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Stabilititsuntersuchungen an mikroprozessorgesteuerten ITRA-Schnellanalysegeriiten
unter besonderer Beachtung des Ubertragungsverhaltens
kommerzieller Szintillationssonden
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berg

Es werden in gescllossener Form Stabilitdtsuntersuchungen der kernphysikalischen Gerdatehardware (Nuklidanregung,
Szintillationsdetektion, Diskrimination, MeBwertaufnahme und -verarbeitung, Peakstabilisierung) vorgestellt. Breiteren
Raum nimmt dabei das Detektorsystem ein, das in Form des Sekunddremissionsvervielfachers immer noch dominierend
als schnelle Detektoren fir mobile Schnellanalysegerdte eingesetzt wird. Nachweisbare und bisher unterschiedlich inter-
pretierte Effekte der Gamma-Spektrometrie wie Drift und Impulsratenspriinge sowie Unstetigkeiten bei der Gehalts-
bestimmung werden untersucht.

In this paper some studies of the hardware applied in nuclear analytical methods (i.e. nuclide excitation, scintillation
detection, discrimination, data processing and peak stabilization) are described, esp. the detector system. Emphasis is
laid on measurements with secondary-emission multipliers which play an important role as particle detectors in rapid
analyzers. Further studies have been made on detectable effects of gamma spectrometry, such as drift and pulse-rate dis-

continuities in the determination of concentrations.
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1.  Einleitung

Transportable Schnellanalysengerite auf Basis der Ront-
genfluoreszenzanalyse mit Nuklidanregung werden in der
DDR in zunehmendem MaBe fiir Aufgaben der Gehalts-
bestimmung in Geologie, Bergbau und Huttenwesen ein-
gesetzt. Dabei handelt es sich zum einen um Vertreter der
Geriteserie PA (PA = Physikalischer Analysator) der
SDAG Wismut zur vorrangigen Bestimmung von Sn, W
und Ag (PAZ, PAAG [1]). Zum anderen sind Analysen-
gerdte der Serie ITRA (ITRA = Isotopentechnischer
Roéntgenfluoreszenzanalysator) des FNE Freiberg im
Einsatz, die — in verschiedenen Modifikationen und Bau-
stufen — bisher zur Elementgehaltsbestimmung von Cu,
Zn, Nb, Sn und Ta sowie Fe und As entwickelt wurden
[2]. Beide Typen unterscheiden sich im Hinblick auf
gerdtetechnische Ausstattung und realisierbare Analysen-
verfahren, besitzen jedoch Gemeinsamkeiten beziiglich
Anregung, Detektion und Geritestabilisierung.

Generell von Bedeutung fur den Einsatz o.g. mobiler
RFA-Gerdte ist die Abschdtzung der zu erwartenden
Analysenfehler in ihrer Gesamtheit, da diese bekannter-
maBen Sicherheit der gewonnenen Erkenntnisse als auch
6konomische Parameter beeinflussen. Die von den An-
wendern gestellten Forderungen nach schnellen, richtigen
und reproduzierbaren Ergebnissen bereits ,,vor Ort‘‘ bzw.
in den Betriebslaboratorien zwingen zur Untersuchung
und zur Reduzierung dieser Unsicherheiten. Dabei wird
jedoch im Gegensatz zu umfangreichen Beschreibungen
der zufélligen und systematischen Fehler, z. B. in [3], dem
Stabilitdtsverhalten der kernphysikalischen Gerédtehard-
ware (Rontgenfluoreszenzanregung, Detektion, Impuls-
verstdrkung und -analyse, MeBwerterfassung und -ver-
arbeitung) kaum Raum eingerdumt. Auf Grundlage des in
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[4] vorgestellten rechnergesteuerten und verstdrkungs-
stabilisierten Schnellanalysators ITRA-084 und vorge-
nommener mefBtechnischer Untersuchungen sollen ver-
gleichbare Aussagen getroffen werden. Weiterhin sollen
die dem Geratebetreiber bzw. Analytiker zumeist bekann-
ten, jedoch nicht eindeutig klassifizierbaren Reproduzier-
barkeitsfehler beim TUmgang mit Szintillationssonden
{Driften, Unstetigkeiten) eingeordnet werden.

2. MeSBfehler und Stabilitit

Die Einordnung der geridteabhingigen MeBfehler (Geritefehler) in den
Gesamtkomplex zeigt nachfolgende Ubersicht:

RFA -Analysenfehler

P

systematische Fehler zufallige Fehler

| i

verfahrenspedingte Impulsstatistik
Analysenfehler Probenahmefehler
- Besonoerheiten des rodiometr e — 7
ebrerfanrens | Geratefehler
Lo 4

- wWaohl des speziellen Auswerte =
verfahrens

- GUte (Genouigket) der Eichproben=-
auswaohl

~ Treffsicherheit dergefundenen
Rechenansdtze zur Gehallsbestimmung
USW.

Abb. 1. Ubersicht iiber RFA-Analysefehler
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Es wird auf die Literatur verwiesen [3], ebenfalls auf die von George in
[5] aufgestellte Methodik der Fehleranalyse am Beispiel einer Zinnge-
haltsbestimmung. Der Beitrag der Einzelkomponenten zur Gesamtab-
weichung ist von konkreten Bedingungen abhingig.

Der Geratefehler wird in erster Linie durch die Stabilitat der appara-
tiven Parameter beschrieben. Dabei wird — im Gegensatz zur physika-
lischen Stabilitat — als technische Stabilitit die Besténdigkeit und rela-
tive Unveridnderlichkeit eines Systems gegeniiber Zeit und Umwelt ver-
standen. Zu den Geratefehlern gehoren

Detektorinstabilititen einschlieBlich Impulsratenunstetigkeiten
(reversibel und irreversibel)

Geriitedriften und -schwankungen einschlieBlich Instabilitaten der
Kern- und Auswerteelektronik

Alterungs- und Ermiidungserscheinungen

stochastische Ausfille von Teil- bzw. Gesamtfunktionen
Geometrieinderungen

3.  MeBproblem, Signalweg und

angewandte Regelverfahren

Uber den Geriteaufbau und das funktionelle Zusammenwirken der
eingesetzten mechanischen und elektronischen Baugruppen des prozes-
sorgesteuerten ITRA-084 wurde in [4] im Detail berichtet. Dabei bedingt
die Geriatekonzeption (Nuklidanregung, Kantenfilterdifferenzverfah-
ren) entsprechend verfahrensabhingige Analysenfehler, auf die jedoch
hier nicht eingegangen werden soll.

