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Verfahren zur gammaspektrometrischen
Bestimmung spezifischer Aktivitaten
von Radionukliden in Fisch

1 Anwendbarkeit

Das nachstehend beschriebene Verfahren dient zur gammaspektrometrischen Unter-
suchung von Fischproben, in denen nach dem Strahlenschutzgesetz (StrISchG) im
IMIS-Routinemessprogramm oder nach der Richtlinie zur Emissions- und Immis-
sionsuberwachung kerntechnischer Anlagen im bestimmungsgemaBen Betrieb (REI)
die spezifischen Aktivitaten von Radionukliden zu ermitteln sind.

Das Verfahren ist insbesondere flir Low-level-Messungen im Rahmen radio6kolo-
gischer Untersuchungen geeignet, da infolge einer vorherigen Veraschung niedrigere
Nachweisgrenzen erreicht werden.

2 Probeentnahme

Zur Probeentnahme von Fisch ist man im Allgemeinen auf die Unterstitzung durch
die entsprechenden Berufssparten (Fischer, Zichter) bzw. auf das Angebot des Han-
dels angewiesen. Der Probenehmer hat sicherzustellen, dass die zu entnehmende
Probe dem Herkunftsgewasser zugeordnet werden kann. Der Ursprungsort der Probe
ist moglichst genau festzuhalten. Neben der Artenbezeichnung sind im SiiBwasser-
bereich der Name des Gewassers und bei FlieBgewassern nach Mdglichkeit der Fluss-
kilometer anzugeben, fiir Seefisch das Fanggebiet bzw. die Koordinaten des Fang-
orts. Nach einer Verordnung der Europdischen Union muissen im Markt zu erwer-
bende Proben mit der Handelsbezeichnung (Artenbezeichnung) und dem Fanggebiet
ausgezeichnet sein (1).

Die Probenmenge richtet sich nach dem Untersuchungszweck. Flr Untersuchungen
nach dem StrISchG und der REI sind mindestens 1,5 kg Fischfleisch erforderlich; von
einer nicht filetierten Ausgangsprobe missen daher mindestens 3 kg vorhanden sein.
Sollen zusatzlich die spezifischen Aktivitaten von Strontium-, Plutonium- und Ameri-
ciumisotopen bestimmt werden, ist eine Probenmenge von bis zu 5 kg Fischfleisch
erforderlich. Bei einigen Fischarten, z. B. Sprotten, kann wegen deren geringer
GroBe auch der Gesamtfisch untersucht werden. Das Entscheidungskriterium ist die
Ubliche Verzehrgewohnheit flr die jeweilige Fischart. Es ist darauf zu achten, dass
es sich bei den Einzelfischen um verkehrsfahige Exemplare handelt.

Lebende Fische werden am Ort der Probeentnahme sofort getdtet, nach Arten
sortiert in Kunststoffbeutel verpackt und geklUhlt méglichst direkt ins Laboratorium
transportiert. Kénnen die Proben hier nicht sofort verarbeitet werden, missen sie bis
zur weiteren Bearbeitung bei ca. -20 °C gelagert werden.
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3 Analyse

3.1 Prinzip des Verfahrens

Der Gesamtfisch oder das nach dem Filetieren erhaltene Fischfleisch wird bei 100 °C
bis 110 °C getrocknet und anschlieBend bei einer Ofentemperatur von maximal
420 °C verascht. Die spezifischen Aktivitaten von Radionukliden in der homogeni-
sierten Asche werden mit einem Germaniumdetektor gemessen.

Die spezifische Aktivitat von Iodisotopen kann wegen des niedrigen Siedepunktes
von Iod (184 °C) mit der hier vorgestellten Methode quantitativ nicht ermittelt
werden. Zum quantitativen Nachweis von Iodisotopen wird auf das Verfahren
G-y-SPEKT-FISCH-02 verwiesen.

3.2 Probenvorbereitung

Keramik- und Veraschungsschalen, sowie die Messbecher sind vor jeder Benutzung
mit einer Reinigungslésung zu saubern.

