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Die Verwendung von Rechenautomaten fiir radiochemische Analysen

Von H.MUNzEL

Institut fiir Radiochemie, Kernforschungszentrum Karlsruhe (BRD)

Summary

The usefulness of the application of radiochemical methods
in analytical chemistry depends quite often on the question,
if one is able to determine the activity of the single components
in a mixture of radionuclides. One way to solve this problem is
to analyse the gamma-spectra or the decay curve of the sample.
The graphical methods normally applied for this evaluation
of the data show some drawbacks which could be avoided by
using numerical methods. But the numerical analysis of the
measured data are so elaborate, that one has to use electronic
computers. Therefore, a lot of work has been done in the last
years to develope the necessary calculation programms. It is
now possible to calculate the y-energy and relative intensity or

half-lives and the activity of the components by a least square
fit. In addition to the very good accuracy of the results and
the high speed of the analysis, the use of the computer for the
evaluation of the measured data turned out to be rather cheap.
Depending on the problem, the price per analysis amounts
to $0.50 to $40.00.

In den letzten Jahrzehnten wurde in Wissenschaft und
Technik in stindig steigendem Mafle versucht, moderne
Datenverarbeitungsmaschinen zur Auswertung von Mef3-
ergebnissen heranzuziehen. Das Ziel dieser Bestrebungen
war, durch die Verwendung solcher Maschinen einerseits
die Experimentatoren von Routinearbeit zu entlasten
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und andererseits die Auswertung schneller und genauer
durchzufiihren. Im allgemeinen handelt es sich bei den
benutzten Datenverarbeitungsmaschinen um elektro-
nische Rechenautomaten, welche die eingegebenen Mef3-
daten nach einem vorgegebenen Rechenprogramm aus-
werten. Je nach Grofle und Flexibilitit der Maschine
ist dieses Programm entweder durch die Verdrahtung
festgelegt oder in einem Gedichtnis gespeichert. Die zeit-
lich sehr aufwendige Entwicklung eines solchen Rechen-
programmes- ist nur dann zu empfehlen, wenn durch
dessen Verwendung bei der maschinellen Datenauswer-
tung entweder viel Arbeitszeit eingespart werden kann
oder sich sonstige Vorteile, wie kurze Auswertezeit oder
hohe Genauigkeit der Resultate ergeben. Alle drei
Griinde treffen fiir die Auswertung der Aktivitdtsmes-
sungen bei radiochemischen Analysen zu. Es sind des-
halb eine Reihe von Rechenprogrammen zur Auswertung
von Abfallskurven und y-Spektren entwickelt worden.
Die Grundlagen dieser Programme sowie die sich bei
deren Anwendung ergebenden Schwierigkeiten sollen
kurz beschrieben werden.

Allen radiochemischen Analysenverfahren ist gemein-
sam, daf} die beim Zerfall der verwendeten Radionuklide
emittierte Strahlung zur qualitativen und/oder quanti-
tativen Bestimmung von Elementen oder Verbindungen
dient. So lautet z.B. die Problemstellung bei der Akti-
vierungsanalyse: Ermittle durch die Bestimmung der
Art und Menge der bei der Bestrahlung der Analysen-
probe gebildeten Radionuklide die Art und Menge der
darin enthaltenen Elemente. Zur Losung dieser Aufgabe
wird fiir das MeBpriparat entweder das y-Spektrum
oder die Abfallskurve bestimmt und in geeigneter
Weise ausgewertet. Im zweiten Fall erfolgt die Identi-
fizierung der gebildeten Radionuklide durch die Ermitt-
lung der Halbwertszeit. Im ersten Fall dient dazu der
Nachweis der Energie und relativen Intensitit der emit-
tierten y-Quanten. Zur Mengenbestimmung wird da-
gegen in beiden Fillen die fiir die einzelnen Radionuklide
in der gewidhlten MeBanordnung registrierte Aktivitits-
rate herangezogen.