Im Gegensatz zum analogen Verfahren der Verstdrkungsregelung der
PA-Gerite kommt in der ITRA-084-Serie eine digitale Peakstabili-
sierungsvariante zum Einsatz, die iiber diskrete Regelschritte SEV-
Verstirkungsinderungen kompensiert. Dabei wirkt die Sondenhoch-
spannung als Stellglied. Langzeitdriften und SEV-Instabilitiaten, die
sich bei unstabilisierten Geridten zwangslaufig als Analysenfehler aus-
wirken miissen und Nacheichungen erforderlich machen, werden wir-
kungsvoll unterdriickt.

Abb. 2 gibt den Signalweg von der Nuklidanregung der zu unter-
suchenden Pulverprobe bis zur MeBwertaufnahme/elektrische Mef3-
wertaufbereitung an, des weiteren diejenigen Geratekomponenten und
-parameter, die als StorgréBen im MeBzweig wirksam werden. Instabili-
titen der Konzentrationsbestimmung durch die rechnergesteuerte
MeBwertverarbeitung einschlieBlich Gehaltsberechnung sind ausge-
schlossen.

Die von der Anregungsquelle emittierte Primérstrahlung durchlauft
nach Wechselwirkung mit dem Probenmaterial als charakteristische
Rontgenstrahlung + Streustrahlung die verfahrenstypischen Kanten-

filter. Diese werden schrittmotorgesteuert iiber eine drehbare Filter-
scheibe im MeBkopf eingefahren und iber dem Szintillationsdetektor
positioniert. Eine Kollimierung kann sich verfahrensbedingt anschlie3en.
Auf die bei Anregung und Filterwechsel moglichen Stéorkomponenten
(abklingende Quellenaktivitit, Positionierungsfehler der Kantenfilter,
Kantenfilterverzerrungen bei nichtparallellaufender Filterscheibe und
mechanischen Getriebespiels, temperaturbedingte MeBkopf-Geometrie-
verschiebungen) wird in Abschnitt 4.1. ndher eingegangen. Nach Pas-
sieren der abgestimmten Kantenfilter sind durch die einfallenden vy-
Quanten iiber die bekannten Vorginge in Szintillator und SEV elektri-
sche Impulse am Sondenausgang abgreifbar (Abschnitt 4.2.).

Die vom Sondenausgang dem nachfolgenden Hauptverstirker zuge-
fithrte und verstirkte Impulsfolge gelangt auf den Hauptanalysator.
Uber extern herangefiihrte (temperatur- und zeitvariante) Pegel- und
Kanalbreitenspannungen lassen sich seriell 4 elektronische Kanile
bilden, wobei die einzelnen Pegel und Kanalbreiten fiir den Analysier-
vorgang wiederum mit entsprechenden Zusatzfehlern bei Bildung der
Diskriminatorschwellen wirksam werden. Die gleichen Verhialtnisse
gelten fiir die beiden Einkanalanalysatoren, die als Stabilisierungskanile
wirken. Uber diese wird auch hier nur eine storgréBenbehaftete Regel-
spannung zur Fixierung der Sondenhochspannung erzeugt. Beachtet
werden muB weiterhin die Stabilitit des Zeitnormals zur Ableitung der
MeBzeit, da dessen Drift als zufilliger Geridtefehler wirksam wird
(Abschnitt 4.3.).

4.  Stabilitit des Schnellanalysators

4.1. Anregungsbedingungen

Abb. 3 zeigt die Zentralgeometrie des MeBkopfes, wie sie in den bis zum
jetzigen Zeitpunkt produzierten prozessorgesteuerten ITRA-Gerédten
angewandt wurde.

Als Nuklidquellen kommen je nach Verfahren umschlossene Strah-
lungsquellen 2*Am und 2**Pu mit Aktivititen von 370 MBq ... 1,1 GBq
sowie Eichquellen 2'!Am (ca. 400 kBq) zur Spektrenstabilisierung zum
Einsatz. Diese sind mechanisch in der Quellenhalterung fixiert. Aus den
Halbwertszeiten Ty, beider Nuklide lassen sich iiber das bekannte
exponentielle Abklingverhalten der Aktivitit A die Langzeitdriften der
Quellenaktivititen bestimmen. So ergibt sich z. B. eine 1 %ige Abnahme
der 2**Pu-Aktivitat nach 1,25 Jahren, eine 10 %ige Reduzierung nach
13,1 Jahren.

Diese Drift fithrt zwangsliaufig zu zeitvarianten Bestimmungsfehlern
der Konzentrationsgehalte. Der Gehaltsfehler, der nach Abarbeitung
cines speziellen Rechenansatzes entsteht, wirkt sich dabei insbesondere
bei Gleichungsansitzen aus, deren Komponenten nicht iiber Differecnz-

- StellgroBe .
Uy rau, Stabil-  Filterscheibe mit
praparat g/ Kantenfiltern
S Anrequngsquelle r=1
pri l}ﬂd/' * Haupf - ngp[ U LU 7—; Ste//g/ led
Sonde % % M verstirker Knalysato Steverungl - = usw ]
1 A Frobe
7\ . r- -—— _1
Analys 1 :stabl'//"-:
1sator ! -
. 1 U= f (av)
Z Geomefr/e’ Analys 2 ———L — 1 (Regelgrage)
verbleibende| Ug (*15v)
s Pegel, Kanalbrelte
MeBkopf ~=<—— | — Zentralgerat

Abb. 2. StérgroBenbehafteter Signalweg im Schunellanalysator
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Abb. 3. MeBkopfgeometrie der ITRA-084 Schnellanalysengerite

bildung miteinander verkniipft sind, z. B. I;; in

V= On — 1) Ay + Ig- Ay + Ay (1)

(v: Elementgehalt in %; Iy: Impulsrate bei Kanal x und Filter y;
A,: Konstante)

Die beschriebene Aktivititsabnahme der Anregungsquelle mufl durch
Nacheichungen kompensiert werden. AKktivitatsanderungen der Refe-
renzquelle sind faktisch ohne Bedeutung fiir die Spektrenstabilitiat.