Bei der Filetierung von frischem oder aufgetautem Fisch ist darauf zu achten, dass
Graten weitgehend entfernt werden; das erhaltene Fischfleisch wird grob zerkleinert.
Fischfleisch oder Gesamtfisch werden zur anschlieBenden Trocknung in Edelstahl-
oder Porzellanschalen, die mit aschefreiem Transparentpapier ausgelegt sind, tber-
fuhrt. Eingefrorene Filetproben werden direkt in den vorbereiteten Edelstahlschalen
aufgetaut, da die frei werdende Gewebeflissigkeit nicht verworfen werden darf, son-
dern in die Trocknung und Veraschung einbezogen werden muss. Im Falle des Auf-
tauens von eingefrorenem Gesamtfisch ist zwischen Rundfisch, wie Hering, Sprotte
oder Kabeljau, und Plattfisch, z. B. Kliesche, Flunder und Scholle, zu unterscheiden.
Da aus Letzterem vor dem Einfrieren und nach dem Auftauen eine groBe Menge an
Schleim frei wird, die in der radiochemischen Analyse stdéren kann, ist die frei
gewordene FlUssigkeit zu verwerfen (siehe Tabelle 1). Die eingesetzte Feuchtmasse
(FM) ist vor der Trocknung zu ermitteln.

Tab. 1: Bericksichtigung wahrend des Auftauens frei gewordener Flissigkeit tief-
gefrorener Fischproben bei der Analyse

Fischfilet Gesamtfisch
Rundfisch Plattfisch

Hinzufigen wahrend des Auf-
tauens frei gewordener Flis- + + -
sigkeit zur Probe

AnschlieBend werden die Fischproben bis zur Massekonstanz, d. h. fir ein bis zwei
Tage, bei einer Temperatur von etwa 100 °C bis 110 °C getrocknet und die Trocken-
masse (TM) ermittelt; das Verhaltnis Feuchtmasse zu Trockenmasse betragt bei
Fischfleisch etwa 5.
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Im Veraschungsvorgang ist die Zeitdauer bis zum Erreichen der Endtemperatur vom
Fettgehalt des Probenmaterials abhangig; sie liegt flir normale Fischproben bei
ca. 45 Stunden. Bei fettreichen Fischen wie Aal, Makrele, Hering oder Sprotte ist sie
bis auf 90 Stunden zu verlangern, um eine Selbstentziindung der Probe zu vermei-
den. Fir eine vollstandige Veraschung wird die Endtemperatur in jedem Fall fir
weitere 96 Stunden bis 154 Stunden gehalten.

Fir Fischproben mit durchschnittlichem Fettgehalt hat sich folgendes Temperatur-
programm bewahrt:

1. Abschnitt: Temperaturerhdhung auf 230 °C innerhalb von 3 Stunden;

2. Abschnitt: Temperaturerhéhung auf die Endtemperatur von 420 °C innerhalb
von weiteren 42 Stunden;

3. Abschnitt: Halten der Endtemperatur fir mindestens weitere 96 Stunden, opti-
mal 154 Stunden.

Um eine Verflichtigung von Casium auszuschlieBen, wird eine Endtemperatur von
420 °C gewahlt. Versuche haben gezeigt, dass unter den oben genannten Bedingun-
gen etwa 1 % des Casiums wahrend des Veraschungsvorganges verloren geht.
Anmerkung:

Die Gefahr, dass sich die Proben schon bei etwa 300 °C im Ofen entzinden, ist bei der Ver-
aschung von besonders fettreichen Organen, z. B. Dorschleber, besonders hoch; deshalb darf
die Probe in den Schalen nur als diinne Schicht ausgelegt sein. AuBerdem ist eine maximale
Endtemperatur von 380 °C zu verwenden.

