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2 Verfahren zur kontinuierlichen Bestimmung
der Gesamt-Gamma-/Gesamt-Beta-
Aktivitatskonzentration in Flieflgewissern

1 Anwendbarkeit

Die kontinuierliche Bestimmung der Gesamt-Gamma-/Gesamt-Beta-Aktivitdtskonzen-
tration in der flieBenden Welle eines Gewissers stellt ein Monitorverfahren dar, mit dem
BundeswasserstraBlen empfindlich und zeitkritisch auf radioaktive Stoffe im Falle eines
erhohten Eintrags iiberwacht werden. Diese Messungen geben in einem Ereignisfall einen
raschen Uberblick iiber Eintrag und zeitlichen Verlauf der Kontamination eines Gews-
sers. Dartiiber hinaus bilden solche Informationen die Grundlage fiir ggfs. zu veranlas-
sende weiterfithrende MaBnahmen.

Die bei einer effektiven MefBizeit von 10 Minuten noch mef3bare kleinste Aktivitdtskon-
zentration in der flieBenden Welle, die durch die Erkennungsgrenze gekennzeichnet ist,
liegt im Gamma-MeBkanal bei 2 Bq -17 ' und im Beta-MeBkanal bei 4 Bq -17!. Hinweise
auf die Zusammensetzung des in einem Ereignisfall vorliegenden Nuklidgemisches kon-
nen den MeBwerten nicht entnommen werden. Im Falle erhShter Eintrige sind daher zur
radiologischen Bewertung der Lage Einzelnuklidbestimmungen unverzichtbar.

2 Probeentnahme

Mit einer Pumpe wird Wasser aus der flieBenden Welle kontinuierlich durch eine abge-
schirmte MeBschale geleitet, wobei die Gesamt-Gamma-Aktivititskonzentration mit
einer Szintillationssonde und die Gesamt-Beta-Aktivitdtskonzentration mit einem Grol3-
flachenproportionalzéhler simultan gemessen werden (Abb. 1). Bei einer Durchflu3ge-
schwindigkeit von 3 Liter pro Minute und einem Inhalt der MeBschale von 30 Litern wird
das gesamte Probenvolumen in einem Zeitraum von 10 Minuten einmal erneuert.

Die MeBzeit ist auf 10 Minuten begrenzt. Bei einer FlieBgeschwindigkeit von 1m s~
(typisch fiir ein freifliecBendes Gewisser) bzw. 0,2m-s~ ! (typisch fiir ein staugeregeltes
Gewisser) entspricht die vorgegebene MeBzeit einem FluBabschnitt von 600 m bzw.
120 m Lange. Hierdurch wird auch bei schnell ablaufenden Eintrdgen radioaktiver Stoffe
eine ausreichend hohe zeitliche wie lokale Auflosung bei der Detektion kontaminierter
Gewisserabschnitte erreicht.

1

3 Analytik

Das beschriebene Verfahren dient zur kontinuierlichen Direktmessung der Gesamt-
Gamma-/Gesamt-Beta-Aktivititskonzentration in der flieBenden Welle eines Gewis-
sers, wobei Probenvorbereitung und radiochemische Trennung entfallen.

Stand: 1.12. 1994 MeBanleitungen Umweltradioaktivitit 3. Lfg./1995
© Gustav Fischer Verlag - Stuttgart - Jena



C-y/B-GESAMT-OWASS-01-02

‘E;T

Modem { toeccsoe l

Drucker

MeRelektronik ; ; ] o=
il]o
olol |9} |2
= AL SAL
Dualschreiber } «’S

Zahlgas

Schirmzahler
MeBzahler

Nal (Tl)-Sonde
(2HX3H) Pumpe
MeBschale

Abschirmung
(10cm Stahl)

FlieBgewasser

Abb.1: Warnstelle zur kontinuierlichen Bestimmung der Gesamt-Gamma-/Gesamt-Beta-Aktivitits-
konzentration in FlieBgewissern