Zur Bestimmung von MeBfehlern auf Grund von Kantenfilterposi-
tionierungsfehlern wurden Langzeituntersuchungen angestellt. Dabei
wurden die Impulsraten und ihre Reproduzierbarkeiten bei zyklischem
Filterwechsel iiber ein spezielles MeBprogramm ermittelt. In Abhéngig-
keit von vorgegebenen Kanal- und Filterpositionen beginnt der Zihl-
vorgang, wenn das eingefahrene Filter iber eine Optoelektronik als
zutreffend erkannt und seine vorgesehene Lage iiber dem Szintillator
(Deckungsgleichheit) von einem Photoempfinger bestiatigt worden ist.
Mégliche Storgrofen sind dabei Abweichungen von der Deckungsgleich-
heit und damit sich #indernde Kantenfilter-Selektionsbedingungen durch:

a) ,,schielende’” Photosendedioden
b) Nachlaufen der Kantenfilterscheibe
¢) unzulédssiges Scheibenspiel

Da in den ITRA-084-MeBkopfen auf Grund einer Filterbremse ein
Sofort-Stillstand der Kantenfilterscheibe erzwungen wird, beginnt der
Zihlvorgang immer an gleichen Kantenfilter-Szintillator-Positionen. Die
absoluten Positionierungsfehler werden als systematische Fehler in den
EKichvorgang des Verfahrens integriert und erscheinen als quasi ver-
fahrensbedingte Analysenfehler. Damit sind zufillige Gerdtefehler durch
Instabilititen bei der Probenanregung weitgehend ausgeschlossen.

4.2. Detektorstabilutiit

4.2.1. Zum Verstirkungsverhalten nicht stabilisierter
Szintillationssonden

Als MeBkopfdetektoren der PA- und ITRA-Gerédte werden
kommerzielle Szintillationssonden VA-S-968.1 bzw. VA-S-
468 (VEB MKD Dresden) eingesetzt, die sich durch die
eingesetzten SEV’s und damit das erzielbare Auflésungs-
vermogen unterscheiden. Sowohl Sonden-SEV als auch der
nachgeschaltete sehr stabile Sondenvorverstidrker liegen
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bei beiden Geratetypen im Verstdrkungsregelkreis. Da
die Stabilitdt des SEV die Geratestabilitidt dominierend
bestimmt, sollen nachfolgend diejenigen Fehlerkompo-
nenten ndher vorgestellt werden, die fur die y-Spektro-
metrie Bedeutung haben. (Aus der Vielzahl von Ver-
offentlichungen zum Komplex SEV und Szintillations-
zéhler sei auf [6] und die Standardliteratur verwiesen.)

Die nach Abb.3 auf den Szintillationsdetektor auf-
treffenden y-Quanten der Sekundérstrahlung yv werden
nach den bekannten Mechanismen (Lichtquantenanregung
im Szintillator, Quanteniuiberfihrung auf die Photokatode
des SEV, Photoelektronenemission, Elektronenverviel-
fachung und -sammlung) an der Anode des SEV als
Ladungsimpulse

Q =e-2, (2)
wirksam (e = Elementarladung, Z,: Elektronenanzahl an
der Anode nach Vervielfialtigung). Mit Q, = C,- U, er-
geben sich analysierbare Spannungsimpulse am Detektor-
ausgang von Abb. 3 zu

Ce
e

U,

2y (3)
(Re : Arbeitswiderstand, Ce : wirksame Anodenkapazitét, iy :
Szintillator- und SEV-abhéngige Anstiegszeitkonstante).
Die eingangsenergieabhéngige Amplitude eines Einzel-
impulses dieser Impulsfolge, der durch Einwirkung eines
einzelnen y-Quants entstehen kann, ergibt sich nach [7] zu

n

Uv,_.,,__ V=i‘§0‘ﬂ‘k‘e'7'é
Ce Ce Ce
,.__/____Z___[. ,,L_.___l___._ -1
Santilian ,
A el N S i
] O 4)
Lichtaus - Lichteit= Photoren - Quonten ~ Uperluhrungs- Sekunoar =
vevte faktor  zanl wirkungs- fokior der e~ emissions-
§~Pholon (20 .603) groa der  zur ersten foklor be:
o 20%) Fotokatock Dynode Dynodenzahl n
(0...35%) (20..100%) (=4 for AlMg)
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Die in Gleichung (4) von Material und Konstruktion
abhéngigen Komponenten unterliegen dabei selbst stati-
stischen Gesetzen (statistikbehaftete Einzelvorginge), in
deren Ergebnis die Impulsfolge

oo

Tmp(t) = X Uy(t)

v

(5)

mit einer Verteilungsfunktion der Amplitude ﬁ‘, bewertet
ist. Sie stellt das Ma@ fiir das energetische Auflésungsver-
mogen des Detektors (Linienverbreitung) dar (starke
Szintillationen: groBe Photonenzahl ~ Photoelektronen-
zahl & GauBsche Fehlerverteilung; schwache Szintilla-
tionen: geringe Photonenzahl & Poissonverteilung). Die
Photonenzahl k (Helligkeit des Szintillatorblitzes) ent-
spricht der absorbierten y-Energie.