Nach dem Abkihlen der Asche wird die Aschemasse ermittelt, wobei flir Fischfleisch
mit einem Verhaltnis Feuchtmasse zu Aschemasse von etwa 80 (Bereich 65 bis 95)
zu rechnen ist. Bei Gesamtfisch kann dieses Verhaltnis um den Faktor 2 niedriger
sein. FUr den Zweck der gammaspektrometrischen Messung sind eventuell in der
Asche noch vorhandene schwarze Kohlenstoffreste unerheblich. Die Asche wird mit
einem Morser homogenisiert, in einen geeigneten Messbecher eingeflllt und mit
einem Stempel manuell vorsichtig zusammengepresst; die erhaltene Flllhéhe wird
dokumentiert. Aus der Masse und Fillhéhe sowie aus dem Durchmesser des
Messbechers werden die Dichte und die Messgeometrie ermittelt. Erfahrungsgeman
liegt die Pressdichte bei etwa 0,5 g-cm™.

3.3 Radiochemische Trennung

Eine radiochemische Trennung ist nicht erforderlich.

4 Messung der Aktivitat

4.1 Allgemeines

Zu grundlegenden Ausfihrungen zur Gammaspektrometrie wird auf das Allgemeine
Kapitel y-SPEKT/GRUNDL dieser Messanleitungen sowie auf die Literatur (2, 3, 4)
verwiesen.
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4.2 Kalibrierung

4.2.1 Bestimmung der Nachweiswahrscheinlichkeit

Zur Ermittlung der Energieabhangigkeit der Nachweiswahrscheinlichkeit wird auf das
Allgemeine Kapitel y-SPEKT/GRUNDL dieser Messanleitungen verwiesen.

An dieser Stelle wird eine Kalibrierung mit einem Kalibrierpraparat beschrieben. Ein
geeignetes Kalibrierpraparat ist z. B. eine wassrige Losung eines ruckflhrbaren
Aktivitatsnormals oder ein rickfiihrbares kommerzielles Kunstharzpraparat. Sind die
Voraussetzungen fur eine mathematische Kalibrierung der Nachweiswahrscheinlich-
keit gegeben, kann auch dieses Verfahren eingesetzt werden.

Die relativen Standardunsicherheiten der eingesetzten Aktivitdten sollten weniger
als 1 % betragen; herstellungsbedingt kann die relative Standardunsicherheit der
Aktivitat des Pb-210 grdBer sein. Die Messdauern der Kalibriermessungen sind so zu
wahlen, dass die relativen Standardunsicherheiten der Nettozahlraten der einzelnen
Gammalinien einen Wert von 1 % sicher unterschreiten.

Im Folgenden wird die Kalibrierung am Beispiel einer wassrigen Lésung mit einer
Dichte von 1,03 g-cm™ (Salzsaure, 2 mol:I"') beschrieben.

Grundsatzlich stehen zwei Varianten zur Verfigung, die sich bezlglich der Auswahl
der Radionuklide bei der Kalibrierung und damit in der Berlcksichtigung der Koinzi-
denzsummation unterscheiden.

4.2.1.1 Kalibrierung mit Einliniennukliden

Es wird eine Kalibrierlésung verwendet, die eine ausreichende Aktivitat einer belie-
bige Anzahl von Gammastrahlern mit nur einer Emissionslinie im Energiebereich
zwischen 100 keV bis 1200 keV enthalt, z. B. Sr-85, Cs-137, Mn-54 oder Zn-65. Um
die Kalibrierkurve auch fur Energien unter 100 keV zu erweitern, muss eine zweite
Lésung verwendet werden, die z. B. Pb-210, Am-241, Cd-109 und Co-57 enthalt. An
die aus Gleichung (1) erhaltenen Werte

Rn,r,i
ew(Eri) = 2, p (B Sfi(Eri)* f2(Eei) * far (1)

wird eine Kurve angepasst.

Darin bedeuten:

A, Aktivitat des zur Kalibrierung verwendeten Radionuklids r zum Referenz-
zeitpunkt, in Bq;

E.; Gammastrahlungsenergie der betrachteten Gammalinie i/ des Radionuklids
r, in keV;

ew(Ey,;) Nachweiswahrscheinlichkeit in Wasser, abhangig von der Energie und Full-
héhe, in Bqt:s;
R,ri Nettozdhlrate der betrachteten Gammalinie i des Radionuklids r, in s;
fo(E;;) Selbstschwachungskorrektionsfaktor in Wasser relativ zu Salzséure
(2 mol-I't):
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foBri) = 72222

EMC(HCI)
EMC Nachweiswahrscheinlichkeit, berechnet aus Monte Carlo (MC)-Simulationen,
in Bql-s?;
far Zerfallskorrektionsfaktor des Radionuklids r
_ Ar 'tm N .
ﬁ},r = m ‘e ta ;
ta Zeitdauer zwischen dem Messdatum und dem Bezugsdatum des Aktivitats-

normals, in s;

tm Messdauer, in s;

py(Er’l-) Emissionsintensitat der betrachteten Gammalinie i des Radionuklids r.

