji Tempel

werden, wie auf allen japanischen Friedhdfen, alte Grabsteine aufbewahrt (rechts).

Abb. 2.6: Jyunkyoji-Friedhof nach der Bombardierung (links). Rechts sient man auf einem

Grabstein abgebrochene Granitstiicke liegen. Diese wurden nach Munchen geschickt und

gemessen. [ Kat99].

2.1.2 Bohrkerne von Gebauden.

Neben den Granitgrabsteinen wurden auch Proben von Gebauden untersucht. Dazu standen
hauptsachlich Bohrkerne zur Verfligung. Ein Vortell gegeniiber den Grabsteinen it eine Bestimmung
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der genauen Pogtion der Probe. So konnen Abschirmung und Hohe Uber dem Boden genau
beriickschtigt werden. In Bohrkernen von Gebauden kénnen auch Tiefenprofile gemessen werden.
Da ein freisehender Grabstein wegen der isotropen Vertellung der thermischen Neutronen von dlen
Seiten bestrahlt wird, ist dies hier nur begrenzt méglich. Es wurde aul¥erdem versucht, von ein und
demsel ben Gebaude sowohl Granit ds auch Betonproben zu erhdten, um mdgliche Unterschiede zu
untersuchen.

Da der Grol¥eil der Gebaude, die die Exploson Uberstanden hatten, inzwischen abgerissen i, war
es nicht leicht, geeignete Proben zu finden.

Fukoku-Gebaude, 316m vom Hypozentrum (Abb. 2.7)

Bereits 1986, wahrend der Untersuchungen am Saikoji Grabstein, wurde von diesem Gebéude ein
19 cm langer Bohrkern aus einer Hohe von 6,8 m ds Probe genommen. Die ersten 9 cm dieses
Bohrkerns bestehen aus Granit, der Rest aus Beton. Kurz nach der Probennahme wurde bereits in
Japan eine Probe (0-1 cm von der Oberfléche) aufbereitet und nach Minchen geschickt. Zur
Hergelung dieser Probe wurde nur Glimmer verwendet. Im Rahmen dieser Arbeit wurden zwel
weitere Proben aufbereitet: eine Granitprobe (2,2-4,5 cm von der Oberfléche) und eine Betonprobe

aus einer mittleren Tiefe von 18 cm.

Fakultat der Wissenschaften der Universitét Hiroshima (sog. E-Gebéaude), 1377-
1390m vom Hypozentrum (Abb. 2.8)

Vom sogenannten EGebdude wurden von Granitplatten, die einen entlang des Gebaudesockels
verlaufenden Regenwasserkand abdecken, Scheiben von 10 cm Duchmesser herausgebohrt (sehe
Abb. 2.9 und 2.10). Die oberen 2 cm dieser Scheiben wurden nach Minchen geschickt. Vier
Patten sammten von der Nord-West-Ecke des Gebdaudes und waren direkt den
Atombombenneutronen ausgesetzt. Die funfte sammte von der Ricksate des Gebaudes und wurde
somit vom Gebédude selbst abgeschirmt.
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Abb. 2.7: Fukoku-Gebaude nach der Bombardierung (links) und im Jahr 1950 (rechts).
[CoH96].

Abb. 2.8: Sidseite des E-Gebaudes Oktober 1945 (links) [ CoH96] . Nordecke des E-Gebaudes
Dezember 2000 (rechts).

Spéter wurden von der Fassade der Nord-West- Saite sechs Bohrkerne entnommen (sehe Abb.
2.9). Drel davon stammen aus dem Gebdudesockel aus einer Hohe von 1,2 m Uber dem Boden
(dehe Abb. 2.10). Diese Bohrkerne bestehen aul?en aus Granit und innen aus Beton (Sehe Abb.
2.11). Die redtlichen drei Bohrkerne ssammen aus Héhen von 4,93 m und 8,04 m. Sie bestehen
aul%en aus einer Schicht Ziegel und Mortel und innen aus Beton (Abb. 2.11).

Der Abstand des EGebdudes vom Hypozentrum und die Tatsache, dass sowohl Granit- as auch
Betonproben zur Verfigung stehen, machen Messungen hier besonders interessant. So kénnen in
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gesigneter Entfernung enerseits die sehr hohen **Cl-Konzentrationen, die von [SEW*92] berichtet

wurden, Uberprift werden, andererseits kann untersucht werden, ob Unterschiede zwischen Beton

und Granit solche Werte erkl&ren kdnnen.

N O oOo0oo0ooooooooooon
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B e ' Abdeckplatien 1,1

Abb 2.9: Nordwestfassade des E-Gebaudes. Dargestellt sind die Positionen der Abdeckplatten
1-4. Die Position der Abdeckplatte 5 hinter dem Gebaude ist nur angedeutet. AuRerdem ist

die Lage der Bohrkerne 1-6 eingezeichnet. Alle Angaben in m.

Abb. 2.10: Bild der Nord-West-Ecke des E-Gebdudes. Man kann die Bohrungen in den
Abdeckplatten (1-4) und im Granitsockel (Bohrkern BK1) erkennen.
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Granit Moertel Beton Moertel
BK1
12
Ziegel Moertel Beton Moernrtel
T o 3
BK6

-

.

5 285

Abb. 2.11: Als Beispiel fur die Bohrkerne 1-3 ist der Aufbau von Bohrkern BK1 dargestellt.
Die Bohrkerne 4-6 ahneln in ihrem Aufbau dem hier gezeigten Bohrkern BK6. Links ist die
GebaudeaulRenseite. Alle Angaben in cm.

Rotkreuz-Hospital (RKH), 1484 m vom Hypozentrum (Abb. 2.12)

Das Probenmaterial des Rotkreuz-Hospitals wurde von Dr. Tore Straume von der Universitét von
Utah nach Miinchen geschickt. Die Proben ssammten von einem Betonbohrkern aus einer Hohe von
20 m Uber dem Boden und aus Tiefen von 5,2 cm bzw. 13,9 cm. Es wurden zwel Proben geschickt,
die bereits an der Universtéat von Perdue und am LLNL (Lawrence Livermore Nationa Laboratory)
auf ihren **CI-Gehalt untersucht worden waren. Diese Messungen sollten (iberpriifen, wie gut die im

Rahmen dieser Arbeit durchgefihrten Messungen mit denen anderer Labors Uibereinstimmen.
Postal-Savings-Gebaude (PSO), 1591m vom Hypozentrum (Abb. 2.13 - 2. 14)
Von Dr. Fujitay RERF, wurde ein Bohrkern aus ener Granittreppe zur Verfiigung gestellt, die sich

am Eingang des Posta- Savings-Gebéude befand. Die in Abb. 1.7 gezeigten **Cl-Messungen in
dieser Entfernung vom Hypozentrum wurden an Proben dieses Gebaudes durchgefiihrt [SEW*92].



K apitel 2 23

Da die Unterschiede zu den DS86-Rechnungen bel diesen Messungen sehr grol3 sind, ist eine
Messung von Granitproben dieses Gebaudes sehr wichtig.

Abb. 2.12: Rotkreuz-Hospital Oktober 1945. [ CoH96].

BLrA IEENIEASEN TERE N soortes B

Abb. 2.13: Postal-Savings-Gebaude im Oktober 1945 (links) und vor der Bombardierung im
Jahr 1937 (rechts). Im Vordergrund (rechts) ist die Eingangstreppe zu erkennen. [ CoH96] .
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Proben

Hypocenier

Abb. 2.14: Sufe der Eingangstreppe des Postal-Savings-Gebaude vor und nach der

Probennahme im Dezember 2000. Der Bohrkern Nr. 4 wurde nach Minchen geschickt.

[Fujo0].

Ort Probenart | Anzahl | Material rn [m] re [m]
Saikoji-Tempe Grabgtein 1 G 109 + 35 590
Fukoku-Gebdude | Bohrkern 1 G&B 316 + 32 661
Sinkoji- Tempe Grabgeine 4 G 830+ 39 1012
Ganjyoji-Tempel | Grabsteine 2 G 1003 + 44 1159
Tokueiji-Tempel | Grabgtein 1 G 1158 + 34 1295
Hosenji- Tempd Grabgteine 3 G 1167 + 50 1303
Jyunkyoji-Tempel | Grabstein 1 |G 1221 + 47 1352
Universté- Abdeckplatten 5 G (1377-1387) £ 25 1495-1503
E-Gebaude Bohrkerne 6 G&B (1377-1390) £ 25 1495-1506
Rotkreuz Hospitd | Bohrkerne 1 B 1484 1593
Postal-Savings-G. | Treppe 1 G 1591 1694

Tab. 2.1: Ubersicht der in dieser Arbeit untersuchten Proben. G steht fir Granit, B fir Beton.

Weitere gemessene Proben fir **Cl - **?Eu-Vergleichsmessungen siehe Tabelle 2.2 .
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2.1.3 Proben fir *Cl und ?Eu Ver gleichsmessungen

Um die Ergebnisse, die von verschiedenen Labors fur *Cl und **?Eu erzidt wurden vergleichen zu
konnen, wurden neun Proben aus einem Abstand <1500 m vom Hypozentrum und sieben weitere
Proben mit Absténden >4000 m vom Hypozentrum ausgewahit. Die Proben bestanden dle aus
Granit. Jede dieser Proben wurde zerteilt und je ein Stiick an jedes Labors geschickt.

M otoyasu-Bricke, 146 m vom Hypozentrum (Abb. 2. 15)
Shirakami-Schrein, 496 m vom Hypozentrum (Abb. 2.16)
Honkeiji-Tempée, 893 m vom Hypozentrum
Myochoji-Tempd, 654 m vom Hypozentrum

Alte Pré&fektur, 881 m vom Hypozentrum

Enryuuji-Tempel, 927 m vom Hypozentrum (Abb. 2.17)
Shingyoji-Tempe, 927 m vom Hypozentrum (Abb. 2.17)
Rathaus (City Hall), 1018 m vom Hypozentrum (Abb. 2.18)

Kozenji-Tempd, 1163 m vom Hypozentrum

Abb. 2.15: Motoyasu Bricke im Oktober 1945 (links) [CoH96]. Als Probe diente ein
Randstein (rechts) [ Fuj01].
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Abb. 2.16: Shirakami-Schrein im November 1945 (links) [CoH96]. Die Probe stammt vom

Seinzaun im Vordergrund. Foto der Probe (rechts) [Fuj01].

Abb. 2.17: Alte Grabsteine auf dem Enryuji- (links) und dem Shingyoji-Friedhof (rechts).
[CoH96].

Abb. 2.18: Rathaus (City Hall) von Hiroshima nach der Bombardierung (links) [ CoH96].

Abdeckplatten, die um das Rathaus verlegt waren, dienten als Proben (rechts) [ Fuj01].
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Proben aus Abstanden >4000 m vom Hypozentrum

Zur Bestimmung des Untergrunds wurden auch 7 weitere Proben gesammelt. Dabel handelt es sich
um Granitgrabsteine, von den vier weit entfernten Tempeln Senngygji (4310 m vom Hypozentrum),
Kannonji (4250 m vom Hypozentrum), Senzoubo und Myokenji.

Ort Probenart Anzahl ru [m] re [m]
Motoyasu-Briicke | Randstein 1 146 598
Shirakami-Schrein - | Steinzaun 1 496 763
Honkeiji- Tempe Grabstein 1 893 1065
Myochoji-Tempd | Grabstein 1 654 874
Alte Prafektur Steinzaun 1 881 1055
Enryuji- Tempd 1 912 1080
Shingyaji- Tempel Grabgtein 1 927 1093
Rathaus Abdeckplatten 1 1018 1171
Kozenji-Tempd 1 1163 1299
Senngyoji-Tempel | Grabstein 1 4310° 4349
Kannonji-Tempe | Grabstein 1 4250° 4289
Senzoubo Grabgeine 3 >4000 -
Myokenji-Tempel | Grabgteine 2 >4000 -

Tab. 2.2: Zusammenfassung der Proben fiir die Vergleichsmessungen. * Entfernungen aus

[CoH96].
2.2 Proben zur Bestimmung des | n-situ-Unter grunds

Um das nattirliche *Cl/CI-Verhdtnis in Granit zu untersuchen, wurden vier verschiedene Granite aus
Steinbriichen bel Hiroshima untersucht. Alle Abschézungen der Tiefen, aus denen der Granit
stammt, basieren auf ausfiihrlichen Gespréachen, die Dr. K. Kato, Hiroshima Prefectural College of
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Hedlth Sciences, mit den Besitzern der jeweiligen Steinbrtiche bzw. den Granitherstellern gefuihrt hat.
Alle weiteren Angaben von Dr. K. Kato.

Aji-Granit
Der erste, Aji-Granit, sammte von einem Steinbruch von der Insel Shikoku aus einer Tiefe von 10-
30 m. Die Insd Shikoku ist etwa 155 km von Hiroshima entfernt. Aji-Granit sammt dlgemein aus
dem &dtlichen Sanuki-Didtrikt, der im Slidwesten Japans liegt. Wegen seines Aussehens und seiner
Héarte wird Aji-Granit oft fur Grabsteine benutzt. Der in Kapitd 2.1 gezeigte Grabstein vom Saikoji
Friedhof stammite urspriinglich auch aus dem zuvor genannten Steinbruch aus einer geschétzten Tiefe
von 10 - 30 m.

lyo-Granit (Abb. 2.19)
Der Sockd des Saikoji-Grabsteins aber auch viele andere Grabsteine in Hiroshima bestehen aus
I yo-Granit. lyo-Granit sammt von der Insd Oshima, die etwa 60 km von Hiroshima ent-
fent in der Ehime-Préfektur liegt. Es werden aber auch tellweise Granite, die aus anderen
Stenbriichen der Ehime-Préfektur ssammen, lyo-Granit genannt. Der in dieser Arbeit untersuchte

lyo-Granit sammte aus einer Tiefevon 5- 60 m.

Abb 2.19: Seinbruch auf der Insel Oshima, in dem lyo-Granit abgebaut wird. [ Kat01].
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Giin- und Odachi-Granit (Abb. 2.20)

Von der 33 km sidlich von Hiroshima gelegenen Insd Kurahashi sammen die beiden letzten
untersuchten Granite. Die Granite der Insd Kurahashi werden auch as "Hiroshima-Granit"
bezeichnet. Sie wurden héufig fir den Bau von Briicken, Stral3en und Gebduden in Hiroshima
benutzt. Vor dem 2. Weltkrieg wurden Steine von der Insdl Kurahashi tellweise auch fur Grabsteine
benutzt. Die Abdeckplatten und der Granitsockel des E-Gebaudes bestehen ebenso aus Giin-
Granit, wie die Granitverkleidung des Fukoku-Gebaudes. Neben dem Giin-Granit wurde auch
Odachi-Granit aus einem benachbarten Steinbruch untersucht. Vor dem 2. Weltkrieg ssammte der
gesamte Granit aus einem Steinbruch. Der in dieser Arbeit untersuchte Giin-Granit sammte aus einer
Tiefe von 10 - 30 m, der Odachi-Granit von 7 - 100 m. Zusétzlich wurden vom Giin-Steinbruch
weitere 5 Proben aus Tiefen von O - 33 m untersucht.

Abb. 2.20: Bilder des Giin-Seinbruchs auf der Insel Kurahashi. [Kat02].

2.3 Zusammenhang der Proben aus Hiroshima mit den

Untergrundproben

Um genaue Aussagen Uber den *Cl-Untergrund in Proben aus Hiroshima machen zu kénnen, muss
bestimmt werden, aus welcher Gegend bzw. aus welchem Steinbruch die Probe urspriinglich
sammte und welchem Granittyp sSe angehdrt. Fir manche Proben gibt es Aufzeichnungen, aus
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welchem Steinbruch der Granit gdiefert wurde. Gerade jedoch fur viele der untersuchten Grabsteine
gehen diese Informationen nicht mehr zur Verfigung. Deshdb wurde nach anderen Methoden
gesucht, um den Herkunftsort eines Granitsteins zu bestimmen.

Einersaitsist es mdglich, Granite aufgrund ihres Aussehens miteinander zu vergleichen. Dabe werden
Farbe, Korngrofde etc. betrachtet. So konnen z.B. enige Giin-Granite an ihrer rétlichen Farbung
oder Aji-Granite an der grauen Farbe und der feinen Kérnung erkannt werden. Dagegen ist es oft
schwierig, lyo-, Odachi- und nicht rétliche Giin-Granite zu unterscheiden.

Anderersaits wurden an den Steinbruchgraniten und an vielen Proben aus Hiroshima chemische
Anadysen durchgeftinrt (Sehe Anhang B). Diese erlauben es auch, die chemische Zusammensatzung
der Granite zu vergleichen. Dabel wurden die Bestandteile SO,, Al,O3;, CaO, MgO, N&O, K0,
FeOs, MNnO, TiO,, P,Os, Eu, Th und Uran in den Steinbruchproben mit denen in den Proben aus
Hiroshima verglichen. Man teilt dabei, fir jeden dieser Bestanditeile, die Differenz D von Steinbruch-
und bestrahltem Probengranit durch die Standardabweichung S dler vier Steinbrtiche. So wird auch
berlicksichtigt, ob sich der Anteil eines Bestandteils in den vier Steinbruchgraniten stark oder nur
wenig unterscheidet. Dann wird dieser Wert D/S von dlen 13 Bestandtellen gemittelt. Je kleiner D/S,
desto eher stammt der untersuchte Granit aus dem jewelligen Steinbruch. (sehe Tab. 2.3). Dabe
kann man z.B. feststellen, dass die beiden Granite von der Insdl Kurahashi Giin und Odachi sich trotz
ihres stark unterschiedlichen Aussehens chemisch nur wenig unterscheiden. Dagegen unterscheiden
sch Odachi und lyo stark trotz teilwel se 8hnlichen Aussehens.

Zusammenfassend ist zu sagen, dass die Kombination aus optischen und chemischen Vergleichen der
Seine gute Anhdtspunkte liefert, aus welchem Steinbruch en Granit sammt. Nur eine der beiden
Methoden lasst eine eindeutige Bestimmung des Steinbruchs nur in bestimmten Falen zu.

Eine Zusammenfassung aler Proben und ihrer zugehtrigen Steinbrtiche gibt Tabelle 2.4.

Da der natiirliche Untergrund, besonders bei niedrigen *°CI/ClVerhdtnissen, wichtig ist, wurde bel
diesen Untersuchungen besonders auf die Proben geachtet, de sch wet entfernt vom Hypozentrum
befunden hatten.
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Probe Steinbruch
Aji lyo Giin Odachi

Postal Savings Gebdude 2,45 1,82 0,63 0,92
E-Gebaude Abdeckplatten 2,30 1,69 0,77 0,87
E-Gebaude Granit-Sockel 3,20 2,54 0,90 1,58
Jyunkyoji 2,43 1,74 0,36 0,76
Hosenji 1 2,10 141 0,39 0,75
Hosenji 2 1,31 0,69 1,43 0,95
Hosenji 3 1,40 0,38 1,34 0,79
Tokueji 2,28 1,68 0,69 0,72
Ganjyoji 1 1,89 1,35 0,72 0,55
Ganjygji 2 1,94 1,17 0,87 0,74
Aji 0 1,04 2,38 1,75
lyo 1,04 0 1,68 1,06
Giin 2,38 1,68 0 0,77
Odachi 1,75 1,06 0,77 0

Tab. 2.3: D/SWerte ausgewahiter Proben aus Hiroshima. Die beste Ubereinstimmung ist

durch Fettdruck gekennzeichnet. Werte von [Kat02].

Granit-Probe Aufzeichnung Optische- Chemische- Fazit
Analyse Analyse

Sakoji Aji Aji - Aji
Fukoku Giin Giin - Giin
Sinkoji 1-4 - lyo - lyo
Ganjyagji 1 - lyo Odachi Odachi
Ganjyaji 2 - lyo Odachi Odachi
Tokueiji - lyo Giin Kurahashi
Hosenji 1 - Odachi Giin Kurahashi
Hosenji 2 - lyo lyo lyo
Hosenji 3 - lyo lyo lyo
Jyunkyoji - Odachi Giin Kurahashi
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Granit-Probe Aufzeichnung Optische- Chemische- Fazit
Analyse Analyse
E-Gebdude Abdeckplatten | Giin Giin Giin Giin
E-Gebaude Granit-Sockel | Giin Giin Giin Giin
Postal- Savings- Gebaude - Odachi Giin Kurahashi

Tab. 2.4: Tabelle der Granitproben aus Hiroshima und den zugehérigen Seinbrtichen. Die

Proben, von denen es Aufzeichnungen gibt, woher der Granit stammt, wurden vor allem

deshalb chemisch und optisch analysiert, um die Analysemethoden zu Uber prifen. Die Granite

der Insd Kurahashi lassen sich nicht immer leicht unterscheiden, deshalb ist bei manchen

Proben nur Kurahashi als Her kunftsbezeichnung genannt.