In Gleichung (4) liegt der Schliissel zum Verstédndnis
der Detektorstabilitdt. Es wird sichtbar, daB unter den
theoretischen Idealbedingungen nur statistisch wirkender
Einzelvorgdnge (temperatur- und zeitstabiles Verhalten der
in Gleichung (4) enthaltenen Komponenten)

1) nur streng statistikverteilte Impulshohen
2) nur (anregungs-) quellenkorrellierte Impulsraten

am Ausgang der Szintillationssonde auftreten koénnen.
MiBt man geméaf3 Abb. 3 den Anodenstrom i, als Summe der

[o¢] o0 U
spannungsabhédngigen StromstoBe i, = Yi, = Y —Y und
v=1 y=1 DO
berechnet den Katodenphotostrom i aus Katodenempfind-
lichkeit und auffallendem Lichtstrom, so erhdlt man mit
i
— ' (6)

1

V =Vgpy =

konstante und zeitstabile Verstdrkungen V des Detektors.
Im Betrieb zeigen sowohl Szintillatorkristall als auch
SEV von o. g. Idealbedingungen stark abweichendes Ver-
halten. Wéahrend im Szintillatorkristall die Lichtausbeute ¢
(energie- und teilchenartabhdngig) temperaturabhéngiges
Verhalten aufweist (Untersuchungen zur temperaturab-
héngigen Szintillationsintensitét siehe [7]), fihren im SEV
Schwankungen von ¢, v) und d zu Instabilitdten der Detek-
torverstiarkung. Darauf soll ndher eingegangen werden.

zu 1) Impulshéhe (Spektrenlage)

Aus Gleichung (4) wird die Anderung der Ausgangsimpuls-
héhe bzw. der Verstdrkung durch Instabilitdten der
Einzelfaktoren sichtbar. Die auftretenden Anderungen
sind sowohl reversibel (Ermiidung) als auch irreversibel
(Alterung), wobei bestimmte Effekte im SEV noch nicht
eindeutig geklart sind. Die GroBle der praktisch nachweis-
baren Fehler ist sowohl vom Typ des SEV als auch von
einzelnen Exemplaren abhéngig [8]. Zeitliche Instabilitdten
(einschlieBlich Alterungs- und Ermidungserscheinungen)
und temperaturabhéngige Anderungen der in Gleichung (4)
aufgefithrten SEV-abhéngigen EinfluBgré8en fithren (zu-

avV
sdtzlich zur Statistik) zu o.g. Verstérkungsdriften—v—

und damit zu Anderungen der effektiven Ausgangsimpuls-
héhe am Detektorausgang, die sich in der praktischen An-
wendung als Spekirenverschiebung auswirkt.

av 49 =1°C ~1..39
v = . 3%},

Dies fihrt im Analysierbetrieb zu Impulsratendnde-
rungen (Driften, Spriinge) am Ausgang einer nachge-
schalteten Auswerteelektronik und damit zu u. U. (Arbeits-
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punkt!) gravierenden Bestimmungsfehlern. Auch die von
Reiffel in [9] untersuchten Impulsrateninderungen am
Ausgang eines Impulshéhendiskriminators sind auf SEV-
Verstdrkungsénderungen zurickzufiithren (Abnahme der
Quantenausbeute auf Grund von Ermiidungseffekten an
der Photoemissionsoberfliche).

zu 2) Impulsrate

Impulsrateninderungen am Detektorausgang (bei konstan-
ter Einstrahlung) treten mit hoher Wahrscheinlichkeit nur
dann auf, wenn die Korrelation zwischen Quellenaktivitit
und Photonenbildung bis zum Eingang des SEV gestért
ist. (Ein SEV antwortet bei Anregung mit einer diskreten
Photonenfolge — verknipft iiber den Quantenwirkungs-
grad — mit einer addquaten, diskreten Photoelektronen-
folge. Dies fiihrt zu einer Ladungstrégerfolge, die jedoch
— s. 0. — statistisch verteilt ist.) Dieses Phinomen tritt
vorrangig bei irreversiblen Verdnderungen im (stark
hygroskopischen) NalI-Szintillator auf, wo durch Alterung,
Vergiftung durch Verunreinigungen, Blaschenbildung usw.
lokale Anderungen der physikalischen Eigenschaften einen
Absorbereffekt bewirken. Gleiches ist nachweisbar bei
Verdnderung der optischen Kopplung zum SEV, z. B. durch
Verdnderung des Silikonolfilms bzw. AbriB3.

4.2.2. Grenzen der statischen Arbeitspunkistabilisierung
bet SEV’s

In Auswertung der durchgefithrten Untersuchungen zum Stabilitits-
verhalten von Jalousie- und Boxdynoden-SEV’s [10] wurden die Arbeits-
punkte der Sonden-SEV M(S) 12 F'S 52 neu bestimmt:

Zur Erzielung stabiler Verhéltnisse soll der Dynodenquerstrom
I, =~ 100 I4 betragen, wobei fiir Boxdynodensysteme I, =~ 10 ...100 zA
gilt (verzerrungsfreier Betrieb). Eine Analyse der Verhéltnisse in den
Szintillationssonden VA-S-968 bzw. VA-S-968.1 [11] ergab, daB3 mit
2 Rpynode = 23 MQ und Uy = 1000V lediglich Querstrome von

I, = Y; = 40 A flicBen koénnen. Damit verindern die Dyroden
eingangsimpulsseitig ihre — fiir stabilen Sondenbetrieb notwendig
konstanten — Gleichspannungspotentiale. Weiterhin sind die fiir
Wechsellicht notwendigen Speicherkondensatoren nicht ausreichend
dimensioniert, eine Optimierung des Dynodenspannungsteilers beziig-
lich Signal-Dunkelstromabstand fehlt. Auf Einzelheiten der Neudimen-
sionierung kann nicht eingegangen werden. Abb. 4 zeigt das berechnete
Dynodennetzwerk fiir spektrometrische Anwendungen. Bei einem Quer-
strom von I, = 1 mA und den angegebenen Kapazitaten sind Impuls-
folgefrequenzen bis ca. 50 kHz verarbeitbar.