4 Messung der Aktivit:it

4.1 MeBeinrichtung

Mit den im Warnstellennetz der Bundesanstalt fiir Gewéasserkunde betriebenen statio-
niren MeBeinrichtungen werden im Rahmen des Integrierten MeB- und Informations-
systems des Bundes (IMIS) Bundeswasserstralen an 40 Standorten fortlaufend iiber-
wacht und die MeBwerte {iber einen Zeitraum von ca. 10 Tagen als Stundenwerte in einem
FIFO-Speicher abgespeichert (1 bis 3). Im Normalfall werden die gespeicherten Mef3-
werte taglich von einem zentralen MeBnetzrechner iiber DATEX L 2400 automatisch
abgerufen, auf Plausibilitit iberpriift, aufbereitet und bewertet. Im Ereignisfall erfolgt
bei Uberschreiten vorgegebener Grenzwerte eine Eigenmeldung durch die jeweilige
Warnstelle an den MeBnetzrechner, der, nach einer ersten Plausibilitdtspriifung anhand
von Betriebszustandsdaten, iiber Eurosignal ggfs. die Rufbereitschaft der Bundesanstalt
fir Gewisserkunde eigenstindig alarmiert.
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Die Messung der Gesamt-Gamma-Aktivitdtskonzentration in der mit 10 cm Stahl abge-
schirmten MelBschale erfolgt mit einer 2" x 3”-Nal(Tl)-Szintillationssonde, die der Ge-
samt-Beta-Aktivititskonzentration mit einem 25 x 25 cm-GrofBflachenproportionalde-
tektor. Die MefBwerte werden simultan sowohl auf Papierstreifen fortlaufend registriert,
als auch gemittelt in Form von Stundenwerten im FIFO-Speicher abgespeichert. Bei
einem Umfang des Aktivitdatsbereiches bzw. des Registrierstreifens des Dualschreibers
von jeweils 5 Dekaden ist die Erfassung auch auBergewohnlicher Belastungen eines
FlieBgewdssers mit radioaktiven Stoffen gewdhrleistet. Der Ausdruck der abgespeicher-
ten MeBwerte mittels Drucker ist ebenfalls moglich, unter Normalbedingungen jedoch
nicht vorgesehen.

Der Gesamt-Beta-MeBkanal ist mit einem kombinierten Schirm-/MeBzihler (Typ FH
407 G1) ausgestattet, wodurch der auf die Umgebungsstrahlung zuriickgehende Null-
effekt durch Differenzbildung reduziert wird. Der MeBzihler (Fenster: Mit Aluminium
bedampfte Folie, entsprechend einer Flichenbelegung von 1 mg-cm™?; FenstergroBe:
625cm?) ist in einem Abstand von ca. Smm {iber der mit Wasser durchstromten MeB-
schale angebracht. Um ein Verschmutzen des Zahlrohrfensters durch Wasserspritzer
bzw. durch sich absetzende Schwebstoffteilchen zu vermeiden, ist die eigentliche MeB-
schale mit einer Kunststoffolie zusitzlich abgedeckt (Dicke: 1 mg-cm™ ?). Die Gesamt-
Beta-Messung ist als redundante MaBnahme insbesondere bei einer Plausibilitdtsprii-
fung im Falle einer Erhohung der Zédhlrate im Gesamt-Gamma-MeBkanal von Bedeu-
tung.

Die untere Energieschwelle der 2” x 3”-Szintillationssonde ist auf 100 keV eingestellt.
Eine Ansteuerung der beiden Grenzwerte, oberhalb der im Falle eines erhohten Eintra-
ges radioaktiver Stoffe in das iiberwachte Gewdisser eine entsprechende Warnung
(Schwelle 1) bzw. Alarmierung (Schwelle 2) ausgelost wird, erfolgt durch den Gamma-
MeBkanal. Wichtige Geratefunktionen (z. B. Stromversorgung, Zahlerausfall, Pumpen-
ausfall u.a.) werden iiber Sensoren iiberwacht und im Versagensfall, ebenso wie eine
Schwellentiberschreitung im Ereignisfall, iiber eine Eigenmeldung der Warnstelle an den
zentralen MeBnetzrechner weitergeleitet und gleichzeitig fiir den Warnstellenbetreuer
mittels Drucker protokolliert.

Die MeB- und Steuerelektronik basiert im wesentlichen auf einem mikroprozessor-
gesteuerten Datalogger vom Typ BAI 9111, der iiber DATEX L 2400 eigenstindig oder
nach Aufruf MeBwerte und Betriebszustinde zum zentralen MeBnetzrechner iiber-
tragt (4).