2.4 Nullproben

Zur Bestimmung des **Cl-Untergrunds der verwendeten Chemikalien, der Chemieapperatur und des

Mess-Systems wurden auch Kochsazproben (NaCl) aufbereitet und gemessen. Dazu wurde

handd sibliches K ochsalz verwendet.
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Kapitel 3

Aufbereitung der Proben und AMS

M essung

Am Beschleunigerlabor der TU- und LMU-Miinchen wurden bereits frilher **Cl-Messungen von
Granitproben aus Hiroshima durchgefiihrt [Hab85, KHY*90]. In dieser Arbeit wurde jedoch eine
neue chemische Probenaufbereitung benutzt. Diese neue Methode ist einfacher und schndler ds
friher benutzte Methoden zur chemischen Aufbereitung. Durch Inbetrigbnahme enes neuen
rotierenden Voltmeters [HRS99] musste die Spannung des Tandembeschleunigers nicht mehr wie
friher Uber Schlitzstréme stabilisiert werden. Eine Zugabe von *S ds Pilotstrahl zu den Proben ist so
nicht mehr erforderlich. Dadurch konnte der **S Untergrund deutlich reduziert werden.

3.1 Aufbereitung der Proben

Ausgangsmaterid fur die Aufbereitungen waren Granit und Betonproben. Die Steinproben wurden
es zerkleinert und gemahlen, dann wurde Cl chemisch daraus extrahiert. Da bei der AMS nur
%Cl/Cl-Verhdtnisse gemessen werden, ist es nicht notwendig, das gesamte Cl aus dem Stein zu

extrahieren.
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3.1.1 Mechanische Grobaufbereitung

Der grolde Tell der Grobaufbereitung wurde an den Lehrstiihlen fir Mineradogie und Geologie der
TU-Mnchen durchgeftinrt.

Die Bohrkerne wurden mit einer Steinsage in Scheiben geschnitten. Diese Scheiben wurden dann
mit enem Hammer in Stiicke von 100-200 g zerteilt.
Von den Grabsteinen wurden mit einem Hammer ebenfals Stiicke von 100-200 g abgeschlagen. Die
mittlere Tiefe von der Oberfl&che dieser Proben war etwa 2 cm.

Diese Stiicke wurden dann mit dedtilliertem Wasser und einer Birste gewaschen und von dlen

Ablagerungen befreit. Anschliel3end wurden die Stlicke im Ofen getrocknet.

Zuletzt wurden die Steine mit enem Hammer grob zerkleinet und in einer Achd-

Scheibenschwingmiihle fein gemahlen.

3.1.2 Chemische Aufbereitung

Fur die spétere AMS-Messung muss das Cl ds AgCl (Silberchlorid) vorliegen. Deshdb muss aus
den gemahlenen Steinen das Cl zuerd extrahiert und dann in die Slberchlorid-Form Uberfihrt
werden. Zu diesem Zweck wurde der in Abb. 3.1 dargestel lte Aufbau benutzt.

Das gemahlene Steinpulver wurde in einen Dreiha srundkolben geschiittet. Auf diesen wurde ein
mit verdinnter SdApetersdure geflllter Tropftrichter gesteckt. Diesr war mit einem Decke
verschlossen. Uber ein Einleitrohr wurde auf der einen Seite des Kolbens Stickstoffgas eingeleitet.
Auf der anderen Sdte war der Kolben mit einer Waschflasche verbunden, die mit einer
Silbernitratlésung (AgNQ;) geflllt war. Diese Waschflasche wurde mit Eis gekihit. Der Kolben

wurde mit eénem Heizpilz erhitzt.
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Abb. 3.1: Fur die Extraktion von Cl aus Granit bzw. Beton verwendeter Aufbau. [Mer99].
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Zur Extrektion von Cl aus dem Gesein wurde nun die verdinnte Sdpetersdure zu dem
Steinpulver gegeben und mit Hilfe des Helzpilzes zum Kochen gebracht. Dabel wurde Cl aus dem
Gestein gelést und dann mit der verdinnten Sdpetersiure in die Waschflasche dedtilliert. Das
Silbernitrat reagiert mit dem Cl, und Silberchlorid falt as weil3er Niederschlag aus. Dieser Vorgang
wurde solange fortgesetzt, bis die gesamte Hissgkeit aus dem Kolben in die Waschflasche dedtilliert
worden war. Alle Steckverbindungen am Kolben wurden mit Teflonband abgedichtet, so dass Gas
nur durch die Waschflasche entweichen konnte.

Die Slbernitratlésung wurde durch Zentrifugation vom Silberchlorid getrennt und abpipettiert.
Das Silberchlorid wurde mit Sapetersdure und destilliertem Wasser gewaschen und in einem Ofen
bei ca. 70°C getrocknet.

Das getrocknete Slberchloridpulver wurde zuletzt gemdrsert und in einen kupfernen Probenhalter
gepresst.

Alle Telle wurden nach jeder Aufbereitung mit dedtilliertem Wasser ausgewaschen. Der Morser,
die Waschflasche und dle Telle, die mit dem Silberchlorid Kontakt hatten, wurden zusdtzlich mit
Ammoniak ausgewaschen. Silberchlorid 16gt sich leicht in Ammoniak. Die gesamte Apparatur aus
Abb. 3.1 wurde vor jeder Aufbereitung mit verdinnter Sal petersdure ausgekocht.

Eine genaue Beschrelbung der chemischen Probenaufbereitung findet sich in [Hub99).

Fur die Hergellung der Blankproben wurde derselbe Aufbau verwendet. Statt des Steinpulvers
wurde dabel Kochsalz (NaCl) in den Kolben geschiittet.

Aus ca. 100-150 g Steinpulver bzw. ca. 10 mg Kochsalz konnten so Probenmengen von 5-50 mg
Silberchlorid erhalten werden.

3.1.3 Testsder Aufbereitung

Um die mechanische Grobaufbereitung und die chemische Aufbereitung zu Uberprifen, wurden

verschiedene Tests durchgefiihrt. Diese Tedts sollten zeigen, ob Chlor aus den Chemikdien, aus
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Verunreinigungen der verwendeten Geréte oder aus der Luft in die Proben gelangen konnte. Solches
Chlor wirde die Proben verdiinnen und somit das Messergebnis verfdschen, da bel der AMS das
Verhdtnisvon **Cl zu stabilem Cl bestimmt wird.

Zur Uberpriffung der Chemikaien und des verwendeten Stickstoffgases wurde eine chemische
Aufbereitung durchgefiihrt, ohne dass Steinpulver oder NaCl in den Kolben geftillt wurde. Alle
weiteren Schritte der Aufbereitung wurden so durchgefiihrt, wie bel dlen anderen Proben. Dabel
wurde keine messhare Menge Silberchlorid erhaten. Die Genauigkeit der verwendeten Waage lag
be 0,01 mg. Der Antell von Silberchlorid in den Proben, der aus den Chemikdien stammt, war
somit je nach Probenmenge < 2 %eo.

Ein weiterer Beweis dafir, dass durch die chemische Aufbereitung das **CI/CI-Verhdtnis der
Probe nicht verandert wird, wurde erhdten, indem man NaCl mit einem bekannten *°Cl/Cl-
Verhdtnis von 1,0 - 10" auf zwei verschiedene Arten aufbereitete. Das NaCl wurde einma im
Kolben wie die Steinproben aufbereitet; das zweite Ma wurde das NaCl direkt in Silbernitratl6sung
gegeben. Dabel wurden *Cl/Cl-Verhdtnisse von (1,0 + 0,2) - 10 und (1,1 = 0,3) - 10%
gemessen. Die belden Werte simmen im Rahmen der Fehler sehr gut Uberein, somit kann eine

Verénderung des *Cl/Cl-Verhaltnisses durch die chemische Aufbereitung ausgeschlossen werden.

Zuletzt wurde bel zwel Proben nach dem Mahlen das Steinpulver getellt. Ein Tell wurde direkt
aufbereitet, der andere Tell wurde noch einma mit dedtilliertem Wasser gewaschen und dann et
aufbereitet. Auf diese Weise kann bestimmt werden, ob Cl aus dem Regenwasser in das Gestein
eingesickert ist (vgl. [LPE'87, DNH"91]). Dieses Cl wiirde ausgewaschen werden, wahrend das Cl,
das im Gestein gebunden i, davon nicht betroffen wére. Die Ergebnisse der Messungen sind n

Tabdle 3.1 zusammengefass.

Probe gewaschen nicht gewaschen Material
E-Gebaude 4-2 (1,32+0,36) - 102 | (1,32+0,34) - 10" Beton
E-Gebaude 1-5a (2,81+£0,51) - 102 | (2,56 +0,50) - 10" Granit

Tab. 3.1: *CI/Cl-Verhéltnisse von je einer Granit- und einer Betonprobe, die nach dem

Mahlen einmal mit destilliertem Wasser gewaschen und einmal nicht gewaschen wurden.
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Die Messungen zeigen keine Unterschiede zwischen den Proben, die nach dem Mahlen gewaschen
wurden, und den nicht gewaschenen Proben. Somit kann eine Kontamination der Proben durch
Regenwasser ebenso ausgeschlossen werden, wie eine Kontamination durch das Zerkleinern und

Mahlen.

3.2AMS - Messung

Die Beschleunigermassengpektrometrie (engl. Accelerator M ass Spectrometry, AM S) it eine sehr
empfindliche Methode zur Bestimmung der Konzentration langlebiger Radionuklide in einer Mairix
eines stabilen Isotops (sehe z.B.[Gov99)). Im Fall des Radionuklids **Cl wird as Matrix stabiles Cl,
das aus den 1 sotopen **Cl und *’Cl besteht, verwendet.

3.2.1 Messaufbau

Fiir den Nachweis von *Cl wurde der von Haberstock und Mitarbeitern benutzte Aufbau verwendet
[HHK™86]. In Abbildung 3.2 ig das gesamte am Garchinger Beschleunigerlabor verwendete
Nachweissystem fir **Cl-Messungen dargestellt. Wichtig ist dabei, dass das stabile Isobar *°S,
welches as Verunreinigung in den Proben vorhanden ist, von *Cl abge-trennt werden kann.

In ene Casum-Sputterionenquelle mit sphérischem lonisator [Urb86], die routinemadg am
Beschleunigerlabor eigesetzt wird, werden die Silberchloridproben eingebracht. Dort werden
negativ geladene lonen erzeugt und mit Hilfe einer Extraktionsspannung von 34 kV beschleunigt. Mit
dem 90°-Injektormagnet werden nun enfach-negativ geladene lonen mit Masse 36 ausgewahlt.
Dabei kénnen **CI, *CIH" und *S’ noch nicht unterschieden werden. Nach einer Vorbeschleunigung
von 150 kV werden se in den MP-Tandembeschleuniger eingeschossen. Die Termina spannung des
Tandem betrug 10 MV. Beim Durchgang durch die Kohlenstoff- Stripperfolieim Termind verlieren
die lonen enen Tel ihrer Elektronen und werden ds pogtive lonen weiterbeschleunigt. Dabel
werden chemische Bindungen aufgebrochen. Molekile wie HCl konnen so nicht mehr zum
Messuntergrund beitragen. Uber den nachfolgenden 90°-Anadysiermagnet wird der 8° Zustand
ausgewahlt. Die lonen besitzen nun eine Energie von 90 MeV bzw. 2,5 MeV/Nukleon und werden
nun in den Buncher und dann in den Schwerionennachbeschleuniger (SchwelN) eingeschossen.
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Abb. 3.2: Fir die *Cl-Messungen am Garchinger Beschleunigerlabor verwendeter

Messaufbau.



40 Aufbereitung der Proben und AM S-Messung

Zwischen dem Buncher und dem SchwelN befindet sch eine watere Kohlenstoff-Folie
("Nachgtrippfali€”), mit deren Hilfe weitere Elektronen abgestreift werden. Mit dem Magneten AM1
wird der 14" Zustand ausgewahlt. Mit Hilfe des SchwelNs werden die lonen auf eine Energie von
43 MeV/Nukleon beschleunigt, um in einer weiteren Kohlenstoff-Folie ("Nacktstrippfoli€”)
zwischen den Magneten AM1 und AM2 mit gentigend hoher Wahrscheinlichkeit (etwa 7 %) dle
Elektronen abstreifen zu kénnen. Nun kann am Magneten AM2 der 177 Zugtand ausgewahit
werden. *°S, der aufgrund seiner Kernladungszahl nur maximal den Ladungszustand 16" erreichen
kann, wird so von *CI*"* abgetrennt. In einer Bragg-lonisationskammer [Hab85] wird aus der
aufgenommenen Bragg-Kurve aus dem Maximum die ZInformation und aus dem Integra Uber die
Gesamtkurve die Energieinformation gewonnen. So koénnen die direkt einfalenden *CI*"* lonen von
alen anderen lonen, die nur durch Streuung in den Detektor gelangen, unterschieden werden. Die
Aufnahme und Verarbeitung der Daten erfolgte auf Linux-Rechnern mit Hilfe des Programmpakets
MARaBOOU (MBS And ROOT Based Onling’ Offline Utility) [LSS99].

3.2.2 Aufgenommene Spektren

Die vom Detektor erhdtenen E und Z-1nformationen werden am Rechner ds Spektren dargestellt.
Dabel wird das Z-Signd gegen das E-Signd aufgetragen. Ausgehend von der Messung eines
Standards mit bekanntem *Cl/Cl-Verhdtnis wird ein sogenannter Cut gesetzt, der den Bereich
bestimmt, in denen **Cl-Ereignisse zu erwarten sind. Ein zweiter, groRerer Cut wird zusiizlich
gesetzt, um zu sehen ob gestreute lonen in die Néhe des eigentlichen Cuts gelangen konnen. In den
Abbildungen 3.3 - 3.5 sind typische Spektren eines Standards, einer Blankprobe und einer Probe
aus Hiroshima dargestdlt. In Abbildung 3.6 ist ein Spektrum dargestdllt, das vor November 1999
gemessen wurde. Damals wurde den Proben zur Stabilisierung der Tandemspannung *°S beigemischt
[Hub99]. Man kann erkennen, dass in den Spektren 3.3 - 3.5 deutlich weniger gestreute **S
Ereignisse snd dsim Spektrum 3.6 .
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Abb. 3.3: Spektrum eines Standards mit einem *Cl/Cl-Verhéltnis von 1 - 10™,

(Messzeit t = 413 s; *CI-Strom | = 4,0 pA)
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Abb. 3.4: Spektrum einer Nullprobe.
(Messzeit t = 3063 s; *°Cl-Srom| = 4,8 uA)
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Abb. 3.5: Spektrum einer Probe aus Hiroshima.
(Messzeitt = 752 s; *Cl-Srom| = 8,3 uA)
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Abb. 3.6: Spektrum einer Probe aus Hiroshima von Februar 1999. Durch den beigemischten
%Sist der Anteil an gestreuten **S-Ereignissen deutlich héher alsin den neuen Spektren.

(Messzeit t = 1829 s; *Cl-Strom | = 1,7 pA)
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3.2.3 Ablauf der M essungen

Be der Beschleunigermassenspektrometrie wird das **Cl/Cl-Verhétnis gemessen Dabei wird zuerst
der Injektormagnet auf Masse 35 bzw. 37 eingestellt und der Strom am Faraday-Cup vor dem
Tandem gemessen. Danach wird des gesamte System auf Masse 36 umgestellt und die **CI-
Ereignisse im Bragg- Detektor gezahlt.

Vor und nach jeder Probe wird die Tranamisson T durch das gesamte Strahlfiihrungssystem mit
ginem Standard mit bekannter *°Cl/Cl-Konzentration bestimmt. Die in dieser Arbeit verwendeten
Standards hatten eine *°Cl/Cl-Konzentration von 1 - 10™ . Die Tansmisson wurde mit Gleichung
3.1 bestimmt. Dabei waren die Messgrofien Cup-Strom, Zahl der Ereignisse und Messzeit. Typische
Werte fir die Gesamttransmission liegen zwischen 1 und 2 Promille.

Bea ener Probe wird aus den MesxgrofRen Cup-Strom, Zahl der Ereignisse, Messzeit und
Transmission die *Cl/Cl-Konzentration G- der Probe bestimmt. Dazu wird ebenfals Gleichung 3.1
verwendet, wobei Cs durch Cp ersetzt wird.

T_N>e>A

= 3.1
| X >C, &1

T = Transmisson

N = Zah! der **CI-Ereignisse im Detektor

e = Elementarladung [c]

| =3ClI- bzw. ¥'CI-Strom gemessen am Faraday-Cup [A]

t = Messzeit [

Cs = %Cl/Cl-K onzentration des verwendeten Standards

A = Isotopenanteil von *Cl bzw. *Cl; je nachdem welcher Strom verwendet wurde,
Anteil *Cl = 75,77% ; Anteil *'Cl = 24,23% [Kar95].

Da die Beschleunigermassengpektrometrie mit nacktgestrippten lonen untergrundfre ist, erlaubt dies
fur die Nachweisgrenze eine Definition von einem nachgewiesenen Ereignis pro Stunde. Fir einen
ereichten *CI-Strom am Tandemeingang von 10 pA egibt sch so fur die instrumentele

Nachweisgrenze ein **Cl/CHVerhdtnisvon 2 - 10 .
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3.2.4 M essung der Nullproben

Um sowohl den *Cl-Untergrund der Aufbereitung as auch den Untergrund des Mess-Systems zu
bestimmen, wurden Kochsalzproben aufbereitet und gemessen. Dabel ist zu beachten, dass das
Ubersprechen in der Hochstromionenquelle £ 1 %o ist [Hub99]. Bei Veawendung eines Standards
mit dnem *Cl/Cl-Verhdtnis von 1 - 10™ ist dso bei der Messung einer Blankprobe ein **CI/Cl-
Verhdtnis von 1 - 10™ zu erwarten. Dain dlen im Rahmen dieser Arbeit gemessenen Proben die
%Cl/Cl-Verhatnisse deutlich groRer waren (Sehe Kap.4), schien es nicht notwendig, einen niedriger
konzentrierten Standard zu verwenden. Ein niedriger konzentrierter Standard wiirde die Messzeiten
deutlich verlangern.

Die Messungen der Blankproben dler Strahlzeiten snd in Tab. 3.2 zusammengefass.

Strahlzeit gemessenes *CI/Cl-Verhéltnisder Nullproben [ x 10
Februar 1999 (0,08 % 0,08)
Marz 1999 (0,2 + 0,13)
November 1999 (0,14 % 0,08)
Oktober 2000 (0,35 % 0,25)
Februar 2001 (0,12 % 0,07)
August 2001 (0,05 + 0,05)
Mé&rz 2002 < (0,16 £ 0,16)
August 2002 (0,07 = 0,07)

Tab. 3.2: Gemessene *Cl/Cl-Verhaltnisse in den jeweiligen Nullproben der durchgefiihrten
Srahlzeiten.

Die gemessenen Konzentrationen der Nullproben entsprechen im Wesentlichen dem Ubersprechen
der lonenquelle. B den gemessenen **Cl/Cl-Verhdtnissen in den Proben wurde der Nullproben

Wert der jewelligen Strahlzeit abgezogen.
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Kapitel 4

Ergebnisse der *°Cl M essungen

Die Ergebnisse dler im Rahmen dieser Arbeit sowohl an Proben aus Hiroshima, ds auch an den
Steinbruch-Proben  durchgefiihrten Messungen (Sehe Kapited 2) werden in diessm Kapite
zusammengefasst. Die angegebenen Fehler ergeben sich aus Fehlern der Strommessung, der
Transmisson und den atistischen Fehlern.

4.1 Messung der Proben aus Hiroshima

Die folgenden drei Tabellen fassen dle erhdtenen **Cl/Cl-Verhdtnisse fir Proben aus Hiroshima
zusammen. Tabdle 4.1 zeigt die Ergebnisse dler im Rahmen dieser Arbat beschafften und
gemessenen Proben mit Ausnahme des B Gebaudes. Aufgrund der Vielzahl der dort durchgefihrten
Messungen sind diese Ergebnisse gesondert in Tabelle 4.2 aufgelistet. Die gemessenen **CI/Cl-
Verhdtnisse der Proben fiir die **Cl - ***Eu Vergleichsmessungen sind in Tabelle 4.3 gezeigt.

Man erkennt, dass die gemessenen *Cl/CI-Verhdtnisse von 1,67 -10™° (Motoyasu Briicke) nahe
am Hypozentrum mit steigenden Absténden re immer weiter abfdlen, bisin den Bereichvon 1 - 10
fur grofe Absténde vom Hypozentrum.