Mit der vorgenommenen Netzwerkinderung wurden die von aufien
auf den SEV wirkenden Dynodenpotentiale stabilisiert, ohne die dem
Vervielfachersystem innewohnenden Einflufigrofen auszuschalten, die

nach Gleichung (4) wirken. Nachfolgend seien die im Spektrometrie-
4
und ihre wesent-

betrieb wichtigsten Verstarkungsinstabilitiaten
lichen Ursachen zusammengestellt. (Tab. 1)

4.2.3. Realisierte Verstirkungsstabilisierung

Extrem hohe Verstarkungen (10%...107) bei kleinem Eigenrauschen,
hohe Ansprechempfindlichkeit bei der y-Spektrometrie, geringe Ab-
messungen und Gewicht sowie praktikable Handhabbarkeit sind Eigen-
schaften, die den SEV als schnellen Detektor auszeichnen. Durch den

M(5) 12 F552

e O, dg dag dip dy diz
TTT1T 1T«
Py
DLD'LD'LDLDLDHDlDlDDDGB )

R1 R2 R4

1L I 1} 1t
L i LA
c11 2 C3 CHh—

Ugmax = 1500V

Abb. 4. Dynodennetzwerk fiir SEV M(S) 12 FS 52 mit statisch stabili-
- siertem Arbeitspunkt
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av
Tab. 1. SEV-Verstarkungsinstabilitdten v

Verstarkungsianderungen wesentliche Ursachen:

— durch:
v
(@ Einlaufverhalten des o temporire Verianderungen der
Anodenstroms i, Oberfliacheneigenschaften der
Dynoden
® irreversible zeitabhéngige e Strukturianderungen des Dynoden-
Instabilitaten materials [12]
® reversible zeitabhiangige o Schwankungen des Sekundér-
Instabilitaten emissionsfaktors § der SEV-
Dynoden, zeitabhéingige Schwan-
kungen des Uberfithrungsfaktors n
@ Temperaturabhingigkeit o Temperaturabhingigkeit der SEV-
Dynoden (Photoausbeute der
Katode praktisch temperatur-
unabhingig)
® Impulsratenabhingigkeit o Ermiidung der Dynoden (9-Ab- -

nahme) auf Grund hoher Elektro-
nenstromdichten, intensitats-
abhingige Schwankungen des
Uberfithrungsfaktors »

(teilweise reversibel)

(® Versorgungsspannungsab- e betriebsspannungsabhingige
av AUy
abhéingigkeit v StTg@ Steuerung des Anodenstroms
B
(Absaugwirkung)
@ Empfindlichkeitsabnahme e Abnahme des Quantenwirkungs-

grades ¢ durch Verdampfung des
Cs bei CsSb-Katode

durch Alterung, z. T. aber
auch reversibel
10t e~
(mittlere Emission = —2')
cm? -8
Dunkelstromanstieg i, durch e Thermische Emission der
Alterung, z. T. aber auch Fotokatode
reversibel ig/49 =10 °C =3 .. 4
i/4Ug = 10% = 2

Einsatz geeigneter Stabilisierungsverfahren zur Kompensation des in
4.2. beschriebenen Verstirkungsverhaltens dominiert der SEV nach
wie vor als Detektor fiir tragbare Schnellanalyseagerite zur Konzen-
trationsbestimmung von Elementen ab Ordnungszahl Z = 22. Auf die
Verfahren und konkreten schaltungstechnischen Umsetzungen der in
den PA- und ITRA-Geriaten angewandten dynamischen Verstiarkungs-
regelungen wurde in [1] und [4] eingegangen, wobei deren Leistungs-
fihigkeit nachgewiesen wurde.

4.3.  Auswertelektronik (Zentralgerdt)

4.3.1. Stabilitit der kernphysikalischen Gerdtekomponente

Nach Betrachtung der Anregungsbedingungen und des
Detektorverhaltens soll nun die Auswerteelektronik einer
dhnlichen kritischen Untersuchung unterworfen werden.
In Frage kommen dabei nach Abb. 2 diejenigen kern-
physikalischen Baugruppen, die nach dem Hauptver-
stéarker die weitere Impulsanalyse vornehmen bzw. beein-
flussen koénnen (Analysator, Steuerung). Weiterhin alle,

die an der Bildung der RegelgréBe beteiligt sind (Ein-
kanalanalysatoren, Stabilisator). Driften des Stellgliedes
(Hochspannung) werden vom Regelverfahren tiiber die
Spektrenverschiebung als Verstdrkungsénderung ,,inter-
pretiert’* und ausgeglichen. Verstérker, Analysator und
Steuerung sind Baugruppeneinschiibe des Strahlungsmef-
geriites 20046, die Einkanalanalysatoren B 20120 und der
Stabilisator noch Baugruppen des Erzeugnissystems
,»Analysen- und StrahlungsmeBtechnik® (AS 75), die vom
VEB MeBelektronik ,,Otto Schén‘‘ Dresden fir das FNE
Freiberg gefertigt wurden. (In diesem Zusammenhang
muB man bedauern, daB ein in der DDR-Industrie bewahr-
tes, kerntechnisches Gerdtekonzept wie das AS 75-System
nicht weiterentwickelt worden ist. Kerntechnische auto-
nome StrahlungsmeBgerite wie 20026 und 20046 koénnen
die umfassenden Vorteile eines elektronisch/konstruktiv
iiberarbeiteten modularen Konzepts — das inzwischen
trotz groBer Nachfrage auch nicht mehr gefertigt wird —
nicht ausgleichen).

4.3.1.1. Hauptanalysator (HA ), Einkanalanalysatoren (EA)

Uber extern zugefithrte Gleichspannungen Ugiapi (HA)
bzw. die internen Betriebsspannungen 4+ 15V (EA)
werden in jeweils zwei Diskriminatoren untere (Pegel) und
obere (Pegel + Kanalbreite) Ansprechschwellen erzeugt.
Diese determinieren den elektronischen Kanal zur Impuls-
hohenanalyse. Sowohl zugefithrte Gleichspannungen als
auch die effektiv wirksamen Schwellenpotentiale unter-
liegen Schwankungen bzw. Driften. Diese Kanalinstabili-
téten fithren zu Intensitédtsdnderungen der erfaBten Linien
(HA) und damit MeBfehlern bzw. ungewollten Auslen-
kungen der Linien (EA). Folgende Parameter, dessen
Wirkungen sich addieren kénnen, waren zu untersuchen:

1. Stabilitdt der externen Spannungen

2. Konstanz der Diskriminatorschwellen (betriebsspan-
nungs-, temperatur- und zeitabhdngig)

3. Rauscheinfluf} (siehe 4.3.2.)

Zu 1.)