Als Beispiel fiir die vor Ort vorgesehene simultane MeBwertdarstellung ist die an der
Warnstelle Rheine/Ems gemessene Gesamt-Gamma- und Gesamt-Beta-Zéhlrate nach
dem Reaktorunfall in Tschernobyl in Abbildung 2 aufgetragen. Der synchrone Anstieg
der Zahlraten im Gesamt-Gamma- und Gesamt-Beta-MeBkanal am 4. Mai 1986/3° ist
ein wichtiger Hinweis darauf, daB der Verlauf durch einen Aktivititseintrag in die Ems
und nicht etwa durch eine elektronische Storung verursacht wurde.

Die zum MeBnetzrechner {ibertragenen Zahlraten werden unter Beriicksichtigung des
lokalen Nulleffektes und des Kalibrierfaktors ¢ in Einheiten der Cs-137-dquivalenten
Aktivitdtskonzentration umgerechnet. Je nach Erfordernis kann eine Ausgabe als Stun-
den-, Tagesmittel-, Monatsmittel- oder auch als Quartalsmittelwerte erfolgen. Als Bei-
spiel ist in Abbildung 3 der Verlauf der Aktivitdtskonzentration im Gamma- und Beta-
MeBkanal in der Zeit vom 19.Juni bis 22. Juni 1992 aufgetragen (Stundenwerte). Der
ausgepragte Anstieg der Aktivitdtskonzentration in beiden MeBkanélen ist auf die am
20.Juni/17°° Uhr einsetzenden Niederschlige zuriickzufithren, durch die kurzlebige
natiirliche Radionuklide (Pb-214, Bi-214) als Folgeprodukt von Rn-222 aus der Atmo-
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Abb. 2: Zeitlicher Verlauf der Gesamt-Gamma- und Gesamt-Beta-Zihlrate an der Warnstelle Rheine/Ems
nach dem Reaktorunfall in Tschernobyl
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Abb. 3: Zeitlicher Verlauf der Gesamt-Gamma- und Gesamt-Beta-Aktivititskonzentration an der MeB-
stelle Koblenz/Rhein in der Zeit vom 19. bis 22. Juni 1992 (Stundenwerte)
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sphire ausgewaschen und in die Oberflichengewasser eingetragen wurden (3). Hierbei
wurde die Alarmschwelle im Gesamt-Gamma-MeBkanal von 25Bq 17! iiberschritten.
Zur Vermeidung von Fehlalarmen wird ein elektronisches Zeitfenster verwendet, mit
dem solche kurzzeitigen Storungen rechnergestiitzt wirksam eliminiert werden kdnnen.

4.2  Kalibrierung der MeBeinrichtung

Die kontinuierliche Bestimmung der Gesamt-Gamma-Aktivitdtskonzentration in der
flieBenden Welle stellt ein Monitorverfahren dar, mit dem Oberflichengewésser emp-
findlich und zeitkritisch auf Eintrdge radioaktiver Stoffe iiberwacht werden. Werden
vorgegebene Grenzwerte {iberschritten, miissen weiterfithrende Einzelnuklidbestim-
mungen durchgefiihrt werden.

Bei der Umrechnung der gemessenen Zihlraten R in Einheiten der Aktivitdtskonzentra-
tion ¢ wird die Zdhlausbeute € bzw. der Kalibrierfaktor ¢ des Bezugsnuklides Cs-137
zugrundegelegt. Somit sind alle Konzentrationsangaben als dem Cs-137 dAquivalente Ge-
halte anzusehen.

Die Kalibrierung der MeBeinrichtung wurde unter den gleichen meB3geometrischen Be-
dingungen wie die eigentlichen Messungen mit Losungen bekannter Cs-137-Kon-
zentration vorgenommen. Aus der gemessenen Bruttozihlrate R, (s~ '), der bekannten
Cs-137-Konzentration der Kalibrierldsung ce. ;37 (Bq -1~ 1), dem Probenvolumen der
MeBschale V (1) kann unter Beriicksichtigung der Nulleffektzihlrate R, (s~ 1) die gesuchte
Ziahlausbeute €f,,_, 3, wie folgt berechnet werden:

R,—R R
b 0 _ n (1)

Ces-137° YV Ces-137° Y

¥ _
€Cs-137 =

Da das Probenvolumen V festliegt, kdnnen eq,_, 37 und V zu einem Kalibrierfaktor ¢¥_; 5,
zusammengefal3t werden:

1
y - - 2
Pcs-137 el 130V ()

Tabelle 1: Kalibrierfaktoren ¢! (Gamma-MeBkanal) und ¢ (Beta-MeBkanal) einer Warnstelle fiir ausge-
- wiihlte Radionuklide

Radionuklid Halbwertszeit Zerfallsart — E, py o) of
(Jahre) (keV) [Bq-1"'-s] [Bq-17!'-s]

K-40 1,28 - 10° EC, p~ 1460,81 0,1067 53 73

Mn-54 0,8550 EC 834,84 0,9998 Al 330

Co-57 0,7441 EC 122,06 0,8560 85 3500
136,47 0,1068

Co-60 5,2717 EC, B~ 1173,24 0,9986 2,1 62

1332,50 0,9998

Zn-65 0,6687 EC, B* 1115,55 0,5060 7.9 440

Sr-90/Y-90 28,78 B~ - - 33 7,2

Cs-134 2,0651 B 604,72 0,9763 1,9 89
795,86 0,8540

Cs-137 30,17 B~ 661,66 0,8510 5,4 130

Stand: 1. 12.1994 MeBanleitungen Umweltradioaktivitdt 3. Lfg./1995

Gustav Fischer Verlag - Stuttgart - Jena



C-y/B-GESAMT-OWASS-01-06

Eine beispielhaft durchgefiihrte Kalibrierung einer Warnstelle mit ausgewahlten Radio-
nukliden ergab erwartungsgemiB sehr unterschiedliche Kalibrierfaktoren @Y und ¢? fiir
Gamma- und Beta-MeBkanal (Tabelle 1). Hieraus folgt, dal3 die aus den gemessenen
Zéahlraten R, berechnete Aktivititskonzentration c_;3, lediglich eine orientierende
Information zur Kontamination des tiberwachten Gewissers darstellt, die, je nach
Nuklidgemisch, von der Summe der Einzelnuklidgehalte mehr oder weniger abweichen
kann.

4.3  Storungen

Bei Niederschliagen nach langeren Trockenperioden konnen in der Atmosphére aerosol-
artig vorliegende Radionuklide der natiirlichen Zerfallsreihen — insbesondere Pb-214
und Bi-214 — in die Gewaisser eingetragen werden und so eine Erhohung der Aktivitits-
konzentration in der flieBenden Welle bewirken, die 30 Bq -1~ ! und mehr betragen kann.
Hierbei werden Warn- und Alarmschwellen iiberschritten.

Zur Vermeidung von Fehlalarmen ist ein elektronisches Zeitfenster vorgesehen, wodurch
diese kurzlebigen Stornuklide rechnergestiitzt wirksam eliminiert werden konnen.

5 Berechnung der Analysenergebnisse

Die Berechnung der Cs-137-dquivalenten Aktivitdtskonzentration cf,_; 5, in der flieBen-
den Welle wird nach folgender Beziehung vorgenommen:

Cls-137 = Ols137 (R, — Ry) = 0&137 "R, (3)

Eine Berticksichtigung des radioaktiven Zerfalls ist nicht erforderlich, da Zeitpunkt der
Messung und Entnahme der Wasserprobe nahezu zusammenfallen.

Der bei der Messung der Gesamt-Gamma-Aktivitdtskonzentration cf,_;3- auftretende
zahlstatistische Fehler s, wird flir die Einzelmessung nach folgender Beziehung berech-

net:
Ro Rb
S, = +— s! 4
Jto - 4)

Hieraus ergibt sich der zdhlstatistische Fehler s(c_, 37) der Aktivititskonzentration c_; 37
zu:

Rb Ro -1
$(Cls-137) = Ols137 4 — + Bq-l (5)

tm 0

und der relative zéhlstatistische Fehler s"(c{,.;37) zu:

¥ Rb Ro
Pes-1377y 7T
yi
S(CCS-137) tm t0
$'(Clso137) = = (6)
Cs-137) = T = v
C C
Cs-137 Cs-137
MefBanleitungen Umweltradioaktivitat 3. Lfg./1995 Stand: 1.12.19%
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5.1  Rechenbeispiel

Ermittlung der Gesamt-Gamma-Aktivititskonzentration cf,_; 5, in der flieBenden Welle
eines Gewassers.