Nach diesen Tabelen werden die Messargebnisse im Einzelnen noch diskutiert. Dabel wird auf

mogliche *Cl-Beitrége in den Steinen, die durch kosmische Strahlung oder U- bzw. Th-Zerfdle
nattrlich produziert wurden, nicht eingegangen. Eine Diskussion folgt in Kapitd 4.2.
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Probe Nr. re Material Tiefe *cl/cl
[m] [om] [x10™]

Saikgji N31 590 Granit 94-11,4 1570+ 70
N22 590 Granit 0-21 1300 £ 70
Fukoku- 1 661 Glimmer 0-1 633 + 56
Gebaude 2 661 Granit 2,2-4,5 265+ 15
3 661 Beton ca 18 322 + 36
Sinkgji 1 1012 Granit Oberfléche 195+35
2 1012 Granit Oberflache 204+28
3 1012 Granit Oberflache 214+24
4 1012 Granit Oberfléche 212+41
Ganjyqii 1 1159 Granit Oberflache 552 0,6
2 1159 Granit Oberfléche 31+£03
Tukueji - 1295 Granit Oberfléche 2604
Hosenji 1 1303 Granit Oberflache 2,6+0,6
2 1303 Granit Oberflache 23+05
3 1303 Granit Oberfléche 22+0,7
Jyunkyoji - 1352 Granit Oberfléche 2304
Rotkreuz- 1 1593 Beton 52 1,5+0,6
Hospital 2 1593 Beton 13,9 1,0£05
PSO-Gebaude - 1694 Granit Oberflache 1,2+0,3

Tab. 4.1: Messergebnisse aller im Rahmen dieser Arbeit beschafften und untersuchten Proben

aus Hiroshima, mit Ausnahme des E-Gebéaudes. re : Abstand vom Epizentrum.
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Probe Nr. re Material | Hohe Tiefe *cl/cl

[m] [m] [em] [x10™]
Abdeck- 1 1495 Granit - 0-2 20+04
Platten 2 1495 Granit - 0-2 1,4+0,2
3 1495 Granit - 0-2 1,1+0,3
4 1495 Granit - 0-2 09+0,2
Mittelwert (1-4) | 1-4 1,1+0,1
5 1503 Granit - 0-2 0,9+0,3
Bohrkern 1 1-2 1495 Granit 12 0,5-2,5 1,704
1-4 1495 Granit 12 6-8 1,2+0,2
1-5a 1495 Granit 1,2 8-10 20+£0,3
1-7 1495 Beton 12 24-26 1,1+0,3
1-9 1495 Beton 12 33,5-35,5 0,7+0,2
Bohrkern 2 2-2 1501 Granit 12 1-3 1,1+0,2
Bohrkern 3 3-2 1506 Granit 12 1-3 1,0+0,2
Bohrkern 4 4-2 1495 Beton 4,9 6-8 1,1+0,2
Bohrkern 5 5-3 1506 Beton 4,9 6-8 08+0,2
Bohrkern 6 6-2 1495 Beton 8,4 6-8 0,6+0,2
6-8 1495 Beton 8,4 24-26 05+0,2
6-10 1495 Beton 8,4 31-33 09+0,2

Tab. 4.2: Zusammenfassung aller gemessenen *CI/Cl-Verhéltnisse in Proben von der
Nordfassade des sogenannten E-Gebaudes der Universitat von Hiroshima. re : Abstand vom

Epizentrum. Fir eine genaue Lagebeschreibung der Proben siehe Abb. 2.9 .
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Probe re M aterial *cl/cl
[m] [x10™]
Motoyasu Brlcke 598 Granit 1670 + 118
Shirakami Schrein 763 Granit 188 + 15
Honkeiji 1065 Granit 17,7+ 2,0
Myochgji 874 Granit 114 + 10
Alte Préafektur 1055 Granit 221+21
Enryuuji 1080 Granit 168+21
Shingyoji 1093 Granit 99+11
Rathaus (City Hall) 1171 Granit 33+04
Kozenji 1299 Granit 22+04
Senngyoji 4349 Granit 2607

Tab. 4.3: Messergebnisse der Proben firr die *Cl - 2Eu-Vergleichsmessungen. re : Abstand

vom Epizentrum.

Saikoji Grabstein

In Proben dieses Grabsteins wurden bereits von Haberstock und Mitarbeitern *Cl/Cl-Tiefenprofile
mit AMS bestimmt (siehe [HHK *86] und [KHY *90]). Um diein dieser Arbeit erstmalig verwendete
trégerfreie chemische Aufbereitung zu Uberprifen und die damals erzidte Genauigkelt zu verbessern,
wurden die beiden Proben N31 und N22 im Rahmen dieser Arbeit aufbereitet und gemessen. Die
Ergebnisse dieser Messungen sind zusammen mit dem frilher gemessenen Tiefenprofil in Abbildung
4.1 dargestdit.

Der Wert fur die Probe N31 (Tiefe 9,4-11,4 cm) simmt mit dem von Haberstock in dieser Tiefe
gefundenen Maximum gut Uberein. Das Ergebnis fir die Probe N22 (Tiefe 0-21 cm) liegt deutlich
niedriger ds N31. Mittet man die von Haberstock erhatenen Werte aus den Tiefen 0-22 cm, so
ghdt man en mittleres *Cl/CHVerhdtnis von 1,27 - 10% ; das simmt mit dem Fir N22
gemessenen Verhdtnis von (1,30 + 0,07) - 10™° sehr gut tberain.

Die deutlich kleineren Undcherheiten der neuen Messungen sind auf die tragerfreie Chemie
zurlickzufUhren.
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Abb. 4.1: *CI/Cl-Tiefenprofil im Granitgrabstein vom Saikoji-Friedhof (Werte aus
[KHY"90]). Im Vergleich zu den beiden in dieser Arbeit gemessenen Proben N31 und N22.
N31 stammt aus der Tiefe 9,4-11,4 cm; N22 repréasentiert den Mittelwert aus einem 21 cm
langen Bohrkern. (siehe Abb. 2.3).

Fukoku Gebaude

In Proben vom FukokuGebéaude wurden in der Vergangenheit bereits Messungen der Radioi sotope
B2Ey und ®Co durchgefuinrt und zum Teil verdffentlicht. Um diese mit den **Cl-Messungen zu
vergleichen, werden Konversonsfaktoren benutzt, um die gemessenen Aktivitden in die
entsprechenden  **CI/Cl-Konzentrationen umzurechnen (sehe Anhang A). Dazu wurden die
Habwertszeiten, das spezifische Gewicht und die Wirkungsguerschnitte miteinander verrechnet. Auf
diese Weise ergeben sich folgende Konversionsfaktoren [Egh99]:

Fur 2 Eu: 1 Bg/mg (**?Eu) = 1,77 - 10™ *Cl/CI

Fur °Co: 1Bg/mg (*Co) = 1,73 - 10 *CI/Cl

Die Messungen am Fukoku Gebéaude sind in Tabelle 4.4 zusammengefasst.
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Isotop | Material Tiefe Hohe Aktivitdt | entsprechendes |Referenz
[cm] [m] [Ba/mg] %Cl/CI-Verh.
*Cl Granit 0-1 6,8 - (6,3+0,6) - 10 | Tab. 4.1
Granit 2,2-45 6,8 - (27+02) -10" | Tab4.1
Beton » 18 6,8 - (32+04) -10™ | Tab. 4.1
B2y Granit 0-0,3 6,0 856+82 | (15+15)-10M | [Roes7]
Granit 3,6-4,0 6,0 622+122| (11+22) -10™" | [Roe87]
Beton 13,8- 14,9 6,0 36,5+ 10,5| (65+1,9)-10™ | [Roe87]
Granit 0-2 15,0 32+17 | (57+30) 10" |[SIH'93]
Granit 0-2 1,85 30+7 (53+1,3) - 10" | [KatOO]
%Co Eisen - 22,0 57 9,8-10™ [Kat00]

Tab. 4.4: Vergleich der Messungen am Fukoku-Gebaude. Die gemessenen Aktivitaten wurden

mit Hilfe der Konversionsfaktoren in die entsprechenden **Cl/Cl-Ver héltnisse umger echnet.

Daim Falle von ®Co auch epithermische Neutronen zur Produktion beitragen, ist hier ein um etwa
10% hoherer Messwert zu erwarten. Auch die Hohe der Proben Uber dem Boden lasst
unterschiedliche Messwerte erwarten.

Der in dieser Arbat erhdtene Wert fir die Oberflachenprobe stimmt gut mit den von Shizuma
[SIH"93] und Kato [Kat00] erhatenen Werten Uberein.

Die von Nakanishi [Roe87] erhdtenen ?Eu-Werte und der von Kato [Kat00] erhatene ®Co-
Werte liegen dagegen deutlich hoher.

Grabsteine von Sinkoji, Ganjyoji, Tokueiji, Hosenji und Jyunkyoji
Da der genaue Standort der einzelnen Grabsteine auf dem Friedhof heute nicht mehr rekongruiert
werden kann, wurden vom Sinkoji-Friedhof vier Grabsteine gemessen. Es wurden auch von den
Friedhdfen Hosenji (3) und Ganjygji (2) mehrere Grabsteine gemessen. Durch den Vergleich dieser
Messungen kann nun besimmt werden, wie groR die Unterschiede der gemessenen *°Cl/CH-
Konzentrationen auf einem Friedhof sein kénnen. Die Ergebnisse dieser drel Friedhtfe sind in Abb.

4.2 dargestellt.
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Abb. 4.2: Messergebnisse der einzelnen Grabsteine von den Friedhtfen Snkoji, Hosenji und

Ganjyoji im Vergleich.

Die Messungen be den Friedhdfen Sinkoji und Hosenji zeigen keine Unterschiede der
Einzdmessungen. Beam Ganjyoji-Friedhof ist eine der beiden gemessenen Proben deutlich niedriger
as die andere. Das l&sst darauf schlief3en, dass eine Probe moglicherweise von einem Gebaude
abgeschirmt worden war.
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Zusammenfassend it festzugtdlen, dass eine Abschirmung einzelner Proben nicht ausgeschlossen
werden kann, aber gerade die Messungen bei Sinkoji und Hosenji zeigen deutlich, dass eine
Kenntnis der genauen Standorte der Grabsteine nicht notwendig i<t

Zum Zweiten konnen nun Grabsteine mit vergleichbaren Abstanden vom Hypozentrum, aber aus
verschiedenen Richtungen miteinander verglichen werden. Verglichen werden kann so Hosenji mit
den beiden Grabgteinen Tokueji und Jyunkyoji. Gerade Tokuelji und Hosenji haben sehr dhnliche
Abgténde zum Hypozentrum, liegen jedoch in unterschiedlichen Richtungen (vgl. Abb. 2.1). Die
gemessenen *°Cl/Cl-Verhdtnisse in den Proben von diesen beiden Friednifen passen sehr gut
zusammen. Somit gibt es keine erkennbaren Anzeichen fir richtungsabhéngige Asymmetriecffekte
der Neutronenfluenz, wie se in [PPI"83] diskutiet wurden. Auch in [SIH93] wurden keine
Asymmetriesffekte gefunden.

E-Gebaude (Fakultat der Wissenschaften der Universitat Hiroshima)

Dieses Gebaude wurde aus mehreren Griinden fiir umfangreiche Untersuchungen ausgewahlt:
- Das Gebaude ist eines der wenigen Gebaude in Hiroshima, die bis heute erhaten sind.
- Sane Entfernung 1m Hypozentrum it weit genug, um die in Kagpitel 1 diskutierte Diskrepanz zu
untersuchen. Gleichzeitig Sind die **CI/Cl-Verhdltnisse noch hoch genug, um AMS-Messungen leicht
durchfihren zu konnen.

Das Gebdude besteht sowohl aus Granit ds auch aus Beton So kdnnen Messungen an

Granitproben direkt mit Messungen von Betonproben verglichen werden.

Bodenplatten

Als erste Proben vom E-Gebédude wurden die Bodenplatten gemessen. Dabel wurde von den
Proben 1 - 4, die dle direkt den Atombombenneutronen ausgesetzt waren, ein gewichteter
Mittelwert gebildet. Der Wert dieses Mittelwerts von (1,1 + 0,1) - 10™ liegt nur etwas hoher as der
Wert fiir die Probe 5 von (0,9 + 0,3) - 10™, die ja durch das Gebéude selbst abgeschirmt war.
Selbst wenn man die Tatsache berticksichtigt, dass thermische Neutronen weitgehend isotrop vertellt
snd und Abschirmeffekte daher nicht so stark ausgeprégt sind, wirde man dennoch einen stérkeren
Unterschied erwarten. Dies deutet darauf hin, dass in diesen Proben die Produktion von **Cl durch
die Atombombe nur eine kieine Rolle gespielt hat und der grolRere Teil des *°Cl auf natiirliche Weise
entstanden ist (Sehe Kapitd 4.2).
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Bohrkerne

Um die Ergebnisse der Messungen an den Bodenplatten zu bestdtigen und um weltere
Untersuchungen durchzuftihren, wurden zusétzlich zu den Bodenplatten noch 6 Bohrkerne a's Proben
genommen.

Die Ergebnisse der Granit- Oberfl&chenproben (1-2, 2-2, 3-2) simmen sehr gut mit den Ergebnissen
der Bodenplatten 1 - 4 Uberein. Der gewichtete Mittelwert der 3 Granit-Oberflachenproben (1,12 +
0,12) - 10™ ist mit dem gewichteten Mittelwert der Bodenplatten 1 - 4 beinahe identisch. Die
Messungen der Bodenplatten wurden somit voll bestétigt.

Da der obere Tell des Gebaudes aulen mit Ziegeln verkleidet war, sind die ersten Betonproben, die
gemessen werden konnten, aus einer Tiefe von 6 - 8 cm. Vergleicht man nun die Messungen 1-4 und
4-2, die aus gleicher Tiefe slammen, so ergeben sich mit (1,2 + 0,2) - 10" und (1,1 + 0,2) - 10
sehr ghnliche Werte. Auch der gewichtete Mittelwert der 3 Beton-Oberfléchenproben von (0,73 +
0,1) - 10™ it vergleichbar mit dem Wert fiir die Granit-Proben. Somit deutet nichts darauf hin, dass
Unterschiede der chemischen Zusammensstzung von Beton und Granit die von Straume und
Mitarbeitern [SEW*92] in Beton- Proben gemessenen hohen Werte erklaren kann.

Die Abbildungen 4.3 und 4.4 zeigen Tiefenprofile der Bohrkerne 1 und 6.
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Abb. 4.3: *Cl/CI-Tiefenprofil im Bohrkern Nr. 1 des E-Geb&udes. Der genaue Aufbau des
Bohrkernsist in Abb. 2.11 gegeben.
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Abb. 4.4: *Cl/Cl-Tiefenprofil im Bohrkern Nr. 6 des EGebaudes. Der genaue Aufbau des
Bohrkernsist in Abb. 2.11 gegeben.

Bei Bohrkern Nr. 1 wurden hohe Werte nahe der Oberfldche gemessen, die Werte aus grof3erer
Tiefe and deutlich niedriger. Dasigt ein Tiefenprofil wie man es erwarten wiirde.

Bel Bohrkern Nr. 6 sind der Wert nahe der Oberflache und der Wert bei 25 cm beinahe gleich,
wahrend der tiefste Wert sogar etwas hoher liegt. Wie bereits erwéhnt, gibt es Hinweise darauf, dass
ein groler Teil des *Cl in diesen Steinen nicht durch die Atombombe produziert wurde, sondern
nattrlich produziert wurde. Da Bohrkern Nr. 6 aus Beton besteht und Beton eine Mischung aus
verschiedenen Komponenten ist, konnten Unterschiede des natiirlichen *Cl/CI-Verhdtnisses in den

einzelnen Komponenten dieses Tiefenprofil erkléren.

Rotkreuz-Hospital
Die Proben des Rotkreuz-Hospitals wurden nicht wie ale sonstigen Proben in Miinchen aufbereitet.
Stattdessen wurde von Dr. Straume von der Universitét von Utah beraits aufbereitetes Siberchlorid
gechickt. Da diese Proben bereits in Livermore an LLNL und an der Université von Perdue

untersucht worden waren, erlaubte eine Messung dieser Proben in Miinchen eine Uberprifung der
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Methode der Beschleunigermassenspektrometrie an den verschiedenen Labors. Die Ergebnisse sind
in Tabelle 4.4 zusammengefass.

Probennr. L abor *cl/cl
[x10™]
1 Minchen 15+0,6
LLNL 2,29+ 0,21
Perdue 2,12+ 0,32
2 Munchen 1,0+ 0,5
Perdue 1,38+ 0,18

Tab. 4.5 : Messergebnisse des Rotkreuz-Hospitals. Vergleich der verschiedenen Labors. Die

Werte vom LLNL und Perdue stammen von [ Str01].

Die im Ramen diesr Arbet in Minchen ezdten Ergebnisse snd im Rahmen der
Messunsicherheiten mit den Werten aus Livermore und Perdue kompatibel. Die rdativ hohen
Messunscherheiten bel den Ergebnissen aus Miinchen sind auf die sehr kleinen Probenmengen von
1-2 mg zurlickzufhren.

Zusitzlich ist auch hier festzustellen, dass die gemessenen **Cl/CI-Verhdltnisse wie beim E-Gebaude
im Bereich von 1 - 10™ liegen, obwohl das Rotkreuz-Hospital weiter vom Hypozentrum entfernt ist.
Auch das weist darauf hin, dess der Grofteil des **Cl natiirlich produziert wurde und nur ein kleiner
Teil durch die Atombombenneutronen produziert wurde.

PSO-Gebaude

In Betonproben von diesem Gebaude hatte Straume et d. grole Diskrepanzen zwischen Messungen
und DS86-Rechnungen festgestellt [SEW*92]. Das in dieser Arbeit gemessene *Cl/Cl-Verhdtnis
liegt auch hier, obwohl das PSO-Gebdude deutlich weiter entfernt ist als das E Gebdude und das
Rotkreuz-Hospital, im Bereich von 1 - 10% . Dies deutet wieder darauf hin, dass der Grofeil des
%Cl nicht atlombombenproduziert ist.
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Proben der *Cl - ®*Eu-Vergleichsmessungen

Da uns von diesen Proben nur die Abstdnde vom Hypozentrum, nicht aber Informationen Uber
genaue Geometrie und Abschirmung der einzelnen Proben zur Verfligung gestdlt wurden, ist es
schwierig, die Ergebnisse genau zu diskutieren. Festzuhdten ist, dass Proben aus ahnlichen
Entfernungen wie zuvor gemessene Proben, wie z.B. Salkgji und Motoyasu, auch sehr dhnliche
Ergebnisse liefern. So liefert auch die Messung der Kozenji-Probe mit (2,2 + 0,4) - 10™ fast den
identischen Wert wie die Messung der Jyunkyoji-Probe (2,3 + 0,4) - 103

Auffalig it der sehr hohe Wert fir die Messung der Senngygji-Probe. Bel dieser Probe erwartet
man aufgrund des sehr groRRen Abstandes vom Hypozentrum ein sehr niedriges *Cl/Cl-Verhdtnis
Das Verhdtnis ist jedoch hoher d's die gemessenen Verhdtnisse beim E-Gebaude. Auch dieser hohe
Wert deutet darauf hin, dass in dieser Probe der grofte Teil des **Cl nicht durch Neutronen der
Atombombe produziert wurde.

Zusammenfassung aller Ergebnisse

Die Ergebnisse dler oberflachennahen Proben sind in Abbildung 4.5 ds Funktion des Abstandes
vom Epizentrum dargestdlt. Dazu wurden die Werte aus Tabdle 4.1 benutzt. Vom EGebaude
wurde der Mittelwert der Bodenplatten 1 - 4 und die Werte der oberfléchennahen Proben der
Bohrkerne (1-2, 2-2, 3-2, 4-2, 5-3 und 6-2) benutzt. Die Ergebnisse der *Cl - “*Fu
Vergleichsmessungen snd in Tabelle 4.6 und in Abbildung 4.6 zusammengefasst bzw. dargestdlit. In
beiden Abbildungen sind zum Vergleich gerechnete *°CI/Cl-Verhdtnisse, die mit dem einen Meter
Uber dem Boden gdtenden DS86-Neutronenspektrum erhaten wurden, engezeichnet.
Abschirmungen snd in den Rechnungen nicht enthdten (engl. freein air; FIA).