Als externe Spannungen wirken die stabilisierten Aus-
ginge Ugppil eines Doppelnetzteils (ZWG Berlin), mit
dessen Stabilitdtseigenschaften

AU |

2 <1,059
Ustabil |yax ’

bei 10%igen Netzspannungséinderungen und 49 = 10 °C
sowie gleichen Lastverhéltnissen).

Zu 2.)

Nachfolgende Tabelle gibt die laut Herstellerangaben
maximal zuldssigen Einzel- und Gesamtfehler (worst-case)
fiir Haupt- und Einkanalanalysatoren an.

Tab. 2. Zulissige und gemessene Gesamtfehler fiir Haupt- und Einkanalanalysatoren

Analysatorfehler Hauptanalysator (20 046) Einkanalanalsatoren (20120)
Pegel Kanalbreite Pegel Kanalbreite
a) bei Abweichung der Netzspannung + 5mV +2mV £ 2 % 30 mV + 25mV £ 2 %Y
um =+ 10%
b) bei Anderung der Betriebstemperatur + 10mV £ 3% + 8 mV 4 3% 10 mV + 10 mV £ 2%
um 10 k:
¢) wihrend einer Betriebszeit von 10 h: + 5mV 4 2%, + 5mV 4 2% 20 mV + 10 mV
d) innerhalb des Analysierberciches: - 4+ 10 mV &+ 2%, - -
e) worst-case: + 20mV =+ 5%, + 25mV £ 9%, 60 mV + 45 mV + 4%y
f) worst-case (Pegel u. Kanalbreite = 1 V): 50 mV 68 mV 60 mV 98 mV
25 mV 35 mV 25 mV 50 mV

g) gemessene Werte:

Isotopenpraxis 25 (1989) 7
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Die Schwellenstabilitdt der Diskriminatoren wurde
mittels DVM an den Komparatorausgéngen (Schaltkreise
A 110) der 20046 bzw. B 20120-Baugruppen gemessen.
Dabei werden die Angaben fir Maximalabweichungen (f)
im praktischen Betrieb wesentlich unterschritten. Mes-
sungen iber eine Zeit von 5 Tagen bei normalen Netz-
spannungsschwankungen und einer maximalen Tempera-
turénderung 49 = 12 °C erbrachten die unter (g) aufge-
fiuhrten Gesamtfehler. Fur die EA sind dabei die internen
Betriebsspannungsschwankungen bereits enthalten. Mit
Einbeziehung des unter 1.) beschriebenen Fehlers ergeben
sich damit fur den elektronischen MeBkanal (P =1V,
K = 1V) wirksame Gesamtfehler von < 30 mV (Pegel)
und < 45 mV (Kanalbreite).

Die mit 25 mV (Pegel) bzw. 50 mV (Kanalbreite) meB3-
baren Gesamtdriften der EA fithren zu zeit- und tempera-
turabhéngigen Anderungen der Zihlkanile, die auf den
Stabilisator wirken. Verbunden damit sind ungewollte
Regelabweichungen (Gitter), die im praktischen Betrieb
weitgehend vernachlédssigbar sind (Wirkungskompensa-
tion).

4.3.1.2. Steuerunyg

Als StorgroBe, welche uber die Gerédtesteuerung wirksam
werden kann, fungiert die Zeitbasis. Im 20046-Gerite-
system wurde ein 10 kHz-quarzstabiler Grundtakt ver-
wendoet, von dem die vorwéhlbaren MeBzeiten abgeleitet
werden. Als Arbeitsfehler der Zeitmessung wird ein Wert
von < 1-10-% 4 10 ms angegeben, der in der Praxis
ebenfalls nicht tberschritten wird. Auf Dimensionierungs-
fehler bei der digitalen Impulsaufbereitung des Impuls-
hoéhenanalysators (Nichteinhaltung der logischen Signal-/
Ubergabepegel durch passive Differenzierungen) waren
sporadische Impulsratendnderungen zuriickzufithren. Fehl-
funktionen und Stérungen ergaben sich ebenfalls durch
ungeniigende Abblockung der Stromversorgungsleitungen
auf dieser und anderen digitalen Baugruppen. Die Fehler
sind inzwischen durch entsprechende Schaltungsinde-
rungen behoben und sollten bei Weiterentwicklungen des
StrahlungsmefBgeréates 20046 beachtet werden.

4.3.1.3. Stabilisator

Der Stabilisatoreinschub setzt die uber digitale Zéihl-
kandle gebildeten Steuersignale in vorzeichenbehaftete
Regelschritte um. Die statistikabhéngigen Abweichungen
der (stabilisierten) Linien von der Sollage sind im Vergleich
zu den analogen Verfahren der PA-Gerdite minimiert.
Driften sind ausgeschlossen.

4.3.2. MeBparameter und Analysenfehler

Die fiir ein spezielles Meverfahren notwendigen Vorarbei-
ten der Geratekomplettierung beinhalten nach der Aus-
wahl der MeBsonde, der Wahl der Anregungsquelle und der
Kantenfilter (ITRA) die Einstellung des Sondenarbeits-
punktes. Hierbei wird in bekannter Weise nach Ermittlung
der  verstirkungsabhingigen  Ubertragungskennlinien
Imp(t) = f(Uy) im Interesse hoher Stabilitét ein Arbeits-
punkt auf dem Plateau gewéhlt. Die gewéhlte Verstér-
kung fixiert dabei das auszuwertende Spektrum und be-
stimmt ebenfalls die Lage der Stabilisierungskanéle. Dabei
sollte folgendes beachtet werden:

1. Die effektive Rauschausgangsspannung des Hauptver-
stdrkers verschlechtert die Nachweisempfindlichkeit
und damit auch die Selektionsschérfe des Analysators.
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Wird z. B. eine effektive Rauschausgangsspannung des
Verstéirkers Ufeff <20mV (z.B. B20112—

As 75) zugelassen, so sind gemiB Spektralanalyse von

von

stochastischen Signalen (bandbegrenztes Rauschen)
Spektralanteile mit Amplituden
U, =100, (7)

zu erwarten. Das entspricht Rauschspitzen bis zu

200 mV (!), die den Impulsen aufgeprigt sein kénnen.