Fur den hochenergetischen Bereich steht nur K-40 als Einliniennuklid zur Verfigung,
durch dessen Verwendung aber lange Messdauern resultieren. Deshalb wird auf das
Mehrliniennuklid Y-88 ausgewichen, bei dessen Einsatz allerdings Koinzidenz-
summationskorrektionen erforderlich sind, um Verfalschungen der Kalibrierkurve zu
vermeiden (siehe Abschnitt 4.2.1.2).

4.2.1.2 Kalibrierung mit Mehrliniennukliden

Kénnen bereits bei der Kalibrierung Korrektionen flr die Koinzidenzsummation be-
ricksichtigt werden, lasst sich der experimentelle Aufwand deutlich vereinfachen, da
der Energiebereich von 47 keV bis 1836 keV durch die Verwendung einer einzigen
Mischlésung abgedeckt werden kann. Neben den in Abschnitt 4.2.1.1 genannten
Radionukliden fliir den niederenergetischen Bereich enthadlt die eingesetzte
Mischlésung zusatzlich Mehrliniennuklide, wie Te-123m, Cr-51, Sn-113, Cs-134,
Co-60 und Y-88. An die aus Gleichung (2) erhaltenen Werte

Rn,r,i
ew(Er) = 4, py(ED) fi(Erp) " f2(Eei) * far (2)

wird eine Kalibrierkurve angepasst.

In Gleichung (2) bedeutet zusatzlich:

fi(E.;) Korrektionsfaktor fur Koinzidenzsummationen der Gammalinie / des Radio-
nuklids r.

4.2.1.3 Erstellung fiillhohenabhadngiger Kalibrierkurven

Eine Kalibrierung ist flr verschiedene Fullhéhen durchzufihren. Die Fullhéhen der
Kalibrierpraparate orientieren sich am Bereich der zu erwartenden Flllhéhen der
Messpraparate. Vier solcher energie- und flllhdhenabhangigen Kalibrierkurven sind
in Abbildung 1 dargestellt.
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Abb. 1: Gemessene Nachweiswahrscheinlichkeiten in % und angepasste Kurven
fur verschiedene Fullhéhen von 11 mm bis 56 mm, von oben nach unten

angeordnet; bei dem Detektor handelt es sich um einen n-type-Detektor
mit Aluminium-Endkappe.

4.2.2 Selbstschwachungskorrektion

Die Selbstschwachung innerhalb eines Messpraparates hangt von dessen Dichte, der
Elementzusammensetzung sowie den energieabhangigen Massenschwachungs-
koeffizienten der einzelnen Elemente ab.

Um die nach Abschnitt 4.2.1 erhaltene Nachweiswahrscheinlichkeit in Wasser auf
diejenige in Asche zu beziehen, wird ein weiterer Selbstschwachungskorrektions-
faktor f5;(E) eingeflihrt, der von der Energie, der Pressdichte, der Elementzusam-
mensetzung und der Fullhéhe abhangt. Flr dessen Berechnung bieten sich spezielle
Softwaretools an. Die ungefahre Kenntnis der geometrischen Abmessungen des
Detektors ist hierbei ausreichend.

Flr Fischfleischaschen kann die in Tabelle 2 zusammengestellte Elementzusammen-
setzung herangezogen werden, um den Massenschwachungskoeffizienten der Fisch-
fleischasche als gewichtetes Mittel der Massenschwachungskoeffizienten der einzel-
nen Elemente zu berechnen (5, 12).