Kalibrierfaktor der MeBanordnung: ¢%, ,5; = 5.4 Bq-17'-

Mefzeit des Nulleffektes ot = 6000 s
MeBzeit der Probe in MeBschale  : t = 600s
Nulleffektzéhlrate : R, =10s""
Bruttozihlrate : R, =15s""!

Hieraus erhilt man die gesuchte Cs-137-dquivalente Aktivitidtskonzentration cf_;5- des
iberwachten FlieBgewéssers nach Gl. 3 zu:

0%5_137 - 5,4'(15 - 10) = 27 Bq‘171

Der zugehorige zédhlstatistische Fehler s(cf,_;57) flir die Einzelmessung errechnet sich
nach GL. 5 zu:

=54 |0 1 eeqrt
$(6Cs-137) = 6000 " 600 4

Das Ergebnis der Bestimmung der Gesamt-Gamma-Aktivititskonzentration in der flie-
Benden Welle eines Gewdssers (Einzelmessung) cf_;3, mit dem einfachen zihlstatisti-
schen Fehler lautet somit:

Cls.137 = (27 £0,9) Bq'l”
bzw.
le137 =27Bq- 171 £3%

6 Nachweisgrenzen des Verfahrens

6.1  Erkennungsgrenze

Die bei der Bestimmung der Gesamt-Gamma-Aktivititskonzentration ¢l ;5 in der
flieBenden Welle eines Gewdssers erreichbare Erkennungsgrenze g& | ;5 kann nach fol-
gender Beziehung abgeschitzt werden:

R

o tm —
8le137 = Ko 0137 \/“— <1 =+ T> Bq 1! (7N

t

Bei hinreichend genau bekanntem Nulleffekt (t, > t,), was die Regel ist, kann Glei-
chung 7 entsprechend vereinfacht werden:

vk =k <Y . R_° Bg-1°! (8)
8Cs-137 1-a Pcs-137 : q

Stand: 1.12. 1994 MeBanleitungen Umweltradioaktivitat 3. Lfg./1995
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So kann beispielsweise fiir eine typische Warnstelle mit einer Nulleffektzihlrate von
R, = 10s7', einem Kalibrierfaktor von @}, _ 3, = 5.4Bq-17!-s, einer MeBzeit von
t, = 600s, fiir einen Konfidenzkoeffizienten von k,_, = 3 eine auf Cs-137 bezogene
Erkennungsgrenze von gl¥ ;55 = 2,1 Bq 17! erhalten werden.

6.2  Nachweisgrenze

Die Nachweisgrenze g, ;5, des Verfahrens zur Bestimmung der Gesamt-Gamma-Ak-
tivitdtskonzentration cf_; 3, in der flieBenden Welle eines Gewissers kann unter Einbe-
zichung des Konfidenzkoeffizienten k, _ wie folgt berechnet werden (siche Kapitel IV.5
dieser MeBanleitungen):

kl—-a+k1—ﬁ

K gli 13y BQ'I_I ©)
1—a

Y —
g¢s-137 =

Fir k;_, = 1,645 kann die Nachweisgrenze des Verfahrens zu gf, 5, = 3,3Bq-1"*
angegeben werden. Auf die Besonderheiten der MeBbedingungen zur Limitierung der
Irrtumswahrscheinlichkeit § (Fehler 2. Art) und Gewdhrleistung einer statistischen Si-
cherheit 1 — B wird nachdriicklich hingewiesen.

7 Verzeichnis der erforderlichen Chemikalien und Gerite

7.1  Chemikalien

— Standardlosung (Aktivititsnormal) von Cs-137 der Phys.-Tech. Bundesanstalt, 38116
Braunschweig

7.2 Geriite

— Mikroprozessorgesteuerter Datenlogger vom Typ BAI9111 mit Drucker und Dual-
schreiber der Fa. EG & G Berthold, 75312 Wildbad

— GroBflichenproportionalzahlrohr mit kombiniertem Schirm-/MeBzihler

— 2" x 3"-Nal(Tl)-Szintillationsdetektor in Integral-line Ausfiihrung

— Stahlabschirmung, 10 cm dick

— MeBschale aus Trovidur, Eigenbau der Bundesanstalt fiir Gewisserkunde

— Forderpumpe vom Typ SZ 40s GE der Fa. DIA-Pumpenfabrik, 40011 Diisseldorf
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