Unter diesen Verhéltnissen wird z. B. ein elektronischer

MeBkanal von 400 mV Breite in Abhéingigkeit von der

GroBe der jeweiligen Rauschspitze gesperrt. Eine

oszillographische Kontrolle des Analysatoreinganges

sollte insbesondere bei kleinen Impulshéhen (grof3e

Verstarkungsfaktoren) durchgefithrt werden.

2. Die Lage des eingestellten elektronischen Kanals an der
zu messenden Linie (Pegel) und seine Kanalbreite
bestimmen entscheidend, in welchem Grade sich die
unter 4.3. diskutierten Gerétefehler auf das MeBergeb-
nis auswirken. Auch bei peakstabilisierten Geriten
wirken sich infolge des driftenden HA Messungen an
der Flanke des MeBpeaks und kleinen Kanalbreiten mit
u. U. drastischen Fehlern aus. Abb. 5 gibt die tempera-
turabhéngige Impulsratenstabilitdt des Analysators
ITRA-084 an, wobei drei verschiedene Arbeitspunkte
am Rontgenfluoreszenzpeak eingestellt wurden.

Pegel und Kanalbreite sollten auf die Linientéler
gestellt werden (Arbeitspunkt 1), wobei der gesamte
Kanalinhalt erfat wird.

3. Zu groBe Impulsraten am Detektor fithren zu bekannten
Zahlverlusten, schneller Alterung und hohen Ver-
stdrkungsinderungen. Uber die Dimensionierung der
MeBkopfgeometrie sollten am Detektor folgende Im-
pulsdichten (v = 1, Pegel: 250 mV, Kanalbreite: Dis)
nicht tiberschritten werden:

I, < 10°Imp(s) fiar Szintillationsdetektoren (< 104
Imp(s) fur garantiertes Auflosungs-
vermogen
fur Proportionalzdhlrohre
Imp(s) fiir Zdahlrohre)

I, < 10¢ Imp(s)
(I, < 10%...103

4.4. Verbleibende Storgrifen und
optimale Betriebsweise der Gerdte

Peakstabilisierte Schnellanalysegerdte konnen MeBfehler
bei (auch kurzzeitigen) Abschaltungen vom Netz zeigen.
Nach Messungen an einem PAZ-Gerdt [13] und einigen
ITRA-Geriaten wurden bei gleichen MeB- und Umgebungs-
bedingungen, jedoch kurzzeitiger Stromunterbrechung,
Anderungen der mittleren Impulsraten Iy(t) um einen
bestimmten Betrag AIy(t) festgestellt (AIy(t) > 4 3o).
Dies fuhrt zu einem konstanten MeBfehler bei gleicher
Probe. Untersuchungen an den kernphysikalischen Geréte-
komponenten und des Spektrums bestéitigten deren Unver-
dnderlichkeit bei gleicher Linienlage, so daB3 als Ursache
fir o.g. Impulsratendnderungen nur Abweichungen der
Linienintensitit durch Anderung der Energieauflosung
(Halbwertsbreite) in Frage kommen konnten. Praktische
Messungen am VKA zur Ermittlung der Halbwertsbreiten
(Anregungsquelle: $°Co) erbrachten Anderungen der Auf-
losung nach Abschaltung des Gerédts bei 2 von 3 unter-
suchten Sonden. Mit hoher Wahrscheinlichkeit durften
dabei Anderungen des SEV-Uberfiihrungsfaktorsy die
ausschlaggebende Rolle spielen. In [7] gibt Neuert die durch
SEV verursachte Verbreiterung der Impulshohenverteilung

Isotopenpraxis 25 (1989) 7



Kliem: Stabilitdtsuntersuchungen an mikroprozessorgesteuerten ITRA-Schnellanalysegerdten

AP (D Pegel:3,4V ; Kanalbreite : 15V
¥ =Imp(t) = 453000 Imp

Imp (£) 8% =Mt gy ~ImD ()i = 9000 Irmp
AX < 2
@y x ‘A O = 12grd
AP (Q) Pegel : 4,0V, Kanalbreite : 0,5V
® X = 199000 /mp
% ~ 45%
| a9 =1R2grd
@) V /A AP @ Pegel : 3,4V ; Koralbreite : 5V
J 4 5 Pegel [V] LY ~ 69,
“ \ 80 = 12grd
' X = 120000 Imp
Abb. 5a - Arbeitspunkte
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Abb 5b -~ Zugehbrige Impulsraten Imp (t) =f (t,3)

Abb. 5. Arbeitspunktabhingige Impulsratenstabilitit in Abhingigkeit von der Temperatur

7zua

w2

5,57 1 (8)
_k-a~n

n o
d—1
an, wobei mit k ~ E
W 1 |5,57 1L * 1/2
l/ﬁ e 1 6 —1
wird (W: relative Halbwertsbreite, «: Statistik der

Sekundéiremission charakterisierende Konstante, E:
im Szintillator absorbierte Energie).

9)

Infolge der geringen Anzahl frei werdender Photoelek-
tronen pro y-Photoreaktion im Szintillator wird dabei das
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Auflésungsvermogen in erster Linie durch die statistische
Streuung der Photoelektronen bestimmt, die in das SEV-
Vervielfachersystem tberfithrt werden (Nad(Tl)-Einkri-
stall: 3 ... 5 Photoelektronen/keV).