ISSN 1865-8725 Version Januar 2016 / gepriift Mdrz 2020
Messanleitungen fir die ,Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung®



G-y-SPEKT-FISCH-01-07

Tab. 2: Typische Elementzusammensetzung einer Fischfleischasche

Element bzw. Verbindung relativer Massenanteil

K 0,245
PO4 0,460
Cl 0,109
Na 0,067
ZnO 0,0576
Ca0o 0,0308
MgO 0,0305

Im Allgemeinen hat sich fir den Energiebereich oberhalb von 45 keV die folgende
energieabhangige Berechnung des berechneten Selbstschwachungskorrektions-
faktors f;(E) bewdahrt:

emc(H20)
E) = - a2 EA4 — = = 7 3
fs(E) = a; +as evc(Asche) (3)

Darin bedeuten:
fs(E) Selbstschwachungskorrektionsfaktor in Asche relativ zu Wasser;

E Gammastrahlungsenergie, in keV;
a mit einem Fit anzupassende Parameter (k = 1, ... ,4).

In Abbildung 2 werden berechnete Kurven der Selbstschwachungskorrektionsfakto-
ren flr Fischfleischasche und Salzsaure (2 mol-I'') gezeigt. Aus dieser Abbildung ist
ersichtlich, dass f;(E) im Energiebereich unterhalb von 45 keV stark ansteigen kann.
Soll die Funktion auch an Messwerte von Energien deutlich unterhalb von 40 keV
angepasst werden, kann der Fit durch eine Erganzung von Gleichung (3) um einen
dritten Exponentialterm deutlich verbessert werden.
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Abb. 2: Berechnete Selbstschwachungskorrektionsfaktoren als Funktion der
Gammastrahlungsenergie, die bei der Kalibrierung mit Salzsaurelésung
(2 mol-I't) und der Messung von spezifischen Aktivitaten in der Fisch-

fleischasche auftreten; die Flllhéhe betragt 40 mm, die Dichte der Asche
0,47 g cm und diejenige der Salzséaure 1,03 g cm™3.

ErfahrungsgemalB liegt die relative Standardunsicherheit von f5(E) fur Photonen-
energien oberhalb von etwa 100 keV bei ca. 1,5 %; bei kleineren Energien nehmen
die Einflisse der Messgeometrie und der Zusammensetzung der Asche zu, wodurch
die relative Standardunsicherheit deutlich ansteigen kann.

4.2.3 Nachweiswahrscheinlichkeit in Asche

Flr die Messung realer Proben ist die Nachweiswahrscheinlichkeit in Asche &4(F)
erforderlich. Diese ist der Quotient aus der Nachweiswahrscheinlichkeit in Wasser
ew(E) und dem Selbstschwachungskorrektionsfaktor f5(E).

ew(E)
fs(E)

Falls die relative Standardunsicherheiten der zur Kalibrierung verwendeten Aktivi-
taten kleiner als 1 % sind, lassen sich Werte der relativen kombinierten Standard-
unsicherheit der Nachweiswahrscheinlichkeit in Asche e4(E) im Bereich von ca. 2 %
bis 4 % flir Photonenenergien oberhalb von etwa 100 keV erreichen; flir Photonen-
energien unterhalb dieser Grenze kann sie jedoch deutlich héher liegen.

ea(E) = (4)
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4.3 Nulleffekt

Zu grundlegenden Ausfihrungen zur Ermittlung des Nulleffektes wird auf das
Allgemeine Kapitel y-SPEKT/NULLEF dieser Messanleitungen verwiesen. Zur Kontrolle
und Erfassung von Kontaminationen des Gammaspektrometers sollen regelmaBig
Nulleffektspektren mit einer Messdauer von mindestens 1,5 Tagen bis 3 Tagen aufge-
nommen werden. Es empfiehlt sich, aus zwei oder drei aufeinander folgenden Null-
effektmessungen flir jede Nulleffektlinie einen Mittelwert und aus der Streuung der
Einzelwerte eine Standardabweichung zu berechnen.

Flr Fischproben ist die zuverlassige Bestimmung der K-40-Nulleffektzahlrate von
Bedeutung, damit bei der spateren Auswertung die in der Fischprobe ermittelte spezi-
fische K-40-Aktivitat zur Kontrolle der richtigen Auswertung verwendet werden kann.