Aus Abbildung 4.5 wird deutlich, dass die gemessenen **Cl/Cl-Verhdtnisse nahe am Epizentrum
niedriger sind ds die mit Hilfe von DS36 gerechneten Verhdtnisse (vgl. Abb. 1.7). Fir grofe
Abstdnde werden ab etwa 1350 m grofRere Verhdtnisse gemessen als mit DS86 gerechnet.
Allerdings missen fUr einen genauen Vergleich lokde Unterschiede, wie z.B. Geometrie, Tiefe, Hohe
Uber dem Boden etc, fur jede einzelne Probe be den Rechnungen berlicksichtigt werden.
AuRerdem muss fiir Proben aus grofien Absténden, die somit ein niedriges **Cl/C-Verhdtnis haben,
eine sorgfatige Bestimmung des natiirlichen *°Cl/CI-Verhdtnisses erfolgen. Dieses natiirliche **Cl/CI-
Verhdtnis muss dann von den gemessenen Verhdtnissen abgezogen werden. Eine ausfthrliche

Diskussion findet in Abschnitt 4.2 und in Kapitd 5 Hett.
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Abb. 4.5: Gemessene *Cl/Cl-Verhéltnisse in Abhangigkeit vom Abstand vom Epizentrum. Im
Vergleich dazu mit DS86 gerechnete Werte [ Egb01] .
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Abb. 4.6; Zusammenfassung der **Cl - ™2Eu-Vergleichsmessungen. Dargestellt sind die in
dieser Arbeit erhaltenen Ergebnisse im Vergleich mit den in den USA [Sr02] und Japan
[Nag02] erhaltenen *Cl-Ergebnissen und den Ergebnissen der *Eu Messungen [Kom02].
Die ™Eu-Aktivitaten wurden in *Cl/Cl-Verhaltnisse Umgerechnet (Anhang A).
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Probe re | Straumeet al. | Nagashimaet al. M nchen Komuraet al.
[m] %Cl *Cl %cl B2y
[x 10" [x 10 [x 10 [x 10
M otoyasu 598 | 1650+09,1 2250 + 80 1670 + 118 1760 + 81
Shirakami 763 215+ 3,3 252+ 11,7 188 £ 15 269 + 14
Honkeiji 1065 | 139+0,3 16,0+ 1,1 17,7+ 2,0 -
Myochoji 874 | 974+24 125+ 11,2 114 + 10 110+ 7
Alte Prafektur | 1055 | 41,6+0,6 288+ 1,3 221+21 278+23
Enryuuji 1080 | 14,1+04 209+27 16,8+ 2,1 18,8+ 2,3
Shingyoji 1093 | 139+0,3 137+ 17 99+1,1 138+ 1,8
Rathaus 1171 - 48+03 33+0,4 5,0 £ 4,4
K ozenji 1299 | 4,402 2,5+ 0,45 22+0,4 2,7+0,7
Senngyoji | 4349 | 27+02 30£04 2,6+0,7 -

Tab. 4.6: Ergebnisse der *Cl - ®?Eu-Vergleichsmessungen. Zusammengefasst sind die, im
Rahmen dieser Arbeit, in Miinchen gemessenen *Cl/Cl-Verhéltnisse, die in den USA von
Straume et al. [Sr02] und in Japan von Nagashima et al. [Nag02] gemessenen **Cl/Cl-
Verhdltnisse und die in *Cl/Cl-Verhdltnisse umgerechneten (siehe Angang A) “’Eu-
Messungen von Komura et al. [Kom02] .

Ba den *Cl - “EuVerglechsmessungen liegen die von Nagashima gemessenen Werte
systematisch etwas hoher ds die in Minchen gemessenen Werte. Die von Straume gemessenen
Werte schwanken im Vergleich zu den Werten aus Minchen und Japan. Die von Komura
gemessenen *?Eu-Daten stimmen mit den Werten aus dieser Arbeit und den Werten von Nagashima
im Rahmen der Ungcherhelten gut Gberein. Grundsétzlich zeigen dle Messungen enen sehr &hnlichen
Verlauf.

Die gemessenen *Cl/Cl-Verhdtnisse und die Werte der *2Eu-Messungen sind auch hier nahe am
Epizentrum niedriger as die mit DS86 gerechneten. Die Messungen in grofieren Entfernungen zum
Epizentrum zeigen keine sgnifikanten Unterschiede zu den DS36-Rechnungen. Da die entfernteste
Probe aus enem Abstand von 1300 m vom Epizentrum stammt, ist auch noch kein sgnifikanter
Unterschied zu erwarten (vgl. Abb. 4.5). Die Probe vom Rathaus (1171 m vom Epizentrum) liegt
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sowohl bel den Messungen aus Minchen, ds auch be den Messungen von Nagashima deutlich
niedriger ds die Rechnung. Dies deutet darauf hin, dass diese Probe zum Zeitpunkt der Explosion
abgeschirmt war.

4.2 Messung des *°Cl I n-situ-Unter grunds

Um das **CI/Cl-Verhdtnis, das netiirlich in Granitproben vorkommt, zu untersuchen, wurden Proben
aus 4 Steinbriichen gemessen. Der Zusammenhang zwischen den Proben und den Steinbriichen ist in
Tabdle 2.4 dargestdlt. Es wurde zuerst pro Steinbruch je eine Probe untersucht. Spéter wurden
dann aus dem Giin-Steinbruch weitere 5 Proben aus verschiedenen Tiefen gemessen. Die Ergebnisse

and in Tabdle 4.7 zusammengesdlt.

Granittyp Nr. Entfernung Tiefe %cl/Cl
(Steinbruch) [km] [m] [x10™]
Aj 155 (10 - 30) 0,23+ 0,23
lyo 60 (5- 60)° 0,34+ 0,10
Giin 33 (10 - 30)' 0,80+ 0,15
Odachi 33 (7 - 100)° 1,24 + 0,29
Giin Bl 33 Oberflache 1,03+ 0,22
(Tigfenprofil) | B2 33 1,2-13 0,90 + 0,26
B3 33 2,1-23 0,86+ 0,18
B4 33 32-33 0,48+ 0,12
C 33 26 - 33 0,94+ 0,17

Tab. 4.7: Messergebnisse an Steinbruchproben aus der Nahe von Hiroshima, die nicht den
Neutronen der Atombombe ausgesetzt waren. Die Tiefenangaben stammen von [ KatO1] und

[Kat02]. Die mit ( )" gekennzeichneten Tiefen sind geschétzt.

Die Werte der 4 Steinbrtiche snd in Abbildung 4.7, die Werte des Giin-Tiefenprofils and in
Abbildung 4.8 graphisch dargestdlt.
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Das natiirliche *Cl/Cl-Verhdtnisist in den Proben aus den 4 Steinbriichen stark unterschiedlich. Das
bedeutet, dass fur jede Granit-Probe aus Hiroshima genau bestimmt werden muss, woher der Stein
sammt, um den nattirlichen Untergrund richtig abziehen zu kénnen, wenn man Proben jensaits 1300

m vom Epizentrum untersuchen will.
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Abb. 4.7: *Cl/Cl-Verhéltnisse in Proben aus 4 Seinbriichen in der Nahe von Hiroshima.
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Abb. 4.8: 3Cl/Cl-Verhaltnisse als Funktion der Tiefe in Proben aus dem Giin-Seinbruch auf

der Insd Kurahashi.
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FUr Betonproben ist eine genaue Bestimmung des Untergrundes nur sehr schwer méglich, da nicht
rekongruierbar ist, woher die einzelnen Bestandteile des Betons stammen. Schwankungen des
Untergrundes kénnten so das Tiefenprofil von Bohrkern Nr. 6 (vgl. Abb. 4.4) erkléaren.

Die beden Messungen der Steine von der Insd Kurahashi (Giin und Odachi) zeigen Werte im
Bereichvon 1 - 10™ . Dasist genau der Bereich, in dem auch die Werte fiir das E-Gebéude und das
PSO-Gebéaude liegen (Sehe Tabdle 4.1 und 4.2). So kann erklart werden, warum die gemessenen
Verhdtnisse bel beiden Gebauden in einem dhnlichen Bereich liegen, obwohl se verschiedene
Abstdnde vom Hypozentrum haben.

Das Tiefenprofil des Giin-Steinbruchs zeigt einen Abfall der *°CI/Cl-Verhdtnisse mit steigender Tiefe
bel den 4 oberflachennahen Proben B1 - B4, jedoch wieder einen relativ hohen Wert fr die Probe
aus grol¥er Tiefe. Das konnte auf ene unterschiedliche chemische Zusammensetzung der tieferen
Granitschicht hindeuten. Eine genaue Analyse dieser Messungen kann nur mit Kenntnis der genauen

chemischen Zusammensatzung dieser Proben erfolgen. Diese wird gegenwartig bestimmt.

4.3 Zusammenfassung

In Abbildung 4.9 snd nun noch einmd dle Messungen zusammengefasst. Zu den DS86 FIA-
Rechnungen ist nun der minimal (0.23 - 10™) und der maximal (1,24 - 10™) gemessene Wert fir
den natiirlichen Untergrund addiert. So wird ein Bereich eingegrenzt, in dem man die Messwerte fir
Proben aus grof3en Abstdnden vom Epizentrum erwartet.

Man kann deutlich ekennen, dass die Messwerte von Proben mit Absténden gréf3er 1300 m, diein
Abbildung 4.5 noch deutlich hther ds die DS86 FIA-Rechnungen lagen, nun genau in dem
gemessenen Untergrundband liegen.

Aufgrund der groRen Unterschiede des natiirlichen *°Cl/Cl-Verhdtnisses in den untersuchten
Graniten ist es notwendig, fur jede Probe aus Hiroshima, die aus einer Entfernung grof3er s 1300 m
vom Epizentrum stammt, einen individudlen Untergrund zu bestimmen, der dann vom Messwert

abgezogen wird. Dies erfolgt in Kapitel 5.
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Abb. 4.9: Gemessene *Cl/Cl-Verhaltnisse in Abhangigkeit vom Abstand vom Epizentrum. Die
durchgezogenen Linien zeigen mit DS86 gerechnete Werte zu denen der in Abschnitt 4.2
bestimmte maximale und minimale natrliche Untergrund addiert wurde. So ergibt sich ein

Bereich flr den natrlichen Untergrund, der zwischen den beiden Linien liegt.

Fur einen quantitativen Vergleich der Messergebnisse mit den DS86- Rechnungen miissen zusétzlich
noch fuir jede Probe |okale Besonderheiten, die zu einer Anderung des einen Meter (iber dem Boden
angenommenen Neutronenspektrums fhren, berlicksichtigt werden. Dies efolgt in Kapited 6
(Diskussion).
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Kapitel 5

Natirliche In-situ Produktion von °Cl

Wie in Kapitd 4 bereits festgestel It wurde, ist es aufgrund der grof3en Unterschiede des natiirlichen
%Cl-Untergrundes in den untersuchten Graniten notwendig, fir ale Proben, deren **CI/Cl-Verhdtnis
im Bereich vom £ 1 - 10™ liegt, @nen individudlen Untergrund firr jede Probe zu bestimmen. In
diesem Kapitd werden nun Rechnungen vorgestellt, die flr jede Probe ene Bestimmung des
natiirlichen **Cl-Untergrundes erl auiben.

5.1 Reaktionsmechanismen

In der Lithosphéare wird **Cl durch 4 verschiedene Mechanismen produziert [Hei98], [HLJ'02],
[FOK68] :

Spallations- und ander e K er n-Reaktionen dur ch die Nukleonenkomponente der
Hohengtrahlung an K und Ca

Tellchenemission nach dem Einfang von gestoppten negativen Myonen in K und Ca.

Reaktionen an K und Ca durch hadronische und elektr omagnetische Schauer, die durch
schnelle Myonen induziert wer den.

Neutr oneneinfangsr eaktionen an *Cl(n,g)*Cl. Die Neutronen stammen dabei von
Spallationsr eaktionen, M yonen-Einfangsr eaktionen, Reaktionen von schnellen Myonen

oder den a -Zerfallen von U und Th mit anschliel3enden (a ,n) Reaktionen.
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Alle diese Resktionen tragen in Granit, der jeweils etwa 2 % K und Ca enthét, zum natirlichen *CI-
Untergrund be und miissen deshalb bel den spéteren Rechnungen berlicksichtigt werden.

5.2 Berechnung des natiirlichen *Cl Untergrundes

Die folgenden Annahmen wurden [HLJ'02] entnommen. Die Tigfenabhangigkeit der
Produktionsraten durch die Nukleonenkomponente, durch gestoppte negative Myonen und durch
shndle Myonen kann néherungsweise as Exponentidfunktion dargestelt werden. Die
Abschirmlangen ? fur diese Naherung sind ? , = 150 g/cn? fir die Nukleonenkomponente, ? .. =
1510 g/eme fiir gestoppte Myonen und ? ¢ = 4320 g/cn? fur schnelle Myonen.

Fur die Neutroneneinfangreaktionen wird angenommen, dass die Neutronen verlustfrei thermdisiert

werden und nur thermische Neutronen zu den Neutroneneinfangresktionen beitragen.

Produktionsrate P,(0) durch die Nukleonenkomponente

Rechnet man die Produktionsrate aus [HLJ"02] mit Hilfe von [La91] auf die geomagnetische Breite
von Hiroshima um, so ergibt sich auf Meereshthe an der Oberfléche:

Pn(0) = ( h(K)-140 + h(Ca)-37,2 + 1915f(*Cl) ) g*a™ (5.1)
mit:

h(K) : Massenantel von K im Granit

h(Ca) : Massenantell von Caim Granit

f(*°*Cl) : Anteil der Neutronen, die **Cl erzeugen

a(*Cl)>s(*Cl(n, ,?)*Cl)

feen = 2a2)s, 2)

(5.2)

mit:
aZ) :Telchenanteil des Elements bzw. Isotops Z
St(Z) : Wirkungsquerschnitt fir thermische Neutronen des Elements bzw. Isotops Z
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In Gleichung 51 wird die *Cl-Produktionsrate durch Spalationsresktionen an K und Ca
beschrieben. AuRerdem werden (n,g) Resktionen an **Cl durch thermische Neutronen der
Nukleonenkomponente berlicksichtigt.

Produktionsrate P,,.(0) durch gestoppte negative M yonen

P.(0) = ( f(K)fp(K)f (K® *Cl) + f(Ca)fp(Ca)f (Ca® *Cl) + n,(n)f(*Cl)) - 190 g'a*

= (f«(K)5,33 + f(Ca)-7,26 + n,f(*Cl)-190) g'a* (5.3
mit:
f(Z2) :chemischer Compound Faktor des Elements Z
fo(Z2) : Wahrschenlichkeit, dass i nicht zerfdlt bevor es eingefangen wird  (aus [SM87))
f : Wahrscheinlichkeit, dass *°Cl produziert wird nach | Einfang (aus[HLJ'02])
n.-(n) : mittlere Anzahl produzierter Neutronen pro i Einfang im untersuchten Minerd

f,@2)=22P) 54
a a(Z)P(Z)

mit:

P(Z) : durchschnittliche Einfangswahrscheinlichket rdativ zu Sauergtoff (aus[EH82])

n, =a&f.(2)>f,(2)f,(2) (5.5)

mit;

fa(Z)  : mittlere Anzahl emittierter Neutronen pro i Einfang des Elements Z  (aus [Sin74])
Gleichung 5.3 beschreibt die Produktion von *Cl durch i Einfang in K und Ca und die Produktion
durch Neutroneneinfangresktionen an *Cl; die Neutronen stammen dabel aus [ -

Einfangsreaktionen.

Produktionsrate P (0) durch schnelle Myonen

P.+(0) = (h(K)-3,49 + h(Ca)-0,739 + 12,2f(*Cl) ) g*a™ (5.6)
(Werte aus[HLJ'02])
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Produktionsrate Py 1, durch Neutronen aus U- und Th-Zerfallen

Durch (a,n) Resktionen mit a-Teilchen aus den Zerfdlen von °U, U und #*Th und durch
Spontanspatung von 2**U werden in Granit Neutronen produziert. Die Zahl dieser Neutronen ist
abhangig vom U und Th-Gehdt des Granits und der restlichen chemischen Zusammen-setzung. Die
Neutronen produzieren *Cl tber die Resktion *Cl(n,g)*Cl. Die Produktionsrate in Abhangigkeit

der chemischen Zusammensetzung kann [FOK 68] enthommen werden.

Gesamtproduktionsrate P(h) in Abhangigkeit der Tiefeh

Mit den in [HLJ'02] angenommenen exponentiglen Tiefenabhangigkeiten fir myoneninduzierte
Resktionen, ergibt sich:

h h h

P(h) — Ph (0) >e1509/cm2 + Pu_ )elmog/cmZ + Puf >e4320g/cm2 + PU’Th (57)
mit
h : Tiefein mw.e. (meter water equivaent) [g/cné]

Unter Berticksichtigung ener von O verschiedenen Erosongate e ergibt sch die Anzahl von
produzierten *°Cl pro g Granit aus:

t
t

t -

N(h) = cdt"P(h +ext’) xe (5.8)
0

mit;

t : Produktionszeitraum

e : Erosongrate [m/Md]

t * mittlere Lebensdauer von *°Cl
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Um die nattrliche In-stu Produktion in einem bestimmten Stein berechnen zu konnen, miissen die
Elementzusammensetzung, die Erosionsrate und die Tiefe des Steins im Steinbruch bekannt
sin.

Die Abhéngigkeit der produzierten **Cl- Atome von der Erosonsrate und der Tiefeist beispidsweise
in Abb. 5.1 dargestellt. Die Anzahl der produzierten **Cl-Atome in groRen Tiefen ist nur von der
Elementzusammensetzung abhéngig.

w

%Cl-Konzentration [Atome/g ]
=
)

10 2 3

101 PP a2 aal bt el PP |
0 1 10 100 1000
Tiefe h [m.w.e.]

Abb. 5.1: *Cl-Sittigungskonzentrationen als Funktion der Tiefe in der Lithosphére und der
Erosionsrate (2,7m.w.e. entspricht etwa 1 m Granit). Als Elementzusammensetzung wurde die

des Saikoji-Grabsteins [ RUh93] benutzt. Rechnungen nach [Hei98,Hei99].
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5.3 Berechnung des *°Cl In-situ-Untergrundsin Proben

aus Hiroshima und Umgebung

Fur dle Proben aus Absténden > 1000 m vom Hypozentrum wurden Instu-Rechnungen
durchgefiihrt, um enen individudlen **Cl-Untergrund fiir jede Probe besimmen zu koénnen.
Zusitzlich wurde auch der nattrliche In-gtu-Untergrund fir die Proben aus den Steinbrtichen
gerechnet, um diese Rechnungen mit den Messungen zu vergleichen. Dazu wurden fir dle diese
Proben Elementanalysen bei der Firma X-RAL durchgefuihrt (Anhang B).

Zur Bestimmung der Erosongraten in der Umgebung von Hiroshima wurden von Dr. K. Kato,
Hiroshima Prefecturd College of Hedth Sciences, umfangreiche Untersuchungen durchgeftihrt. Die
durchschnittliche Erosonsrate wdtwelt it 0,05 mm/a (nach [KS78]). In Aden ig die
durchschnittliche Erosonsrate 0,13 mm/a (nach [KMT79]). Von Dr. K. Kao wurde die
Erosongate, mit Hilfe von [HKB'99], des Giin Seinbruchs auf 0,05-0,13 mm/a und die
Erosongate des lyo Steinbruchs auf 0,1 mm/a abgeschétzt. Mit ener anderen Methode nach
[FSO99], bei der die Erosonsrate aus der Hohenverteilung in einem Umkreis von 6 km x 6 km
ermittelt wird, ergab sch fur Giin, lyo und Aji ein mittlerer Wert von etwa 0,15 mnva (die
Hohenverteilung ist [DM0O] entnommen). Alle Angaben nach [Kat02].

Fur die nachfolgenden Rechnungen wurde ds typische Erosonsrate e = 0,1 mm/a verwendet.
Allefur die Rechnungen verwendeten Wirkungsguerschnitte sind [Kar95] entnommen.

53.1 Vergleich von gerechnetem und gemessenen *Cl In-situ
Untergrunds in Steinbruchproben aus der Umgebung von

Hiroshima

Die Messungen von Steinbruch Proben, die nicht den Neutronen der Atombombe ausgesetzt waren,
lassen direkt einen Vergleich mit den In-stu-Rechnungen zu. Auch die Messung des Grabgteins vom
Senngyoji- Friedhof kann direkt mit den Rechnungen verglichen werden.
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In den Abbildungen 5.2 - 5.6 sind die Rechnungen fir die 4 Steinbruchproben und den Grabstein

vom Senngyoji-Friedhof dargestdlit. Die dicke durchgezogene Linie gilt fir eine Erodongrate von 0,1
mm/a. Die dinnen durchgezogenen Linien zeigen die Rechnung fir Erosongraten von 0,2 mm/a und
0,05 mm/a. Gleichzeitig ist s waagrechte Linie der Messwert eingezeichnet. Die Unscherheiten der
Messung Snd ds gestrichelte Linien dargestellt. Der Bereich zwischen dem maxima und dem minimal

maoglichen Messwert ist grau unterlegt, der Bereich zwischen der maxima und minima mdglichen

Tiefe gelb. Be einer mittleren Gesteinsdichte von r = 2,7 g/cm entspricht eine Tiefe von 10 m etwa
27 mw.e..