Sinkt nun nach Abschaltung der SEV-Betriebsspan-
nung ¥, verringert sich gema Gleichung (4) die Gesamt-
verstirkung des Detektors. Diese wird zwar tber die
Stabilisierung wieder auf den Nominalwert angehoben,
wobei jedoch die statistische Streuung zunimmt (W steigt).
Die entstandene Linienverbreiterung fithrt zu o. g. Impuls-
dichtednderungen bei stabiler Gerétetechnik.

— Zur Vermeidung dieser Effekte und im Interesse
stabiler Arbeitsbedingungen wird empfohlen, die
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Schnellanalysegerite sténdig im eingeschalteten Zu-
stand zu halten.

— Temperaturunterschiede wihrend des MeBbetriebes
beeinflussen die Konstanz der MeBergebnisse und
deren Reproduzierbarkeit. Zur Minimierung des Tem-
peratureinflusses auf die unter 4.3. beschriebenen
Parameter sollten entsprechende Bedingungen ge-
schaffen werden. Fir die PAZ-Gerdte werden Betriebs-
temperaturen 21 °C ... 23 °C empfohlen, fiir den Betrieb
der ITRA-Gerdte diirfen Raumtemperaturen von
max. 25 °C nicht uberschritten werden.

— Bei instabilen Bedingungen der Netzleitung wird der
Einsatz eines automatischen Spannungsreglers Typ 1202
(VEB Statron Furstenwalde), der Spannunsschwan-
kungen, Kurvenverzerrungen und HF-Stérungen im
ms-Bereich wirkungsvoll ausregelt.

5. Uberblick

Aufbauend auf Erfahrungen bei Entwicklung und Bau der
prozessorgesteuerten ITRA-Schnellanalysatorgeridte wurde
versucht, in geschlossener Form einen Uberblick iiber den
Komplex der Geritestabilitdit und die zu erwartenden
MeBfehler zu geben. Nachweisbare und bisher durch den
Analytiker unterschiedlich interpretierte Effekte der
y-Spektrometrie wie Drift und Impulsratenspriinge sowie
Unstetigkeiten bei der Gehaltsbestimmung wurden unter-
sucht und eingeordnet. Des weiteren wurden Empfeh-
lungen gegeben, meBparameter- und betriebsbedingte
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Tagungsbericht

Das 8. Kolloquium ,,Technische Anwendung radioaktiver
Isotope im Berg- und Hiittenwesen®, das am 26. und
27.10. 1988 in Hetzdorf bei Freiberg stattfand, fiihrte
Fachleute aus der DDR, der CSSR, der VRP und der
UVR zusammen. In 19 Vortridgen und jeweils regen Dis-
kussionen wurden neue und komplexe isotopentechnische
Anwendungen vorgestellt und erortert sowie Strahlen-
schutzprobleme und O6konomische Gesichtspunkte der
Isotopenanwendung behandelt.

Von allgemeinem Interesse war die in Verbindung mit
der Definition der nichtstochastischen und stochastischen
Strahlenschéden erfolgte Erlduterung des Systems zur
Dosisbegrenzung sowie die Begriindung der primiren
Grenzwerte. In anschaulicher Weise wurden die fiir den
praktischen Strahlenschutz bendtigten sekundédren Grenz-
werte behandelt sowie die Prinzipien zur Ableitung von
Richtwerten, die fiir unvorhergesehene Strahlenbelastun-
gen Anwendung finden, dargelegt.

Der Nutzen der Isotopenanwendung wurde am Beispiel
des Radiotracereinsatzes zur Klédrung pfannenmetallur-
gischer Vorginge in tschechoslowakischen Stahlwerken
dargestellt. Der Nutzensermittlung liegen betriebliche
Effekte, die nicht quantifizierbar sind, sodann solche, die
sich konkret ausdriicken lassen und schlieBlich Effekte,
die in der bearbeitenden Einrichtung auftreten, zugrunde.
Auf dem angefiihrten Arbeitsgebiet ist seit Jahren das
Nutzen-Aufwand-Verhiltnis immer groBer als 6:1.
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Analysefehler zu minimieren. Wenn mdoglich, ist dabei
auch auf die PA-Gerédtetechnik Bezug genommen worden.

Fiir die férdernden Diskussionen méchte ich mich bei
den Herren Dr. P.Morgenstern und W. Riedel vom
Zentralinstitut fiir Isotopen- und Strahlenforschung der
AdW der DDR — Leipzig herzlich bedanken.

Eingegangen am 27. 6. 1988
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Der Vortragskomplex iiber die Anwendung von Radio-
tracern war durch Arbeiten auf dem Gebiet der Mikro-
und Makroverteilung von Legierungskomponenten ge-
prigt. Wertvolle grundlegende Arbeiten auf dem Alumi-
niumsektor schafften die Voraussetzung fiir die theore-
tische Voraussage der praktischen Verteilung von Bei-
mengungen bei Erstarrungsprozessen. Ein deutlicher
Erkenntniszuwachs konnte hinsichtlich der Verunreini-
gungsverteilung in Aluminium durch kombinierte An-
wendung radiometrischer und nichtradiometrischer Ana-
lysenverfahren demonstriert werden. Als besonders effek-
tiv sind die Arbeiten zur Klirung der Verteilung von
Legierungskomponenten und Verunreinigungen bei der
Pfannenmetallurgie unter Anwendung der Gammaspek-
trometrie zu bewerten.

Die verschiedenen weiteren Beitrige, z. B. iiber die
Verfolgung schneller Stromungsvorginge, die XKldrung
hydrometallurgischer Abldufe, die Lé&sung von Mate-
rialtransport und Mischungsproblemen mit Radiotracern,
zum Teil wunter vorteilhaftem Einsatz von Radio-
isotopengeneratoren, gaben einen Einblick in die nach
wie vor groBe Bedeutung des Einsatzes von Radio-
tracern zur exakten Ermittlung des Ablaufs wichtiger
technischer Prozesse. Ein interessanter Beitrag auf einem
,,Rand‘‘-gebiet der technischen Isotopenanwendung zeigte
die Nutzung stabiler und radioaktiver Umweltisotope
bei der Losung bergbausicherheitstechnischer Probleme.
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