4.4 Messung

Ein Low-level-Gammaspektrometer ist zur Analyse von Fischfleischasche nicht zwin-
gend erforderlich, da ein wesentlicher Beitrag im Impulshéhenspektrum auf das
Comptonspektrum des in der Fischfleischasche befindlichen K-40 zurlckgeht. Dieser
Beitrag kann den Untergrund der Probe im Vergleich zum Nulleffektspektrum bis zum
Dreifachen erhéhen. Ublicherweise liegt die spezifische Aktivitdt von K-40 im Fisch-
fleisch bei 110 Bqg-kg FM, flir Gesamtfisch bei ca. 80 Bq-kg! FM.

Fir die Messungen werden zylindrische Messbecher aus Kunststoff, z. B. Polyvinyl-
chlorid (PVC) verwendet, wobei die Béden mdglichst plan sein sollten.

Anmerkung:

PVC hat gegeniber anderen Kunststoffen den Vorteil, aufgrund hdherer Absorption kleinerer
Photonenenergien, die Nachweiswahrscheinlichkeit flir Rontgenlinien zu verringern, die wie-
derum Einfluss auf die Koinzidenzsummationen (siehe Abschnitt 4.2.1.2) haben kénnen.

Die Messung erfolgt Ublicherweise Uber Nacht. Die Messdauer kann sich jedoch, ab-
hangig von Messzweck oder geforderter Nachweisgrenze, auf bis zu eine Woche
verlangern (siehe auch Abschnitt 5.2).

Wenn in der Fischfleischasche Mehrliniennuklide nachgewiesen wurden, muss wie
schon bei der Kalibrierung die Koinzidenzsummation berlcksichtigt werden. Dazu
wird auf das Allgemeine Kapitel y-SPEKT/GRUNDL dieser Messanleitungen und die
Literatur (6, 7, 8) verwiesen.

5 Berechnung der Analysenergebnisse

5.1 Gleichungen zur Berechnung

Bei der Bestimmung spezifischer Aktivitaten von Radionukliden in Fischfleisch treten
kaum Interferenzen zwischen Gammalinien verschiedener Radionuklide auf. Deshalb
lassen sich die spezifischen Aktivitaten der zu messenden Radionuklide im einfachen
Fall aus jeweils einer Gammalinie oder im Falle von Mehrliniennukliden unter Ver-
wendung eines gewichteten Mittelwerts berechnen.

Beim Auftreten von Interferenzen wird auf das Allgemeine Kapitel y-SPEKT-INTERF
dieser Messanleitungen verwiesen.
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5.1.1 Berechnung der spezifischen Aktivitat aus einer einzelnen
Gammalinie

Ist eine Linie des Radionuklids r mit der Nettozahlrate R, nachgewiesen worden,
wird die spezifische Aktivitat a, des Radionuklids r, bezogen auf die Feuchtmasse
(FM) und den Zeitpunkt der Probeentnahme, nach Gleichung (5) berechnet:

fi  f3

= . R = - Ar.tA - R (5)
Qr 2 nr €r "Dy “Ma " qr e nr

mit:
Aty

=T
Darin bedeuten:
R, Nettozdhlrate der betrachteten Gammalinie des Radionuklids r, in s%;
¢  verfahrensbezogener Kalibrierfaktor, in Bg-s-kg;
fi  Korrektionsfaktor fur die Koinzidenzsummation;
fz  Korrektionsfaktor fiur das Abklingen des Radionuklids r wahrend der Messung;
en  Nachweiswahrscheinlichkeit in Asche, in Bq!:s! (siehe Abschnitt 4.2.3);
py Emissionsintensitat der betrachteten Gammalinie des Radionuklides r;
my, Masse der zur Messung eingesetzten Asche, in kg;
qgr  Verhaltnis Feuchtmasse zu Aschemasse;
ta Zeitdauer zwischen Probeentnahme und Beginn der Messung, in s;
tn Messdauer, ins;
A,  Zerfallskonstante des Radionuklids r, in s™.