Alle gemessenen und gerechneten *°Cl/Cl-Verhdtnisse der Steinbruchproben sind in Tab. 5.1
zusammengefast. Da 3 der 4 urspringlich gemessenen Proben (lyo, Odachi, Giin) aus
Steingeschéften sammen, kann die Tiefe, aus der die Steine sammen, nur aufgrund ihres Aussehens
gechéizt werden. Um die Tiefenabhdngigkeit der Rechnungen genauer zu untersuchen, wurden vom
Giin-Steinbruch Steine aus verschiedenen Tiefen genommen (B1-C). Dieser Steinbruch wurde
ausgesucht, well vide der untersuchten Proben aus Hiroshima, wie z.B. die Proben vom E-Gebéude,
von der Insdl Kurahashi stammen.
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Abb. 5.2: *Cl-Sittigungskonzentrationen als Funktion der Tiefe in der Lithosphare und der

Erosionsrate fir den Aji-Granit.
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Abb. 5.3: *CI-Sattigungskonzentrationen als Funktion der Tiefe in der Lithosphare und der

Erosionsrate fir den lyo-Granit.
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Abb. 5.4: *ClI-Sattigungskonzentrationen als Funktion der Tiefe in der Lithosphare und der

Erosionsrate fur den Odachi-Granit.
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Abb. 5.5: *ClI-Sittigungskonzentrationen als Funktion der Tiefe in der Lithosphéare und der

Erosionsrate fir den Giin-Granit.
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Abb. 5.6: *ClI-Sattigungskonzentrationen als Funktion der Tiefe in der Lithosphare und der

Erosionsrate fir den Senngyoji-Granit.
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Probe Nr. Tiefe[m] %CI/Cl-Verhaltnis [x10™]
M essung Rechnung
Aji - (10 - 30)° 0,23+ 0,23 0,28 + 0,09
lyo - (5- 60)° 0,34+0,1 0,46 + 0,11
Odachi - (7 - 100)" 1,24 + 0,29 0,75+ 0,14
Giin - (10 - 30)" 0,80+ 0,15 0,64 + 0,08
B1 Oberflache 1,03+ 0,22 22"
B2 1,2-1,3 0,90 + 0,26 1,07
B3 21-23 0,86+ 0,18 15"
B4 32-33 0,48+ 0,12 0,87
C 26 - 33 0,94+ 0,17 054"

Tab. 5.1: Vergleich der gemessenen und der gerechneten *Cl/Cl-Verhéltnisse in den
Seinbruch-Proben. Die mit ( ) gekennzeichneten Tiefen sind nur geschatzt. Die
Unsicherheiten der Rechnung beziehen sich auf die Unsicherheiten der Tiefe. Alle
Tiefenangaben nach [Kat01,Kat02]. ~~ Die Werte fiir das Giin Tiefenprofil wurden unter der
Annahme erhalten, dass der Granit 50 ppm Chlor enthalt.

In der Probe vom Senngyqji- Friedhof und den Proben des Giin Tiefenprofils ist der Chlor-Antell
geringer as die Nachwelsgrenze von 50 ppm, die die Firma XRAL fir das verwendete Verfahren
zur ClBegtimmung angibt. Deshdb wurde fir diese Rechnungen en CFAntell von 50 ppm
angenommen. Da der CFAntell ein wichtiger Parameter fir die Rechnungen i, kdnnte sich das
tatsichliche *Cl/Cl-Verhdtnis in diesen Proben deutlich von den gerechneten unterscheiden. Um
dieses Problem zu [6sen, snd chemische Analysen mit hoherer Empfindlichkat notwendig.

Die Rechnungen fur den Aji- und den lyo-Granit simmen gut mit den gemessenen Werten Uberein.
Die Rechnung fir den Giin- und den Odachi-Granit snd mit den Messungen im Rahmen der
Uns cherheiten kompetibe, liegen jedoch etwas niedriger as die Messungen. Dies deutet darauf hin,
dass die Steine aus einer geringen Tiefe von der Oberflache stammen.

Moglicheeweise i auf der Insed Kurahashi auch die Erodonsrae etwas niedriger ds die
angenommene Erosongate von 0,1 mm/a Die Rechnung fir den Senngyqji-Granit liegt deutlich

niedriger as die Messungen. Da von diesem Stein der genaue Herkunftsort nicht bekannt ist, kbnnte
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der hohe Wert der Messung dadurch erklart werden, dass der Stein aus einer Gegend mit niedriger

Erosongrate und aus einer geringen Tiefe sammt.

532 Gerechneter *°Cl In-situ-Untergrund fir Proben aus
Hiroshima

Fur dle Granit-Proben aus Hiroshima mit Absténden > 1000m vom Hypozentrum wurde das
netiirliche **Cl/CIl-Verhdtnis berechnet. Da die genaue Tiefe im Steinbruch, aus der die Steine
genommen wurden, nicht bekannt ist, wurde eine vor dem 2.Wetkrieg typische Steinbruch Tiefe von
10 + 5m (27 * 13 mw.e) angenommen [Kat02]. Alle gerechneten **CI/Cl-Verhdltnisse snd in
Tabdle 5.2 zusammengefasst. Dabel ist eine Erosonrate von e = 0,1 mm/a angenommen.

Probe produzierte *Cl- Cl-Antell In-situ
Atome pro g Granit *CI/CI-Verhaltnis

[x107] [ppm] [x10™]
Ganjyqji 1 1,85+ 0,15 161 0,68+ 0,05
2 14+0,1 126 0,65 = 0,05
Tokueiji 25+0,1 161 0,91+ 0,04
Hosenji 1 09+£0,1 8l 0,65+ 0,07
2 1,75+ 0,15 188 0,55+ 0,05
3 0,6 0,15 87 041+£0,1
Jyunkyoji 12+01 106 0,67 £ 0,06
E- Platte 1 0,98 = 0,08 62 0,93+ 0,08
Gebéaude | Bohrkern 1 1,25+ 0,05 64 1,15+ 0,05
PSO-Gebaude 14+0,1 87 0,95 = 0,07
Rathaus 0,63 = 0,08 50 0,7+ 0,09
K ozenji 0,48 £ 0,08 50 0,6 £ 0,09
Senngyoji 0,38 + 0,08 50° 0,4+ 0,09

Tab. 5.2: Gerechnete In-situ *Cl/Cl-Verhéltnisse von Proben aus Hiroshima. Die mit *

gekennzeichneten Cl-Anteile sind nur geschéatzt.
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In den Abbildungen 5.7 - 5.12 snd die Rechnungen fir Proben aus Hiroshima dargestellt. Die
mittlere der jewells drei Linien gilt fUr eine Erosongrate von 0,1 mm/a. Die beiden anderen Linien
zeigen die Rechnung fur Erosonsraten von 0,2 mm/a und 0,05 mm/a. Gleichzeitig ist a's waagrechte
Linie die *Cl-Konzentration gezeigt, die in diessm Granit éinem **Cl/Cl-Verhdtnis von 1:10™
entsoricht. Die angenommene Tiefe von 14 - 40 mw.e. ig in den Abbildungen 5.9 - 5.12 grau

unterlegt.
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Abb. 5.7: **Cl-Sittigungskonzentrationen als Funktion der Tiefe in der Lithosphére und der

Erosionsrate fir den Granit der Probe vom Rathaus.
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Abb. 5.8: *Cl-Sittigungskonzentrationen als Funktion der Tiefe in der Lithosphére und der

Erosionsrate fir den Granit der Probe vom Kozenji-Friedhof.
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Abb. 5.9: *CI-Sattigungskonzentrationen als Funktion der Tiefe in der Lithosphére und der

Erosionsrate fir die Granite der Proben Ganjyojil(---), Hosenjil(------) und Jyunkyoji(—).
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Abb. 5.10: *CI-Sittigungskonzentrationen als Funktion der Tiefe in der Lithosphére und der
Erosionsrate fiir die Granite der Proben Tokueiji(---+), EG Plattel(------) und PSO(—).



Natiirliche In-situ Produktion von *Cl

76
106
o 10° S =
b N~ ~ ~
£ ~- ~ ~
8 = ~ h I~ \‘\
<_E = = ~. N
O k| NE
8 B~ (-
10
1 10 100 1000
Tiefe[m.w.e]

Abb. 5.11: *CI-Sattigungskonzentrationen als Funktion der Tiefe in der Lithosphare und der
Erosionsrate fur die Granite der Proben Hosenji2(-+-), Saikoji(------) und EG Bohrkernl(—).
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Abb. 5.12: *CI-Sattigungskonzentrationen als Funktion der Tiefe in der Lithosphére und der

Erosionsrate fur die Granite der Proben Ganjyoji2(----) und Hosenji3(—).
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Kapitel 6

Diskussion

Mit den gerechneten natirrlichen **Cl/CI-Verhdtnissen ist es nun mdglich die Messwerte von Proben
aus Hiroshima, die Neutronen der Atombombe ausgesetzt waren, zu korrigieren. So kdnnen die

korrigierten Messwerte dann mit DS86- Rechnungen verglichen werden.

6.1 Korrektur der gemessenen °Cl-Werte mit den
gerechneten Werten des In-situ-Untergrunds und

Vergleich mit den DS86-Rechnungen

Um das *Cl/ClVerhdtnis, des durch die Neutronen der Atombombenexplosion in den einzelnen
Graniten erzeugt wurde, zu bestimmen, miissen nun von alen gemessenen **Cl/Cl-Verhdtnissen die
gerechneten natUrlichen In-Situ-Verhdtnisse abgezogen werden. Die so korrigierten Messwerte snd
in Tabdle 6.1 zusammengestdlt. In Abbildung 6.1 sind die korrigierten Messwerte im Vergleich zu
DS86 FIA Rechnungen aufgetragen. Dabel wurden in Abstdnden > 1300 m vom Epizentrum nur
Werte benutzt, fiir die es einen gerechneten Untergrund gibt.

Von SAIC (Science Applications International Corporation) wurden individuelle Rechnungen fir die
meisten Proben durchgeftihrt [Egb01,Egb02]. Dazu wurde die selbe Methode benutzt wie in DS36
(Wirkungsguerschnitte, Programme, Quellterme, Abschirmungen, etc.) [Roe87].
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Probe gemessenes gerechnetes In-situ | In-situ korrigiertes
%®ClI/Cl-Verhdltnis | *CI/Cl-Verhaltnis | *Cl/CI-Verhaltnis
[x10™] [x10™] [x10™]
Ganjyqji 1 55+ 0,6 0,68 + 0,05 4,8+ 0,6
2 3,1+0,3 0,65+ 0,05 25+0,3
Tokueiji 26+04 0,91+ 0,04 1,7+04
Hosenji 1 2,6+0,6 0,65 + 0,07 2,0+ 0,6
2 2,3+05 0,55+ 0,05 1,8+05
3 2,2+0,7 041+0,1 1,8+ 0,7
Jyunkyqji 2,3+04 0,67 £ 0,06 1,6+04
E- Platte 1 20+04 0,93+ 0,08 1,07+ 04
Gebaude | Bohrkern 1 1,7+04 1,15+ 0,05 055+04
PSO-Gebaude 1,2+0,3 0,95 + 0,07 0,25+ 0,3
Rathaus 33+04 0,7 + 0,09 26+04
K ozenji 22+04 0,6 £ 0,09 16+04

Tab. 6.1: Korrektur der Messwerte mit dem fir jede Probe individuell gerechneten

naturlichem Untergrund.
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Abb. 6.1: Korrigierte *CI/Cl-Verhaltnisse Im Vergleich mit DS36 FIA-Werten [ Egb02].
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Um probenspezifische Werte zu erhdten, werden abhéngig von der Probengeometrie, der Hohe
Uber dem Boden, der Tiefe und der Umgebung sogenannte Transmissonsfaktoren bestimmt. Diese

werden dann mit den FIA-Werten verrechnet.

Grabsteine

Da vidle der gemessenen Proben Grabsteine von Friedhtfen sind, kann fur dle diese Proben eine
sehr dhnliche Probengeometrie angenommen werden. Auch die Umgebung auf dem Friedhof ist fir
dle Proben sehr dhnlich. So kann fir dle Grabsteinproben der gleiche Transmissonsfaktor
angenommen werden.

Auf jgpanischen Friedhdfen stehen die Grabsteine sehr dicht nebeneinander. So wurde die Situation
auf enem Friedhof in 1300 m Entfernung vom Hypozentrum smuliert, auf dem en einzelner kleiner
Grabstein (Mal%e 20cm x 20cm x 75cm) von vier grofieren Grabsteinen (40cm x 40cm x 150cm)
umgeben ist (Sehe Abbildung 6.2). In den ersten 2 cm des kleinen Grabsteins wurde das erwartete
%CI/ClVerhdtnis berechnet.

s o -\_‘\\
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. 2022075 T,
~..
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-
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< "‘-\\ i /,/’
b e - -
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Abb. 6.2: Smulierte Stuation auf einem Friedhof, in der ein kleiner Grabstein von vier

groféen Grabsteinen umgeben ist. Alle Angaben in cm. [Egb01].

FUr den umgebenden Boden (20m x 20m) wurde einma die Zusammensetzung verwendet, die auch
in DS86 benutzt wird. Um zu berlickschtigen, dass auf dem Friedhof vide Grabsteine sehr dicht
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zusammen sehen, wurden auch Rechnungen fir einen reinen Granitboden durchgefihrt. Die
Transmissongfaktoren (TF) fur diese Smulation Snd in Tabelle 6.2 aufgeftihrt.

Geometrie FIA A B C D E
36CI/CI [x10‘13] 0,715 0,508 0,593 0,513 0,583 0,505
relativ (TF) 1,0 0,71 0,83 0,72 0,82 0,71

mit:

FIA :inLuft, DS86-Boden.

- in Luft, Granitboden.

: 2cm in Granitgrabstein, DS86-Boden.

: 2cm in Granitgrabstein, Granitboden.

: 2cm in Granitgrabstein, umgeben von 4 Grabsteinen, DS86-Boden.

m O O ©® >»

: 2cm in Granitgrabstein, umgeben von 4 Grabsteinen, Granitboden.

Tab. 6.2: *Cl-Produktion durch Neutroneneinfang an *Cl fir einen Granitgrabstein im

Abstand 1300 m vom Hypozentrum. [ Egb01].

Weder reiner Granitboden noch reiner DS86-Boden beschreiben die wirkliche Situation auf einem
Friedhof genau. Die tatséchliche Umgebung it ene Mischung aus beiden.

Von S. Egbert wurde fur die DS86-Rechnungen ein TF von 0,7855 fir dle untersuchten Grabsteine
benutzt [Egb02].

Gebaude

Die Rechnungen fir Proben aus Bohrkernen von Gebauden, werden hier am Bespid des
sogenannten E-Gebadudes gezeigt. Es wurden sowohl Rechnungen fir die Bodenplatten ds auch fur
die Bohrkerne durchgefiihrt. Die genaue Lage der Proben & in Abbildung 2.9 dargestdlt. Die
Transmissonsfaktoren (TF) fur die Abdeckplatten und die Bohrkerne sind in Tabelle 6.3 bzw.
Tabelle 6.4 dargestellt.

Fur die Bohrkerne 4, 5 und 6 wurde angenommen, dass Se komplett aus Beton mit einem

Wassergehat von 5 % bestehen.
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Platte Nr. 1 2 3 4 5

TF 0,83 0,83 0,83 0,83 0,58

Tab. 6.3: Transmissionsfaktoren fir eine mittlere Tiefe von 1 cm in den Abdeckplatten des E-
Gebaudes relativ zu DS36 FIA-Rechnungen (in Luft, 1m Uber dem Boden, DS36-Boden).
[Egb01].

Der TF der Platte Nr. 5 ist wegen der Abschirmung des Gebédudes deutlich niedriger ds der der
anderen Patten. Allerdings ist der Wert nur um 30 % geringer, obwohl diese Plaite von einem fast
14 m hohen Gebaude abgeschirmt wurde. Der Grund dafiir ist die isotrope Verteilung thermischer

Neutronen.

1| 5 [ 10 [15] 20][25] Tiefe (cm)

1,10/ 1,15{1,05| 0,8[ 0,6]0,4| TF

1| 5]10|15|/20|25 1| 5]|10(15|20|25
1,13/ 1,15(1,05/0,9(0,7|0,5 1,14|1,20(1,06|/0,9|0,7| 0,5
1| 5]10|15/20|25(2| 1 5 110{15|20]| 25 1| 5]10(|15(20|25
1,00{0,93( 0,9 |0,8({0,7|0,5] |1,00{0,95/0,8({0,8(0,7|0,5| |1,00{0,97| 0,9|0,8/0,7({0,5

Tab. 6.4: Transmissionsfaktoren der Bohrkerne 1 - 6 des E-Gebaudes in Abhangigkeit von

der Tiefe. Alles relativ zu DS86 FIA-Rechnungen (in Luft, 1m Uber dem Boden, DS36-Boden).
[Egb01]. Die Tabelle spiegelt die Lage der Bohrkerne an der Nordwestfassade des E-
Gebaudes wieder.

Fur andere Gebaude, wie z.B. das Rotkreuz- Hospitd, existieren 8hnliche Rechnungen. Davon viden
anderen Gebauden nur einzelne Proben gemessen wurden, gibt es dort individudle Rechnungen fir
die jeweiligen Proben.

Die Ergebnise dler Rechnungen snd in Tabdle 65 zusammengestdlt. Die Verhditnisse von
gerechnetem zu gemessenem **Cl/C-Verhdtnis sind in Abbildung 6.3 dargestellt. Da fir den
Grabstein vom Sakoji-Friedhof und das Fukoku-Gebaude keine gerechneten Tiefenprofile zur
Verfligung stehen, wurden Werte fr die Oberflache benutzt.
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Probe Nr. Messung DS86- Verhéltnis
In-situ korrigiert Rechnung M ess/Rech
[x10™] [x10™]
Saikqji N31 1570+ 70 2140 0,73+ 0,03
N22 1300 + 70 2140 0,61+ 0,03
Fukoku 1 633 + 56 963" 0,66 + 0,06
2 265 + 15 963" 0,28 £ 0,02
3 322+ 36 963 0,33+ 0,04
Snkoji 1 195+ 35 25,9 0,75+ 0,14
2 20,4+ 28 25,9 0,79+ 0,11
3 21,4+24 25,9 0,83+ 0,09
4 212+4,1 25,9 0,82+ 0,16
Ganjygji 1 4,8+ 0,6 6,4 0,75+ 0,09
2 25+0,3 6,7 0,37+ 0,04
Tokueiji 1,7+04 2,04 0,83+ 0,20
Hosen;ji 1 2,0+ 0,6 2,21 0,90 £ 0,27
2 1,8+ 0,5 1,8 1,00 + 0,28
3 1,8+0,7 2,1 0,86 + 0,33
Jyunkyoji 1,6 + 0,4 1,4 1,14 + 0,29
E-Gebaude Platte 1 1,07+ 04 0,68 1,57 + 0,59
Bohrkern 1 055+04 0,66 0,83+ 0,61
PSO-Gebaude 0,25+ 0,3 0,08 3,13+ 3,75
%Cl - 2Eu Vergleichsmessungen
M otoyasu 1670 + 118 1800 0,93 £ 0,07
Shirakami 188 + 15 323 0,58 + 0,05
Honkeiji 17,7+ 2,0 15,9 1,11+ 0,13
Myochoji 114+ 10 102 1,12 + 0,10
Alte Préfektur 22,1+21 17,4 1,27+ 0,12
Enryuji 168+ 2,1 13,7 1,23+ 0,15
Shingyqji 99+11 12,2 0,81+ 0,09
Rathaus 26+04 6,2 0,42 £0,06
K ozenji 1,6+04 2,1 0,76 £ 0,19

Tab. 6.5: Vergleich der gemessenen und der gerechneten *Cl/Cl-Verhaltnisse. Alle Messungen

fir Proben aus Abstanden > 1100m vom Epizentrum sind korrigiert auf den Untergrund. In

dieser Tabdle sind nur

Untergrundrechnungen gibt.

Messungen an Proben aufgefuhrt,

die es auch

Die DS36-Rechnungen wurden von SAIC durchgefihrt

[Egb02]. Fir alle Proben, deren chemische Zusammensetzung analysiert wurde, konnte fur

die Rechnungen ein individuelles K/Cl-Verhaltnis benutzt werden. Fir alle anderen Proben

wurde ein mittleres K/CI-Verhaltnis von 300 angenommen. Die angegebenen Unsicherheiten

beziehen sich nur auf die Messung bzw. die Untergrundsrechnungen. ~ sind Rechnungen fir

Oberflachenproben.
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Abb. 6.3: Verhaltnis von gemessenen zu gerechneten **Cl/Cl-Ver héltnissen in Abhangigkeit
zum Abstand vom Epizentrum in Hiroshima. DS86-Rechnungen nach [ Egb02]. Details siehe
Tabelle 6.5 .