Die iiblicherweise zur Durchfiithrung dieser Auswer-
tungen benutzten Methoden weisen eine Reihe von Nach-
teilen auf. So ist z.B. die Genauigkeit der durch die
graphische Analyse einer Abfallskurve erhaltenen Ergeb-
nisse nicht sehr gut. Noch dazu ist es schwierig, die tat-
sichlich erreichte Genauigkeit bzw. die Standard-
abweichung der ermittelten Werte auch nur einiger-
mafen zuverlissig abzuschitzen. Hinzu kommt, daf die
Ergebnisse durch die im Verlauf der Analyse erforder-
lichen subjektiven Entscheidungen in schwer iiberschau-
barer Weise beeinflufit werden. Diese Nachteile treten
bei einer numerischen Auswertung der Meflidaten nicht
auf. Eine solche Rechnung liefert als Resultat nicht nur
die besten Werte fiir die gewiinschten Gréflen, sondern
auch deren Standardabweichung. Der Begriff «bester
Wert» (W) ist dabei im Sinne der Methode der kleinsten
Fehlerquadrate in der Weise definiert, dafl die Ableitung

Chimia 21 - 1967 - Mérz

der Fehlerquadratsumme nach dieser Grofie an der
Stelle W gleich null ist.

Die zur Ermittlung der gewiinschten Werte benutzten
Rechenprogramme kénnen in drei Abschnitte aufgeteilt
werden. Abschnitt 1 dient zur Eingabe der vorgeschrie-
benen Mef- und Kontroll-Daten und zu deren Auf-
bereitung, so dal am Ende dieses Teiles alle zu der im
Abschnitt 2 erfolgenden Berechnung der besten Werte
erforderlichen Grofen vorhanden sind. Der dritte Ab-
schnitt umfaflt die Ausgabe der Endergebnisse. Der
Aufbau der einzelnen Abschnitte hingt ab

a) von den speziellen Anforderungen des spiteren Pro-
grammbenutzers,

b) den besonderen apparativen Gegebenheiten, wie der
Zahl der Speicherplitze im Rechenautomaten und
der Art des Datentransports zwischen Me3anordnung
und Rechner und

¢) von den Uberlegungen des Programmierers.

Die in den folgenden allgemeinen Programmbeschrei-
bungen gegebenen Details beziehen sich deshalb auf die
von uns verwendeten Programme BRITTA und RADAR.

Betrachten wir zunichst die Auswertung von y-Spek-
tren. Wie bereits erwihnt, wird diese Analyse zur Er-
mittlung von Energie E(j) und relativer Hiufigkeit H(j)
der im Spektrum vorhandenen y-Linien durchgefiihrt.
Diese Problemstellung ist nicht nur fiir die Auswertung
von radiochemischen Analysen von Interesse, sondern
z.B. auch bei der Untersuchung der Zerfallsdaten von
Radionukliden. Es wurde deshalb schon verschiedent-
lich versucht, diese vollstindige Analyse von y-Spektren
zu programmieren. Prinzipiell kann man dabei von der
in Gl. (1) dargestellten Grundgleichung ausgehen.
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Q(i) ist die Zahl der im i-ten Energie (Amplituden)-
Intervall registrierten Ereignisse und P(i,j) die nor-
mierte Wahrscheinlichkeit dafiir, daf} ein y-Quant der
Energie E(j) an den Detektor die dem i-ten Intervall
entsprechende Energie abgibt. K ist die Zahl dery-Linien
im Gesamtspektrum. Setzt man die Funktion f[E ()] als
bekannt voraus, so enthalten die fiir die N-Intervalle
geltenden Gleichungen (siehe Gl. 1) nur noch die zu be-
rechnenden Grolen H(j) und E(j). Durch eine Aus-
gleichsrechnung ergeben sich aus diesem System an
Gleichungen die gewiinschten Werte. Auf dieser Basis
wurde von BURRUS ein Rechenprogramm entwickelt.
Die Funktion f[E(j)] wurde dabei durch eine Niherung
ersetzt, so daf3 zur Berechnung der E(j) und H(j) eine
Reihe von Iterationen erforderlich waren. Die mit die-
sem Programm erhaltenen Ergebnisse stellten jedoch