Vergleicht man nun die in dieser Arbet erhdtenen Werte aus Abbildung 6.3 mit den Werten aus
Abbildung 1.7 so wird deutlich, dass die in der Literatur beschriebene so genannte
Neutronendiskrepanz von Hiroshima be grofRen Abstanden vom Epizentrum in dieser Arbeit nicht
bestétigt wird. Die Ergebnisse der CHEU-Vergleichsmessungen und neue Messungen der schndlen
Neutronen durch ®Ni [Rug02] zeigen ebenfdls keine Hinweise auf eine Diskrepanz bei groflen
Abstdnden vom Hypozentrum.

Gerade be Proben aus Entfernungen > 1300 m vom Epizentrum spiglt der natirliche *°Cl-
Untergrund ene seéhr wichtige Rolle und muss genau untersucht werden. Individudle
Untergrundrechnungen sind dabel die @nzige Méglichkeit, den **Cl-Untergrund in den einzelnen
Proben retrogpektiv zu bestimmen.

Be kleinen Abstanden vom Epizentrum dagegen liegen die gemessenen *°Cl/Cl-Verhdtnisse deutlich
niedriger ds die mit DS86 gerechneten (Saikoji, Motoyasu, Fukoku, Shirakami). Von dl diesen
Proben ist die Lage und die Abschirmung bekannt, sodass eine Abschirmung durch Gebéude

ausgeschlossen werden kann. Anders verhdlt es sch z.B. mit den Roben vom Ganjygji- Friedhof,
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deren Pogtion innerhab des Friedhofs zum Zeitpunkt der Explosion nicht genau bekannt ist. Eine
Abschirmung durch den Tempe oder ein anderes Gebdude kann deshadb nicht ausgeschlossen
werden und konnte die niedrigen Werte erkléaren.

Im Folgenden werden Aspekte diskutiert, die gerade nahe des Hypozentrums zu einer geringeren
%Cl-Produktion gefiihrt haben konnten a'sin DS86 vorhergesagt.

6.1.1 Diskussion der Explosionshohe

Die Explosionshthe der Bombe in Hiroshima wird in DS86 mit 580 + 15 m angenommen [Roe87].
Es wurden aber auch Hohen 3 600 m abgeschétzt. So wurde die Explosionshohe vom US Strategic
Survey mit 610 + 61 m angegeben [USA7]. Arakawa und Nagaoka schétzten eine Hohe von 606 +
74 m [ANG1] ab, Woodbury und Mizuki 600 m [WM61]. Einen Uberblick tber dle zu diesem

Zeitpunkt verfigbaren Daten sind in [HIC69] zusammengestdit.

Wenn die tatschliche Explosionshohe der Bombe hoher ds 580 m gewesen wére, so wirde man in
DS86 die g und Neutronenfluenz nahe des Hypozentrums in DS36 Uberschétzen. In diesem Fal

mUssten dann nicht nur die gemessenen Neutronenfluenzen nahe des Hypozentrums niedriger sain ds
die Rechnungen, sondern auch die gemessenen g- Fluenzen. Wenn man die Thermolumineszenzdaten
in Abbildung 1.5 betrachtet, so kann man erkennen, dass auch hier nahe des Hypozentrums die
Messungen deutlich niedriger ds die Rechnungen liegen. Berechnet man flr jeden
Thermolumineszenzwert im Abstand < 1000 m vom Hypozentrum die Bombenhthe fir die
Messung/Rechnung = 1 ig und mittelt dann dle Hohen, so ergdbe sch beispidswese ene
Bombenhohe von 620 m.

Sowohl die Messungen von thermischen Neutronen ds auch die Thermolumineszenzdaten nahe des
Hypozentrums geben somit enen Hinwes daauf, dass die taséchliche Explosonshohe
maglicherweise héher lag ds in DS86 angenommen. Eine Erhdhung der Explosionshohe im Rahmen
der in DSB86 angenommenen Unsicherheiten auf 600 m, wie esin DS02 (kapite 6.2) angenommen
wird, wirde die Unterschiede zwischen gemessenen und gerechneten *Cl/CI-Verhdltnissen nahe des
Hypozentrums deutlich verkleinern (Sehe Abbildung 6.4). Auf Rechnungen in grof3en Abstdnden

vom Hypozentrum hétte eine solche Veranderung der Explosionshthe nur wenig Einfluss.
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Abb. 6.4: DS86 FIA-Rechnungen fur die Explosionshohen 580 m und 600 mim Vergleich zu
den Messungen (Saikoji, Motoyasu, Fukoku, Shirakami) nahe dem Hypozentrum. Eine
Explosionshéhe von 600 m wiirde die Unterschiede zwischen gemessenen und gerechneten

Werten deutlich verkleinern.

6.1.2 Korrekturen durch die chemische Zusammensetzung der

Proben und des Bodens

Neutronen, die ba der Atombombenexploson erzeugt wurden, breiten sich durch die Luft aus und
dringen zum Tel in den Boden en. Dort werden die Neutronen moderiert und anschliel?end
entweder absorbiert oder Se verlassen den Boden ds thermaliserte Neutronen. Sowohl fir die
Moderation as auch fir die Absorption ist die chemische Zusammensetzung des Bodens ein sehr
wichtiger Parameter. Das Dosmetriesystem DS86 war in erster Linie dazu bestimmt, g und
Neutronendosen zu berechnen. So wurde z.B. Wert darauf gelegt, die schndlen Neutronen zu
berechnen, die fir die Dos's verantwortlich snd. Man kann daher nicht sicher davon ausgehen, dass
mit DS86 gerechnete Aktivierungen durch thermische Neutronen mit den gemessenen loka genau

Ubereingtimmen.
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Spurenelemente im DS86-Boden

In DS86 wurde in zwel Bodenproben aus Hiroshima die Konzentration von 47 Elementen bestimnnt.
Eine Probe sammte aus der Néhe des Hypozentrums nahe dem sogenannten Atombomben-Dom,
die zweite wurde nahe der Burg von Hiroshima genommen. Von den 47 Elementen wurden 12
ausgesucht, um den Boden in Hiroshima fur die Strahlentransport- Rechnungen zu charakteriseren
[RoeB7]. Multipliziert man die Elementzusammensatzung mit den zugehdrigen Wirkungsguerschnitten
fir die Absorption thermischer Neutronen, so erhdt man den Antell von Neutronen, der vom
jewelligen Element absorbiert wird. Diese Antelle fur den DS86-Boden sind in Tabelle 6.6 gezeigt.

Element H Si K Fe Al Na Ti Mn | ClI Ca O C

Antell % | 66,9 [10,34| 9,86 | 4,15 | 3,09| 1,87 | 1,02 | 0,58 | 0,56 | 0,44 | 0,07 | 0,02

Tab. 6.6: Anteil absorbierter Neutonen von 12 Elementen, die in DS36 als charakteristisch
ausgewahlt wurden. Elementzusammensetzung aus [Roe87]. Wirkungsguerschnitte aus

[Kar95].

Im DSB86-Boden wurde ein Wassergehdt von 24 % Massenantell angenommen. So wird die
Absorption von Neutronen durch Wasserstoff mit einem Antell von etwa 67 % dominiert. Elemente
wie Li, B und Sm wurden in DS86 zwar untersucht, aber nicht in die Liste der charakteristischen
Elemente aufgenommen. Diese Elemente kdnnen aufgrund ihrer hohen Wirkungsquerschnitte fir
theemische Neutronen dggnifikant zur  Absorption  beitragen. Sm bestzt  enen  (n,Q)
Wirkungsguerschnitt von 4570 b, Li und B einen (N,a) Wirkungsguer-schnitt von 71 b bzw. 760 b.
Ein weiteres, aufgrund saines sehr hohen Wirkungsquerschnitts fir thermische Neutronen von 48800
b wichtiges Element, wurde in DS86 nicht untersucht, ndmlich Gd. Eine von Yoshida & 4.
verdffentlichte Studie Uber die Konzentrationen von Lanthaniden in Bodenproben aus Japan
[YMTU98] untersuchte Proben von 77 Orten aus ganz Japan. Fir Gd wurde ene mittlere
Konzentration von 3,7 ppm bestimmt. Die Gd-Konzentrationen schwanken dabel zwischen 0,23 und
8,71 ppm. In dieser Studie wurden auch zwel Proben aus der Hiroshima- Préfektur untersucht. Dabel
wurden Gd-Konzentrationen von 1,65 ppm und 4,48 ppm gemessen. Im Folgenden wird der

Mittelwert (3,07 ppm) aus diesen beiden Messungen als reprasentativ fir Boden aus Hiroshima
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benutzt. In Tabelle 6.7 snd die Antelle von absorbierten Neutronen unter Bertickschtigung der
Elemente Li, B, Sm und Gd dargestellt.

Element H Si K | Gd| Fe | Al B |Na| Li [Ti|Sm|{Mn| Cl | Ca

Antell % (61,5/9,50(9,06|4,48|3,81|2,84|2,25|1,72|1,35|0,94|0,60|0,53|0,51| 0,41

Tab. 6.7: Anteil absorbierter Neutonen von 14 Elementen in DS36-Boden. Satt C und O
wurden jedoch Li, B, Sm und Gd betrachtet. Elementzusammensetzung aus [Roe87] und
[YMTU98]. Wirkungsquer schnitte aus [ Kar95].

Auch in diessm Fdl wird die Absorption von Neutronen im DS86-Boden, wegen des hohen
Wassergehdts, durch Wasserstoff dominiert. Die betrachteten Spurendemente Li, B, Sm und Gd
tragen jedoch mit einem Gesamtanteil von 8,7 % deutlich dazu bel.

Um den Effekt dieser Spurendemente auf die Rechnungen zu demonstrieren wurde zum normaen
DS86-Boden eine Gd-Konzentration von 5,9 ppm, reprédsentativ fir dle 4 Spurenelemente,
hinzugefiigt. Dadurch erniedrigt sich eine gerechnete ?Eu-Aktivitdt im Abstand 500 m vom
Hypozentrum 1 m Uber dem Boden in einer oberflachennahen Probe um 2 % im Vergleich zu einer
Rechnung ohne die Bertickschtigung der Spurendemente [Egh02]. Da die Konzentration der
Spurendemente im Boden sehr sark vaiiert, konnen loka die Konzentrationen dieser
Spurendemente jedoch deutlich hoher liegen ds der Mittdwert. Benutzt man zB. ene Gd-
Konzentration von 20 ppm, so reduziert sich die gerechnete *Eu Aktivitd bereits um 7 %. Der
Effekt der Elemente Li, B, Sm und Gd auf die Huenz thermischer Neutronen 1 m tber dem Boden
i wegen des hohen Wassergehdts im DS86-Boden rdativ gering, da hier Wasserstoff die
Absorption dominiert. In einer Umgebung, die weniger Wasser enthdt, wie z.B. Granit, kdnnte der
Effekt der Spurendemente auf die Rechnungen deutlich grofier sein.

Granit bzw. granitreiche Umgebung
Wie bereits eewdhnt, stehen auf japanischen Friedhdfen die Grabsteine sehr dicht zusammen.
Deshdb ist die Umgebung von Grabsteinen sehr reich an Granit und wird so nur unzureichend durch
reinen DS86-Boden beschrieben. Ein grof3er Unterschied zwischen Granit und DS86-Boden ist der
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Wassergehdt. Im DS86-Boden wird ein Wassergehdt von 24 % angenommen, in Granit wurde von
Hasai et d. ein Wassergehdt von 0,59 % [HIS 87] bestimmt.

Einfluss von granitreicher Umgebung
Die Streuung und Moderation von hochenergetischen Neutronen im Boden wird hauptsichlich durch
leichte Elemente wie H, O oder S bestimmt. Diese Prozesse beeinflussen sehr stark das
Neutronenspektrum Uber dem Boden. Von Rihm et a. wurde gezeigt, dass bel einem (unendlich
auggedehnten) Granit-Boden die Huenz thermischer Neutronen um 50 % abnimmt im Vergleich zu
einem DS86-Boden (1 m Uber dem Boden, in Hiroshima) [RKK*95]. In Tabelle 6.2 wurden auch
%Cl-Aktivierungen in Grabsteinen filr verschiedene Bodenarten gerechnet. Dabei nimmt auch die
gerechnete **Cl-Aktivierung deutlich ab, wenn DS86-Boden durch Granitboden ersetzt wird.

Spurenelemente in Granitproben
Im Rahmen dieser Arbeit wurden von vieen Granitproben chemische Anaysen durchgefihrt (Sehe
Anhang B). Die Elementzusammensetzung wurde dann wie beim DS36-Boden mit den zugehdrigen
Wirkungsguerschnitten fir die Absorption thermischer Neutronen multipliziert, um die Antele
absorbierter Neutronen der jeweiligen Elemente zu erhalten. Dabei wurde ein Wassergehat von 0,59
% [HIS'87] und ein BAntel von 3,1 ppm [RUh93] angenommen. Die Anteile der wichtigsten
Elemente fir die Absorption thermischer Neutronen sind fir den Aji-Granit, den Giin-Granit und den
Granit des PSO-Gebaudes in Tabelle 6.8 dargestellt. Die Granite wurden ausgewahlt, weil beim Aji-
Granit der Einfluss der Spurendemente Gd, Sm und Li am geringsten von dlen untersuchten Graniten
is. Fir den Granit des PSO-Gebdudes ist der Einfluss am grofden. Giin-Granit bestzt eine
chemische Zusammensetzung, die der Mittleren chemischen Zusammensatzung dler untersuchter
Granite &hnlich ist.
Im Gegensatz zu DS86-Boden wird wegen des geringen Wassergehdts im Granit die Absorption
nicht durch Wassergoff dominiert. Die Hauptbestandteile des Granits wie S und K sind fir die
Absorption von Neutronen sehr wichtig. Interessanterweise it der Antell von Gd wegen seines
aulRergewohnlich hohen Wirkungsquerschnitts vergleichbar mit S und K. In manchen Félen it der
Anteil von Gd sogar am grofden (PSO). Auch Li tragt bis zu 10 % zur Gesamtabsorption bei. Die
Elementkonzentrationen der Hauptbestandtelle von Granit variieren nur sehr gering von Probe zu
Probe (sehe Anhang B). Die Konzentrationen von Spurendementen wie Gd variieren dagegen sehr
gark. Das koénnte zur Folge haben, dass auch die Aktivierungen durch Neutronen in Proben aus
Hiroshima, aufgrund der jeweiligen chemischen Umgebung, lokae Unterschiede aufweisen. Dabel ist
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zu erwarten, dass der Einfluss durch Spurendemente auf de *Cl-Produktion umso groRer igt, je
tiefer die Probein

Element S Al Ca Na K Fe Mn Ti H

Aji % 24,6 8,4 2,9 8,3 12,4 9,9 1,2 2,7 31
Giin % 20,3 57 1,0 5,8 18,8 5,8 0,7 1,1 2,4
PSO % 18,1 54 1,0 5,2 16,7 55 0,7 1,9 2,2
Element Li B Sm Gd Cl Eu Rest

Aji % 4,6 2,3 2,0 14,9 1,1 0,3 1,3

Giin % 9,6 2,3 2,2 21,9 0,9 0,1 1,4

PSO % 9,2 2,1 34 27,4 0,7 0,1 04
Tab. 6.8: Anteil absorbierter Neutronen der wichtigsten Elemente in Granit. Element-

zusammensetzung siehe Anhang B; Wassergehalt aus [HIS 87]; B-Gehalt aus [Rih93];

Wirkungsquerschnitte aus [Kar95]. Beim Aji-Granit ist der Einfluss der Sourenelemente, im

Vergleich zu allen anderen untersuchten Graniten, am geringsten, bei Granit vom PSO-

Gebaude ist der Einfluss am groften. Giin-Granit

Zusammensetzung aller Granite ahnlich.

Y24 (mit B) / *Eu (ohne B)
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Abb. 6.5: Verhéltnis von gerechneter ***Eu-Aktivitat unter Berlicksichtigung der Spuren-

elemente (mit B) zu gerechneter **Eu-Aktivitat ohne Ber licksichtigung der Spurenelemente

(ohne B) in Abhangigkeit der Tiefe. Im Boden um die Probe wurden keine Spurenelemente

berlicksichtigt, um den Effekt der Spurenelemente in der Probe zu demonstrieren.[Ima02] .
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Granit gdegen ig. In Abbildung 6.5 sind be spiel sweise Auswirkungen von Spurenelementen auf das
gerechnete Tiefenprofil einer Granitprobe der Motoyasu-Briicke (ry = 132 m) gezeigt. Dabel wurde
einmd die Elementzusammensetzung benutzt wie sie in [HIS'87] gegeben ist, wobei Spurendemente
nicht berlicksichtigt wurden Zum Vergleich wurden danach, représentativ fur ale Spurendemente,
42 ppm B angenommen und die Rechnungen wiederholt. Die Rechnungen wurden mit Hilfe des
Dosimetriesystems DS02 (siehe Kapitd 6.2) durchgefhrt.

Es ist deutlich erkennbar, dass die Aktivierung von Radionukliden in der Probe sehr stark durch die
Anwesenheit von Spurendementen wie Gd, Li, B oder Sm, die vide Neutronen absorbieren,
beanflusst wird.

6.2 Das neue Dosimetriesystem DS02

Bereits 1993 wurden die DS86-Rechnungen Uberarbeitet. Dabei wurden feinere Energie-gruppen
und genauere Wirkungsquerschnitte benutzt. Diese Verbesserungen wurden auf der  8th
international Conference on Radiation Shielding in Arlington as "Rev93" vorgestellt [KWES4].

Um ale Ergebnisse und Uberlegungen der letzten Jahre zusammenzufassen und um die Unterschiede
zwischen gemessenen und gerechneten Aktivierungen auch nahe des Hypozentrums zu reduzieren,
wird momentan ein neues Dosmetriesystem DS02 erarbeitet. Neben verbesserten Quellspektren,

Energiegruppen und Wirkungsquerschnitten it der grofde Unterschied zu DS86, dass die
Explosonshéhe der Bombe in Hiroshima mit 600m ange-nommen wird.

In Abbildung 6.6 snd FIA-Rechnungen fir DS86 und D02 in Abhéangigkeit zum Abstand vom
Hypozentrum dargestellt. Nahe des Hypozentrums liegen die DS02-Rechnungen wegen der
Explosionshthe von 600 m deutlich niedriger s die DS86- Rechnungen (siehe Abschnitt 6.1.1). Die
Ergebnisse dler DS02-Rechnungen sind in Tabele 6.9 zusammengestellt. Fir den Grabstein vom
Sakoji-Friedhof und das Fukoku-Gebaude wurden wieder Werte fir die Oberflache benutzt. In

Abbildung 6.7 ist das Verhdtnis Messung/DS02- Rechnung fur dle Proben dargestdit.

Fur die Proben aus kleinen Abstéanden passen die DS02- Rechnungen deutlich besser as die DS36-
Rechnungen. Die Messungen von Proben aus grofien Entfernungen passen auch hier gut zu den

gerechneten Werten.
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Probe Nr. Messung DS02- Verhéltnis
In-situ korrigiert Rechnung M ess/Rech
[x10™] [x10™]
Saikoji N31 1570+ 70 1680 0,93+ 0,04
N22 1300 + 70 1680° 0,77+ 0,04
Fukoku 1 633 + 56 809" 0,78 + 0,07
2 265 + 15 809 0,33+ 0,02
3 322+ 36 809° 0,40 + 0,04
Sinkoji 1 195+ 35 25,7 0,76 £ 0,14
2 20,4+ 28 25,7 0,79+ 0,11
3 21,4+24 25,7 0,83+ 0,09
4 212+4,1 25,7 0,82+ 0,16
Ganjygji 1 4,8+ 0,6 6,7 0,72+ 0,09
2 25+0,3 6,9 0,36 £ 0,04
Tokueiji 1,7+04 2,1 0,80+ 0,19
Hosen;ji 1 2,0+ 0,6 2,1 0,95+ 0,29
2 1,8+ 0,5 1,9 0,95 + 0,26
3 1,8+0,7 2,0 0,90+ 0,35
Jyunkyoji 1,6 + 0,4 1,4 1,14 + 0,29
E-Gebaude Platte 1 1,07+ 04 0,55 1,95+ 0,73
Bohrkern 1 055+04 0,55 1,00+ 0,73
PSO-Gebaude 0,25+ 0,3 0,06 4,17 £ 5,00
%Cl - 2Eu Vergleichsmessungen
M otoyasu 1670 + 118 1420 1,18 + 0,08
Shirakami 188 + 15 2850 0,66 + 0,05
Honkeiji 17,7+ 2,0 16,0 1,11+ 0,13
Myochgji 114+ 10 95,7 1,19+ 0,10
Alte Préfektur 22,1+21 17,5 1,26 + 0,12
Enryuji 168+ 2,1 13,9 1,21+ 0,15
Shingyqji 99+11 12,4 0,80+ 0,09
Rathaus 26+04 6,3 0,41 + 0,06
K ozenji 1,6+04 2,1 0,76 £ 0,19

Tab. 6.9: Vergleich der gemessenen und mit Hilfe des neuen Dosimetriesystems DS02

gerechneten **Cl/Cl-Verhaltnisse. Alle Messungen fiir Proben aus Abstdnden > 1100m vom

Epizentrum sind korrigiert auf den Untergrund. Die DS02-Rechnungen wurden von SAIC

durchgefihrt. [Egb02]. Die angegebenen Unsicherheiten beziehen sich nur auf die Messung

bzw. die Untergrundsrechnungen. ~ sind Rechnungen fiir Oberflachenproben.
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Abb. 6.6: D86 und D02 FIA-Rechnungen in Abhangigkeit zum Abstand vom Hypozentrum.
nach [ Egb02].
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Abb. 6.7: Verhaltnis von gemessenen zu gerechneten **Cl/Cl-Ver héltnissen in Abhangigkeit
zum Abstand vom Epizentrum in Hiroshima. DS02-Rechnungen nach [ Egb02]. Details siehe
Tabelle 6.9.
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Kapitel 7

Messung von Edelgasen in Granit

In der Vergangenheit wurde bereits vorgeschlagen, durch den Nachweis von **Ar und **Xein
Granitproben aus Hiroshima die Fluenz schneller bzw. epithermischer Neutronen retrospektiv zu
bestimmen [RKK*98,HUb99,HRS"98]. Hier soll zusétzlich noch gezeigt werden, wie man auch eine
Messung von *He dazu benutzen kann. Wichtig dabei ist zu wissen, ob das Edelgas im untersuchten
Materid fest eingeschlossen ist oder ob es entweichen kann.

Edelgase werden z.B. aus Meteoriten standardmddg extrahiert und gemessen, um daraus
Informationen Uber die kosmische Srahlung oder Elementkonzentrationen zu erhdten
[HSF87,SWB91,LSWS92]. So kann auf eine erprobte Methode zurlickgegriffen werden, die in
verschiedenen Bereichen Anwendungen findet.

7.1 Messung von *Ar in Granitproben aus Hiroshima

Die gréfte Bedeutung von alen Edelgasmessungen hat der Nachweis von **Ar, das in Hiroshima und
Nagasaki aus *K uber die Resktion **K (n,p)**Ar durch schnelle Neutronen produziert wurde. Wie
bereits in Kapitel 1 erwahnt, hangt die Dosis der Uberlebenden hauptsichlich von den schnellen
Neutronen ab. So lésst eine Messung der FHuenz schneller Neutronen direktere Riickschllisse auf die
Neutronendosen der Uberlebenden zu ds die Messung von Radionukliden, die durch thermische
Neutronen erzeugt wurden. Von Marchetti und Straume wurde *Ar zwar neben anderen Nukliden

bereits 1996 zur Messung der Fluenz schneller Neutronen in Hiroshima vorgeschlagen [MS96].



94 Messung von Edelgasen in Granit

Diese Autoren favorisierten jedoch den Nachweisvon ®Ni in Kupferproben aus Hiroshima, wo es
Uber die Resktion ®*Cu(n,p)®Ni durch schnelle Neutronen der Atombombe entstanden war
[SMM96, MHM*97, Rug02]. Die Messung von **Ar bietet jedoch einen grofen Vorteil gegentiber
der ®Ni-Messung, da Kaium (mit einem natirlichen *K-Antell von 93,2581 % [Kar95])
makroskopischer Bestandteil von Granit und viden anderen Gesteinen ist. Da vidle der vorhandenen
Proben aus Granit snd, it esrdativ einfach, geeignete Proben zu beschaffen.

“Ar, das durch R Zerfdl des primordiden Radionuklids “°K entstanden ist, wird bereits seit
Jahrzehnten zur Altersbestimmung in Gesteinen gemessen [Fau86]. Dazu werden Gesteingproben in
einem Resktor bestrahit. Dabel wird ein Tel des *K zu *Ar und @n Tell des “Ar zu “*Ar. Argon
Gas wird dann aus dem Gestein extrahiert. So kann der K- und der Ar-Gehdt im Getein gleichzeitig
durch Messung der 3-Aktivitét [KW59] oder durch Massenspektrometrie [MT66] der beiden Ar-
|sotope bestimmt werden. Fur diese Altersdatierungen wurde auch der Ar-Verlust in Gesteinen
untersucht [TC74]. Der Verlust von Ar aus enem K-reichen Mingd efolgt nur aus ener
Oberflachenschicht, die etwa 0,08 um dick ist. Sehr fein gekdrnte Proben oder Proben, in denen das
K-hdtige Minerd sehr stark verteilt ist, verlieren groRe Mengen an *°Ar. In Granit bleibt Ar
gebunden, wéhrend in Beton die Retention nicht ausreichend ist [Sch98]. In diesem Fall konnten
Steine, die im Beton eingeschlossen sind, benutzt werden.

7.1.1 Produktion und Zerfall von *°Ar

Die Resktion *K(np)*Ar i¢ exotheem mit dnem Q-Wert von +0,2 MeV und ener
Coulombbarriere von -3,4 MeV. *Ar zerfdlt mit einer Halbwertszeit von 296 a [Kar95] as reiner
R-Strahler zu *K.

Der Wirkungsquerschnitt der Resktion *°K(n,p)**Ar ist in Abbildung 7.1 dargestellt. Im Bereich
zwischen 1 MeV und 5 MeV unterscheiden sch die gemessenen und gerechneten Werte deutlich. In
Hiroshima wurden etwa 80 % der **Ar-Kerne von Neutronen aus diesem Energiebereich erzeugt,
deshdb snd Wirkungsguerschnittsmessungen im Energiebereich zwischen 1 MeV und 5 MeV
erforderlich. Aus diessm Grund wurden bereits sechs kaiumhatige Proben mit Neutronen an der
Physkdisch Technischen Bundesangtdt in Braunschwelg bestrahlt [Hub99]. Es wurden dabel
Neutronenenergien zwischen 1,5 MeV und 4,0 MeV benutzt. Diese bestrahlten Proben sollen

zusammen mit Proben aus Hiroshima aufbereitet und gemessen werden.
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Abb. 7.1: Wirkungsquerschnitt der Reaktion **K(n,p)*Ar. ENDF VI und JENDL 3.2 sind

gerechnete Werte. CS SRS ist eine Datenbank flr experimentelle Werte. Alle Daten aus

[Nuc97].

7.1.2 Aufbereitung und Messung

Die erste Probe aus Hiroshima, in der *Ar gemessen werden soll, ist der Grabstein vom Saikoji-
Friedhof. Gleichzeitig sollen dann auch die Wirkungsguerschnittsproben und eine Probe vom Aji-
Steinbruch aufbereitet und gemessen werden.

Aufberetung

Die Extraktion des Ar erfolgt am Geologischen Indtitut in Apatity, Rusdand. Die Proben werden dort
in eénem Ofen geschmolzen, bis dle eingeschlossenen Gase entweichen. Das Ar wird dann mit Hilfe
flissgen Stickstoffs ausgefroren und an ein Stiick Aktivkohle gebunden. Bel der Extraktion wird
sogenanntes "totes’ (inaktives) Argon as Trager benutzt. Danach wird das Argon wieder erwarmt
und nach enigen Reinigungschritten in eine Glasampulle engdeitet. Diese Ampulle wird dann
versgeget. Argon, dasin der Apparatur zuriickgeblieben ist, wird in ein Massensgpektrometer geleitet.
Dort wird die Menge und Isotopenverteilung des restlichen Ar bestimmt [Tol02].
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Eine Probe vom Aji-Steinbruch soll aufbereitet und gemessen werden, um den Untergrund an ®Kr
(System + Probe) und *H (System) zu Uberprifen. Verunreinigungen von diesen Gasen im Ar
wirden die anschlief3ende 3-Messung beeinflussen. Eine erste Probe vom Saikoji-Grabgtein ist
bereits aufberaitet und wird derzeit gemessen.

M essung

Die Beschleunigermassengpektrometrie (AMS) mit einem Tandem-van-de- Graaff-Beschleuniger
scheidet fir die Messung von *Ar aus, da die AMS negative lonen verwendet und Ar  keine
negativen lonen bildet. *Ar wird jedoch sandardmédg in  kleinen untergrundarmen
Proportionazéhirohren an der Universté Bern gemessen [LHO80]. Dazu wird die [3-Aktivitét
betrachtet. Der Detektor befindet sich in einem Labor, das sich 70 m.w.e. (meter water equivaent)
unter der Erdoberfl&che befindet. Zusézlich wird eine 10 cm dicke Bleidischirmung benutzt. Das
Zéahirohr kann mit einem Druck von bis zu 36 Atmaosphéren geflllt werden. Der Detektor hat einen
Untergrund von 3-10* s* und eine Nachweiswahrscheinlichkeit von 65%. Die Messzeit kann bis zu
8 Wochen betragen. Bei einer solchen Messzeit kann eine Aktivitét von 5-10° s* noch statistisch
ggnifikant nachgewiesen werden.

7.1.3 Abschatzung der **Ar Produktion durch die Atombombe und

des *Ar Untergrundsim Granit

Der Granit des Saikoji-Grabgteins enthdlt 2,5 % Kdium [RUh93]. Eine Probe von 10 g enthdlt somit
3,6 - 10* *¥K-Atome. Wenn man das DS86-Neutronenpektrum, eine Bombenstérke von 15 kt und
den Wirkungsguerschnitt aus JENDL-3.2 benutzt, ergeben sich 5,5 - 10 produzierte *Ar-Kerne.
Dies entspricht einer (3-Aktivitét von etwa 3,9 mBq (2002).

Der *Ar-Untergrund in Granit wurde mit etwa 500 [RKK *98] bzw. 700[Hub99] produzierten *Ar-
Kernen pro g Granit abgeschétzt.

Die Anzahl der in Hiroshima produzierten *Ar-Kerne liegt damit deutlich hoher ds der natiirliche
Untergrund. Gleichzeitig ist die °Ar-Aktivitdt in ener Probe von 10 g deutlich hoher ds die
Nachweiswahrscheinlichkelt des Detektors.
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7.1.4 Vorlaufige M essergebnisse

Eine Probe vom Saikoji- Grabstein wurde aus 0,2356 g Kaium hergestellt [Tol02]. Dies entspricht
ener aufbereiteten Granitmenge von etwa 9,424 g.

Als vorl&ufiges Messergebnis wurde eine Aktivitét von 1,5 mBg gemessen [Loo02]. Der Untergrund
der Messung betrug dabei 0,5 mBg. Somit ergibt sich eine untergrundkorrigierte Aktivitét von 1,06
mBq pro 10 g Granit.

Vergleicht man damit die erwarteten Aktivitdten von 3,9 mBq (JENDL-3.2) bzw. 2,5 mBq (ENDF
V1), 20 ig die gemessene Aktivitét deutlich geringer ds die anhand von Rechnungen erwartete. Das
deutet darauf hin, dass der Wirkungsquerschnitt der Resktion *K(n,p)*Ar kleiner igt ds die
gerechneten Wirkungsguerschnitte aus JENDL-3.2 und ENDF V1.

Eine genaue Interpretation der *Ar-Messungen kann somit erst erfolgen, wenn die bestrahlten

Wirkungsquerschnittsproben aufbereitet und gemessen sind.

7.2 Messung von *He und *'Xe

Andere Edelgase wie Xe oder He konnen gleichzeitig mit dem Ar aus dem Gedtein extrahiert
werden. Die Isotopenvertellungen von Xe oder He kdnnen massenspektrometrisch gemessen
werden. Der Anteil von stabilem *Xe bzw. stabilem *He kann Auskunft (iber die Fluenz von
thermischen Neutronen geben.

Blye

Wie auch Ar wird Xe standardméllig aus Gesteinen extrahiert und gemessen [SIM*94]. 'Xe
entsteht aus *'Ba, das Uber zwei R Zafdle zu *'Xe zerfdlt. **'Ba wurde in Hiroshima durch

139Ba(n,g)*'Ba produziert. Diese Reaktion erlaubt die Messung epithermischer Neutronen, da sie fur
13983 grolRe Resonanzen im epithermischen Bereich aufweist. So wurden im Saikoji- Grabstein etwa
2/3 des **'Ba durch epithermische Neutronen im Energiebereich von 30 bis 300 eV produziert. Die
Messung it deshalb mdglich, da Xe ein seltenes Element ist. Bel einem Ba-Antell im Grabsteingranit
von 960 ppm [RUN93] und mit dem DS86-Neutronenspekirum sollte der ***Xe Isotopenanteil etwa
um 1 % im Vergleich zu amosphérischem Xe erhoht sain.
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*He

°Li bedtzt, wie berdts in Kapitd 6.1.2 erwdhnt, einen sehr hohen Wirkungsouerschnitt fiir die
Resktion °Li(n,a)*H von 940 b [Kar95] fiir thermische Neutronen. Das *H zerfalt dann Uber B
Zefdl mit einer Halbwertszeit von 12,3 a[Kar95] zu *He. Dader natiirliche |sotopenanteil von *He
nur 0,000137 % betrégt, ist zu erwarten, dass ein erhohter Anteil an *He in Proben aus Hiroshima
messbar ist. Erste Messungen in Biotit des Saikoji-Grabsteins ergaben einen Anteil von 8,3 - 10°
Atome/g fir ®°He und 4,5 - 10" Atomelg fir “He. Messungen von Biotit aus Proben vom Aji-
Steinbruch ergaben dagegen einen *He Anteil von 3,0 - 10° Atome/g bei 3,3 - 10 Atome/g firr “He
[Tol02].

Der Anteil von *He im Saikoji-Grabstein ist somit deutlich hoher dsin der unbestrahlten Probe vom
Aji-Steinbruch. Der hohe Anteil an *He ist vermutlich durch Neutronen der Atombombe produziert
worden. Die Fluenz thermischer Neutronen, die sich daraus ergibt, liegt jedoch deutlich niedriger ds
die Fluenz, die aus anderen Messungen erhaten wurde. Man muss dabel davon ausgehen, dass ein
Teil des ®H bzw des *He aus dem Biotit entweichen konnte. Andere Minerdien wie zB. Amphibole
lassen dagegen He nicht entweichen. Zur Zeit werden gesignete Proben gesucht, um die *He-

Messungen durchfiihren zu kénnen.
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Anhang A

Bestimmung von Konversionsfaktor en

Hier soll am Beispid von **Cl und **Fu gezeigt werden, wie man spezifische Aktivitaten von Eu in
%Cl/Cl-Verhdtnisse umrechnen kann. Die Radioisotope sind durch folgende Resktionen erzeugt
worden:

*Cl(rn,9)*Cl

SIEU(ny, 6)EU

Die FHuenz der thermischen Neutronen F war dabe gleich.

Fir eine Kern-Reaktion gilt dlgemain:

N = N, ¥ x5 >+
(A
wobe:
N" : Anzahl der produzierten Teilchen (*Cl bzw. **?Eu)
No : Anzahl der Atome des Targetdlements (Cl bzw. Eu)
| : Isotopenanteil des Targetisotops (*°Cl bzw. 'Eu)
s : Wirkungsguerschnitt der Resktion [barn]
F : Huenz der Projektile (Neutronen) [1/n¥]
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Bd dner AMS-Messung wird das *Cl/CI-Verhdtnis gemessen, bel @ner g-Messung wird die
spezifische Aktivitét A/m (Bg/mg) bestimnnt.
Fiir *Cl gilt also:

*Cl

ci = xs, XF (A.2)
wobe:
%Cl  : Zahl der ®CI-Atomein der Probe
Cl : Zahl der C-Atomein der Probe

)  |sotopenanteil von *Cl

Sa  : Wirkungsquerschnitt der Resktion **Cl(n,g)**Cl [barn]

F : Huenz der thermischen Neutronen

Fur ®Eugilt
AxT,, 1 me N, AT, mg, _ Eu_
In2  Eu m_ XN, In2xmxN, Eu

| s, ¥ (A3)

bzw:

A=151| >SEU InZ)NA )4: (A4)

m T, xm

12 Mg,
wobe:

A - gemessene 2Eu-Aktivitét (riickgerechnet auf das Jahr 1945) [B(]
Ty, :Habwertszdt von ™%Eu (» 13,334)

Eu : Zahl der Eu-Atome in der Probe

2By : Zahl der ®?Eu-Atomein der Probe

Mgy Soezifische Masse von Eu [g/moal]

Na : Avogadrokongtante [1/mal]

m : Masse des Europiumsin der Probe [mg]

1  |sotopenanteil von *'Eu

Se,  : Wirkungsquerschnitt der Resktion **'Eu(n,g)™**Eu [barn)]

F : Huenz der thermischen Neutronen
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Fuenz F igt in Gleichung (A.2) und in (A.4) gleich. AuRer den Messgrolen *CI/Cl und A/m

bestehen diese Gleichungen nur aus Kongtanten.
Somit ergibt sch:

A T,,mg _>*Cl 1 (A.5)

151 - 35
m “Ixs_ xn2xN, Cl | s,

Somit konnen gemessene *Cl/CVerhdtnisse in spezifische Aktivitéeen umgerechnet werden.
Anaog dazu kénnen dle Messungen von Radionukliden, die durch thermische Neutronen produziert

wurden, umgerechnet werden.
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Anhang B

Chemische Analysen

Von der Firma XRAL in Kanada wurden die Elementzusammenstzungen von viden im Rahmen
dieser Arbat untersuchten Granite bestimmt. Die Folgenden Tabellen geben die von XRAL
bestimmten Elementhéufigkeiten wieder.

Die Dabel verwendeten Methoden sind:

XRF 100 : X-Ray Fluorescence

ICP 80 > Inductively Coupled Plasma Mass Spectrometry (multi acid digestion)

MS 90 : VG PlasmaQuad Inductively Couples Plasma Mass Spectrometry (NaO,- Fusion)
ES4 : FusorVEmission Spectrometry

CHM 113 : Specific lon Electrode (Cl in solution)

Chemische Analysen der Steinbruchproben:

Element Methode | Einheit | Nachweis Aji Giin Giin lyo lyo Odachi
Grenze A B A B
Si02 XRF100 % 0,01 71,4 75,2 74,8 72,7 72,9 74,5
Al203 XRF100 % 0,01 15,1 13 13,4 14,2 14,1 13,4
CaO XRF100 % 0,01 3,03 1,39 1,37 2,31 2,26 1,87
MgO XRF100 % 0,01 0,58 0,24 0,23 0,34 0,35 0,3
Na20 XRF100 % 0,01 3,93 3,4 3,4 3,86 3,67 3,57
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Chemische Analysen

Element Methode | Einheit | Nachweis Aji Giin Giin lyo lyo Odachi
Grenze A B A B

K20 XRF100 % 0,01 2,31 4,4 4,62 3,23 3,25 3,77
Fe203 XRF100 % 0,01 247 1,93 1,97 2,73 2,72 2,38
MnO XRF100 % 0,01 0,05 0,04 0,04 0,06 0,06 0,05
TiO2 XRF100 % 0,001 0,295 0,147 0,15 0,204 0,222 0,205
P205 XRF100 % 0,01 0,07] 0,02 0,02 0,05 0,05 0,03
Cr203 XRF100 % 0,01 0,021 0,01 0,02 0,01 0,02 0,01
LOI XRF100 % 0,01 0,6 0,4 0,4 0,4 0,5 0,25
Summe |XRF100 % 0,01 99,9 100,2 100 100,17 100] 100,3
Be ICP80 ppm 0,5 1,4 2,7 2,6 2 2 2,8
Na ICP80 % 0,01 2,720 2,47 2,45 2,69 2,77 2,54
Mg ICP80 % 0,01 0,31 0,1 0,11 0,16 0,17 0,15
Al ICP80 % 0,01 7,87 6,22 7,44 6,34 6,79 6,94
P ICP80 % 0,01 0,03 0,01 0,01 0,02 0,02 0,02
K ICP80 % 0,01 1,890 3,69 3,95 2,73 2,93 3,18
Ca ICP80 % 0,01 1,731 0,84 0,82 1,34 1,33 1,12
Sc ICP80 ppm 0,5 3 3,9 4,2 4,3 4,5 4,5
Ti ICP80 % 0,01 0,16/ 0,09 0,09 0,12 0,12 0,12
\Y ICP80 ppm 2 11 7 7 g 6 9
Cr ICP80 ppm 1 38 40 44 35 52 34
Mn ICP80 ppm 2 313 311 312 432 447 370
Fe ICP80 % 0,01 1,49 1,23 1,27 1,65 1,71 1,51
Co ICP80 ppm 1 5 3 3 4 4 3
Ni ICP80 ppm 1 4 7| 4 5 4 4
Cu ICP80 ppm 0,5 7,9 4,9 5,3 4 4,3 5,3
Zn ICP80 ppm 0,5 53,2 54,4 53,5 59,1 61,4 60,5
As ICP80 ppm 3 111 <3 8 <3 <3 8
Sr ICP80 ppm 0,5 356 77,4 78,4 198 203 105
Y ICP80 ppm 0,5 5,8 25 24 16,1 16 28,4
Zr ICP80 ppm 0,5 3,8 22,3 24 11,1 11 20,4
Mo ICP80 ppm 1 2 2 <1 2 2l <1

Ag ICP80 ppm 0,2 0,4 0,4 0,4 0,4 <0.2 <0.2

Cd ICP80 ppm 1 <1 <1 <1 <1 <1 <1

Sn ICP80 ppm 100 <10 <10 111 <10 <10 <10

Sb ICP80 ppm 5 <5 <5 <5 <5 <5 <5

Ba ICP80 ppm 1 530 358 374 516 569 386
La ICP80 ppm 0,5 21,2 15,4 14,4 17,2 18,3 23
W ICP80 ppm 10, <10 <10 <10 <10 <10 <10

Pb ICP80 ppm 2 11 20 17, 14 17, 21
Bi ICP80 ppm 5 <5 <5 <5 <5 <5 <5

Li ICP80 ppm 1 32 84 83 49 52 77
B ES 4 ppm 10 <10 <10 <10 <10 <10 <10

Y MS90 ppm 1 13 44 42 25 25 44
La MS90 ppm 0,1 34,9 23,1 20,1 24,1 27,4 30,8
Ce MS90 ppm 0,1 64,71 50,2 44,1 48,1 54,5 65,8
Nd MS90 ppm 0,1 24,1 22,6 21,5 22,6 24,6 29
Sm MS90 ppm 0,1 4,3 6,1 5,9 4,9 5,2 7
Eu MS90 ppm 0,05 0,76/ 0,41 0,53 0,78 0,82 0,59
Gd MS90 ppm 0,1 3,9 7,2 6 5 5 6,9
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Tb MS90 ppm 0,1 0,5 1,2 1,1 0,8 0,7 1,1
Element Methode | Einheit | Nachweis Aji Giin Giin lyo lyo Odachi

Grenze A B A B
Dy MS90 ppm 0,1 2,4 7,8 6,7 4,6 4,7 7,1
Ho MS90 ppm 0,05 0,4 1,39 1,4 0,8 0,85 1,42
Er MS90 ppm 0,1 1,2 4,7 4,4 2,5 2,6 4,7
m MS90 ppm 0,1 0,2 0,7 0,7 0,4 0,4 0,7
Yb MS90 ppm 0,1 1,1 4,6 4 2,6 2,6 5
Lu MS90 ppm 0,05 0,11 0,65 0,65 0,38 0,37 0,64
Th MS90 ppm 0,1 6,6 215 18,1 9,2 11,1 20,9
U MS90 ppm 0,1 0,8 4 4,2 2,2 2,1 5,5
Pr MS90 ppm 0,1 7,5 6,9 5,6 5,9 6,8 8,2
Cl CHM113 ppm 50 98 102 102 88 98 87

Tab. B.1: Chemische Analysen der Seinbruchgranite. Die Proben vom Giin- und lyo-

Seinbruch wurden geteilt, um zu sehen wie stark die Ergebnisse in eéinem Stein in 2wel

unabhangigen Messungen variieren. Alle Ergebnisse nach XRAL . (LOI: loss of ignition).

Chemische Analysen von Proben aus Entfer nungen > 1000m vom Hypozentrum:

Elt. [Methode|Einh.] N.G. | PSO | EP1 |EB1G|EBI1B [Jyunk| Tok |Ganl| Gan2| Hosl | Hos2 | Hos3
Si02  |[XRF100 |% 0,01 734 742 76,1 69959 758 748 74,7 74,5 74 72,8 73,4
Al203 [XRF100 |% 0,01 134 13,8 12,9 8,84 13 13 13,1 13,1 14 13,9 13,8
CaO |XRF100 |% 001 148 133 1,09 9,02 1,38 1,53 1,76 1,61 143 2,08 2,11
MgO  |XRF100 (% 0,01 04 0,16 0,18 0,82 0,27] 042 047 0,46 0,28 0,56 0,28
Na20 |XRF100 (% 0,01 343 383 3,35 1,77 355 3,17 3,23 3,23 3,1 3,37 3,64
K20 [XRF100 (% 0,01 4,4 4,24 456/ 2,13 3,84 4,41 3,93 4,2 413 3,88 3,35
Fe203 |[XRF100 (% 0,01 189 1,96 1,29 2,59 193] 2,08 2,24 2,3 1,84 269 2,74
MnO  |XRF100 (% 0,01f 0,04 0,05 0,03 0,06 0,04 0,05 0,05 0,06 0,04 0,06 0,06
TiO2 |XRF100 |% 0,001] 0,173 0,125 0,085 0,26] 0,156 0,19 0,214} 0,213 0,152 0,264] 0,185
P205 |XRF100 (% 0,01] 0,02 <0.01] <0.01f 0,05 0,02 0,03 0,03 0,04 0,02 0,05 0,04
Cr203 |XRF100 (% 0,01 0,02 0,01 0,02 <0.01f 0,02] 0,02 0,021 0,01 0,04 0,020 0,02
LOI XRF100 (% 0,01] 0,559 0,55 04 41 04 0,3 0,2 0,35 0,4 0,4 0,4
Sum. |XRF100 |% 0,01 99,2 100,11 1000 99,1 100,3] 100] 99,9 100,11 104 100,) 100
Be ICP80 [ppm 0,5 5,6 2,1 1,8 0,9 29 1,9 2.2 1,7 3.6 2 1,8
Na ICP80 |% 0,01f 2,47 2,6 24 121 2,39 2,16 2,36 2,260 2,63 2,54 2,57
Mg ICP80 |% 0,01f 0,13 0,06/ 0,07 0,44 0,12 0,2 0,26 0,23 0,13 0,31 0,13
Al ICP80 |% 0,01 6,48 6,84 6,09 397 5,76 74 7,12 6,58 6,4] 7,68 6,34
P ICP80 |% 0,01 0,01 <0.01] <0.01f 0,020 0,01 0,020 0,02 0,020 0,01 0,03 0,02
K ICP80 |% 0,01 366 342 386 164 304 357 341 343 3,§ 342 2,83
Ca ICP80 |% 0,01 0,82 0,777 0,66 5,27 0,78 091 1,14 0,93 0,84 1.3 1,22
Sc ICP80 [ppm 0,5 5,3 4,9 1,9 3,17 53 2,20 2,8 2,5 g 3,22 4,1
Ti ICP80 |% 0,01l 0,09 0,07 0,05 0,13 0,09 0,11 0,23 0,12 0,09 0,16 0,1
\ ICP80 [ppm 2 7 4 4 32 7 13 17 15 7 21 5
Cr ICP80 [ppm 1 36 30 31 53 30 53 50 34 69 81 41
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Elt. [Methode|Einh.] N.G. | LSO | EP1 |EB1G|EBI1B [Jyunk| Tok |[Ganl| Gan2| Hosl | Hos2 | Hos3
Mn ICP80 [ppm 2| 287 339] 2200 366 285 3300 380, 378 286 408 419
Fe ICP80 % 0,01 1,19 121 0,84 1,43 1,14 1,27 149 1,38 1,2 1,76 1,64
Co ICP80 [ppm 1 3 2 2 6 4 4 4 4 4 6 4
Ni ICP80 [ppm 1 4 5 2 11 3 6 3 5 4 7 4
Cu ICP80 [ppm 0,5 7,1 4,3 23 363 8,4 3,1 3,8 2,2 12 3,4 3,7
Zn ICP80 [ppm 0,5 49,1 73,24 31,59 38,9 52,7 37 38,8 404 534 46,71 66,5
As ICP80 [ppm 3| <3 <3 <3 <3 <3 10 21 <3 <3 6 <3
Sr ICP80 [ppm 0,5 60,7 57, 98 118 54,7 83,3 107 92,4 659 134 177
Y ICP80 [ppm 0,5 24,3 31,5 7,7 79 12,31 16,1 18,4 16,1 174 17,4 18,1
Zr ICP80 [ppm 0,5 38,4 28,4 23,8 27,4 36/ 28,8 24,4 30,5 28,7 238 12,3
Mo ICP80 [ppm 1] <1 <1 2 2 2l <1 2 1 2 1 3
Ag ICP80 [ppm 0,2 <0.2] <0.2 0,3 0,2 05 0,3 <0.2] <0.2 0,2 0,3 <0.2
Cd ICP80 |ppm 1l <1 <1 <1 <1 <1 <1 <1 <1 <1 <1 <1
Sn ICP80 [ppm 10| <10| <10 <10| <10| <10] <10| <10/ <10| <10| <10| <10
Sb ICP80 [ppm 5| <5 <5 6 <5 <5 <5 <5 <5 <5 <5 7
Ba ICP80 [ppm 1] 400 309] 666 298 298| 356 433 431 380 545 431
La ICP80 [ppm 0,5 24,4 14 19,4 9,2 19,3] 14,3 193 17,8 23,3 20,9 16,7
W ICP80 [ppm 10 <10 <10 <10 <10| <10] <10| <10/ <10| <10| <10| <10
Pb ICP80 [ppm 2 20 18 23 8 22 17 17| 18 22 19 18
Bi ICP80 [ppm 5| <5 <5 <5 <5 <5 <5 <5 <5 <5 <5 <5
Li ICP80 [ppm 1 88 68 32 26 86 51 50 49 87 56 50
B ES 4 |ppm 10| <10| <10 <10 100 <10f <10| <10] <10f <10 <10| <10
Y MS90  |ppm 1 59 50 24 12 58 24 26 24 53 25 29
La MS90 |ppm 0,1 38,4 20,3 239 12,4 251 16,5 24,9 20,7 27,9 239 21
Ce MS90  |ppm 0,1 79,4 44,3 458 22,5 552 344 473 36,4 56,1 443 435
Nd MS90  |ppm 0,1 41,1 254 19,7 11,8 31 17,4 20,2 17,5 31,4 18,8 22
Sm MS90 |ppm 0,1 10,7 7,20 4,1 2l 8,1 4 4,1 4 84 4,2 5,3
Eu MS90  |ppm 0,05 04 042 052 0,38 0,38 041 0,39 0,41 048 0,59 0,63
Gd MS90  |ppm 0,1 9,9 8,4 4 24 9,1 3,1 4,1 4 9,4 4 5,3
Th MS90 |ppm 0,1 1,6 1.4 0,7 04 15 0,5 0,7 0,6 1,5 0,6 0,9
Dy MS90  |ppm 0,1 10 9 3,9 21 99 3,9 4,2 4 8,7 3,9 4,8
Ho MS90 |ppm 005/ 189 1,86 0,88 0,43 193 0,86 0,82 0,8 1,69 0,76 1,07
Er MS90 |ppm 0,1 5,8 5,3 2,4 1,4 6 2,5 3 25 5,6 2,4 3,1
Tm MS90 |ppm 0,1 0,¢ 0,7 0,3 0,2 0,8 0,5 0,5 0,4 0,9 0,3 0,4
Yb MS90  |ppm 0,1 5,5 5,4 2,2 1,2 6,3 3,2 3,3 2,9 59 2,6 2,8
Lu MS90  |ppm 0,05 0,81 067 033 0,21 087, 045 04 0,4 089 0,36 0,35
Th MS90  |ppm 0,1 39 27,1 37,6 59 25,4 2959 194 184 21,7 15,2 9,4
U MS90  |ppm 0,1 6,1 6,8 4.4 1.4 45 49 3,8 3,2 4 2,9 2,2
Pr MS90  |ppm 0,1 10,4 6 5,9 31 7,6 4,6 5,8 5,1 7,3 5,6 6,1
Cl CHM113 |ppm 50 87 62 64 238 106 161 161 126 81 188 87,

Tab. B.2: Chemische Analysen der Granitproben vom PSO-Gebdude (PSO), E-Gebéaude
Abdeckplatte 1 (EP1), EGebaude Bohrkern 1 Granit (EB1G) und Beton (EB1B), Jyunkyoji
(Jyun), Tokueiji (Tok), Ganjyoji 1&2 (Ganl & Gan2) und Hosenji 3 (Hosl-Hos3). Alle
Ergebnisse nach XRAL . (LOI: loss of ignition).
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Chemische Analysen von Proben des Giin-Tiefenprofils und de  Cl-Eu-

Vergleichsmessungen :

Elt. Methode | Einh. | N. G. Giin Giin Giin Giin Giin | Senn. | Koz. C.H.
B1 B2 B3 B4 C
Si02 | XRF100 | % 0,01| 73,42| 74,03| 7555| 72,96| 73,99 72,05 73,34 76,22
Al203 | XRF100 | % 0,01| 14,21] 13,26| 13,07| 14,22| 1361| 14,08 13,54 12,35
CaO | XRF100 |% 0,01 1,25 1,2 1,36 1,43 1,13 2,34 1,66 0,93
MgO | XRF100 |[% 0,01 0,19 0,21 0,19 0,21 0,2 0,33 0,28 0,13
Na20 | XRF100 | % 0,01 3,61 3,23 3,54 3,57 3,44 3,79 3,42 3,3
K20 | XRF100 |% 0,01 4,8 512 4,03 4,83 4,79 3,11 4,21 4,28
Fe203 | XRF100 | % 0,01 1,85 1,97 2,29 2,36 2,26 3,33 2,69 1,88
MnO | XRF100 | % 0,01 0,04 0,04 0,04 0,05 0,04 0,06 0,05 0,04
TiO2 | XRF100 |% 0,01 0,13 0,13 0,12 0,13 0,14 0,21 0,18 0,08
P205 | XRF100 | % 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,05 0,03| <0.01
Cr203 | XRF100 | % 0,01| <0.01 0,02| <0.01 0,03| <0.01 0,02 | <0.01 0,03
LOI | XRF100 |% 0,01 0,35 0,35 0,15 0,15 0,65 0,15 0,5 0,15
Sum | XRF100 |% 0,01| 99,85| 99,57| 100,44 100| 100,3[ 99,54 99,87 99,39
Be [ICP80 ppm 0,5 2,6 2,3 2,9 2,5 2,5 2 2,3 2,5
Na |ICP80 % 0,01 2,29 2,34 2,56 2,56 2,45 2,77 2,52 2,2
Mg |ICP80 % 0,01 0,06 0,09 0,07 0,08 0,09 0,17 0,13 0,04
Al ICP80 % 0,01 5,97 6,38 6,36 6,72 6,53 6,91 6,71 5,48
P ICP80 % 0,01| <0.01 | <0.01 | <0.01 | <0.01 | <0.01 0,02 0,01| <0.01
K ICP80 % 0,01 3,52 4,35 3,59 4,18 4,01 2,64 3,67 3,39
Ca |ICP80 % 0,01 0,7 0,81 0,91 0,9 0,75 1,54 1,11 0,55
Sc ICP80 ppm 0,5 3,2 5 3,1 4,4 5,1 51 4,2 3,3
Ti ICP80 % 0,01 0,06 0,07 0,06 0,07 0,07 0,12 0,1 0,04
V ICP80 ppm 2 6 5 4 5 5 5 7 <2
Cr ICP80 ppm 1 4 84 4 122 4 130 6 128
Mn | ICP80 ppm 2 274 327 322 353 324 499 354 268
Fe |ICP80 % 0,01 1,02 1,33 1,56 1,6 15 2,23 1,85 1,18
Co ICP80 ppm 1 1 <1 <1l <1 <1 2 2 <1
Ni ICP80 ppm 1 3 4 3 6 3 5 4 5
Cu |ICP80 ppm 0,5 10,1 8,9 17 12 9,3 28,4 12,5 8,3
Zn ICP80 ppm 0,5 70,2 78 84,2 63,2 63,2 85 58,1 69,2
As ICP80 ppm 3 <3 <3 <3 <3 <3 <3 <3 <3
Sr ICP80 ppm 0,5 66 74,7 76,5 84,8 67,2 217 105 38,4
Y ICP80 ppm 0,5 19 30,1 30,9 30,5 30,7 23,3 30,7 29,3
zr ICP80 ppm 0,5 26,1 26,4 35,6 31,2 26,2 23,6 35,8 45,3
Mo | ICP80 ppm 1 2 3 4 4 3 3 4 3
Ag ICP80 ppm 0,2| <0.2 <0.2 <0.2 <0.2 <0.2 <0.2 <0.2 <0.2
Cd |ICP80 ppm 1 <1 <1 <1 <1 <1 <1 <1 <1
Sn | ICP80 ppm 10 <10 <10 <10 <10 <10 <10 <10 <10
Sh | ICP80 ppm 5 <5 <5 <5 <5 <5 <5 <5 <5
Ba |ICP80 ppm 1 304 353 269 390 386 501 574 229
La ICP80 ppm 0,5 13,2 16,2 14,3 20,4 19,3 24,6 22,6 14,6
W ICP80 ppm 10 <10 <10 <10 <10 <10 <10 <10 <10
Pb | ICP80 ppm 2 22 27 24 26 26 19 20 20
Bi ICP80 ppm 5 <5 <5 <5 <5 <5 <5 <5 <5
Li ICP80 ppm 1 43 67 67 69 86 47 47 105
Cl CHM113 | ppm 50 <50 <50 <50 <50 <50 <50 <50 <50
Y MS90 ppm 1 28 35 35 36 36 24 34 42
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Elt. Methode | Einh. | N. G. Giin Giin Giin Giin Giin | Senn. Koz. C.H.
B1 B2 B3 B4 C
La MS90 ppm 0,1 17,2 16,6 14,3 21,8 19,9 25 23,2 16,4
Ce MS90 ppm 0,1 35,6 38,2 32,1 48,2 43,6 50,3 48,8 37,8
Nd MS90 ppm 0,1 16,5 17,2 15,3 21,6 20 20,8 21,1 17,8
Sm | MS90 ppm 0,1 4.2 4.4 4.1 5,4 5,2 4,3 5 5,2
Eu MS90 ppm 0,05 0,54 0,51 0,5 0,58 0,56 0,88 0,62 0,37
Gd | MS90 ppm 0,1 4.4 5 4.8 5,6 5,6 4,3 5,3 6,1
Th MS90 ppm 0,1 0,7 0,9 0,8 0,9 0,9 0,7 0,9 1
Dy MS90 ppm 0,1 4.6 5,7 5,5 5,9 5,8 4,1 5,6 6,8
Ho MS90 ppm 0,05 0,97 1,22 1,22 1,25 1,16 0,86 1,19 1,45
Er MS90 ppm 0,1 3,1 3,9 4 4.1 3,8 2,6 3,9 4.8
Tm | MS90 ppm 0,1 0,4 0,6 0,6 0,5 0,5 0,4 0,5 0,6
Yb MS90 ppm 0,1 2,9 3,8 3,7 3,6 3,4 2,5 3,6 4.4
Lu MS90 ppm 0,05 0,45 0,58 0,54 0,56 0,52 0,37 0,51 0,68
Th MS90 ppm 0,1 18 12,1 43,8 17,1 18,7 8 14,7 21
U MS90 ppm 0,1 5,3 5,8 8,3 5,6 4.4 2 2,5 5,6
Pr MS90 ppm 0,2 4.6 4,8 4,1 6,1 5,5 5,9 5,9 4.8

Tab. B.2: Chemische Analysen der Proben fir das Tiefenprofil vom Giin Steinbruch und der
Proben Senngyoji, Kozenji und Rathaus (C.H.). Alle Ergebnisse nach XRAL . (LOI: loss of

ignition).
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Herrn R. Beiderbeck und Herrn V. Ruttner fir die freundliche Hilfe bel der Grobaufbereitung der
Granitproben.

Dem Persond des Beschleunigers, v.a. den Operateuren und der Rechnergruppe fir die Hilfe be
den Strahlzeiten.

Den weteren Mitgliedern der AMS-Gruppe fir ein gutes Arbetsklima und ihre setige Hilfs- und
Diskussonsbereitschaft: Herrn N. Gértner fir die Hilfe am SchwelN und bei viden kleinen
Problemen; Frau U. Heim ds freundliche Zimmerkollegin, die Antworten auf viele dltégliche Fragen
geben konnte; Herrn Dr. F. Kubo, fur vid Hilfe aber auch Gaudi wérend den Strahlzeiten; Herrn Dr.
B. Heilsnger und Herrn MS. V. Lazarev fir ihre Hilfe ba den Untergrundsrechnungen; Herrn Dipl.-
Phys. H. Reithmeier, dlen Gasten unserer Gruppe sowie dlen Mitgliedern der GAMS-Gruppe: Dr.
G. Rugd, Dr. K. Knig, Dr. C. Wdllner, Dr. G. Korschinek, Dr. A. Wdllner und A. Arazi.

Menen Eltern, dass de mir dieses Studium ermdglicht haben. Mener Schwester Steffi fur die

Rechtschreibkorrektur.
Ganz besonders bedanke ich mich be mene Freundin Elke fir ihr Versédndnis und ihre

Unterstitzung.