Die Nettozahlrate der betrachteten Gammalinie des Radionuklids r ist gemaB Glei-
chung (6) zusammengesetzt:

Rn,r = Rb,r - RT,r - RO,r (6)

Darin bedeuten:
Ry, Bruttozahlrate der betrachteten Gammalinie des Radionuklids r, in s%;

Rr, Linienuntergrundzahlrate der betrachteten Gammalinie des Radionuklids r, z. B.
als Trapezuntergrundzahlrate, in s;

Ry, Nettozahlrate der betrachteten Gammalinie des Radionuklids r im Nulleffekt-
spektrum, in s,

Im allgemeinen Ansatz flir die Unsicherheit der Nettozahlrate gemaB Gleichung (7)
werden die Koeffizienten y;, nach Gleichung (8) ermittelt:

uz(Rn,r) =Ho - RIZI,F + U 'Rn,r + U (7)
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mit den Koeffizienten:

1 _ Rtr+ Ror

U = 0 U =— Uy = t— + uz (RT,I‘) + uz (RO,I‘) (8)

tm m

Bei Verwendung des Trapezverfahrens (linearer Untergrund) lasst sich der Ausdruck
fir u, gemaB Gleichung (9) darstellen:

Rt b 1 1 Rtor b,
N
Mo =7 ( to) Tl tm+t0 * to +2-L0 )

Hierin bedeuten:

to, Messdauer des Nulleffektspektrums, in s;

b FuBbreiten der Gammalinien des Probenspektrums, in Kanalen;
b, FuBbreiten der Gammalinien des Nulleffektspektrums, in Kanalen;

L Anzahl derjenigen Kanadle im Probenspektrum, Uber die der Linienuntergrund
jeweils links und rechts vom Peak bestimmt wird;

L, Anzahl derjenigen Kanale im Nulleffektspektrum, Uber die der Linienuntergrund
jeweils links und rechts vom Peak bestimmt wird;

Rt Linienuntergrundzahlrate in der Gammalinie des Radionuklids r im Nulleffekt-
spektrum, z. B. als Trapezuntergrundzahlrate, in s*.

Gleichung (9) gilt in sehr guter Naherung auch fir die empirisch berechnete Unter-
grundstufenfunktion.

Flr die Standardunsicherheit der Nettozahlrate u(Rn,r) folgt aus den Gleichungen (7)
bis (9):

R
uz(Rn,r): tn,r_l_‘uz =
m
R R b 1 1 R b (10)
n,r Tr T,0,r 0
= 0 To(1+—)+R..-|—+= 21 + —
tm+tm ( +2L>+ or (tm+to)+ to ( +2L0)

Falls keine entsprechende Linie im Nulleffektspektrum vorhanden ist, entfallen in den
Gleichungen (9) und (10) die beiden letzten Terme.

Hierbei ist die relative Standardunsicherheit des verfahrensbezogenen Kalibrierfak-
tors nach Gleichung (11) zu ermitteln, wobei die Unsicherheiten der Zerfallskorrek-
tionen vernachlassigbar sind:

Ure (@) = \/ufeq (f1) + ul (fs) + ul, (ea) + uf, (Py) + uZ,(mp) + uly (qr) (11)

Die kombinierte Standardunsicherheit der spezifischen Aktivitat u(a,) wird unter Ver-
wendung von Gleichung (5) berechnet:

u(a,) = a,- \/ufel(go) +uZ,(Rur) (12)
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5.1.2 Berechnung der spezifischen Aktivitat aus mehreren
Gammalinien

Wurde eine Anzahl von j Gammalinien des Radionuklids r nachgewiesen, die fur die
Berechnung der Aktivitat geeignet sind, wird fur j groBer eins die spezifische Aktivitat
a, des Radionuklids r, bezogen auf die Feuchtmasse (FM) und den Zeitpunkt der
Probeentnahme, nach der Gleichung (13) berechnet:

lr'tA.fg
= #mo 4= my * qp A o

Hierin ist A, die aus mehreren Einzellinien als ,gewichteter Mittelwert" berechnete
Aktivitat zur Zeit der Messung,

A =u2(4y)- Z Z(A y (14)
r,j

wobei die Varianz der Aktivitat u?(4,) durch Gleichung (15) gegeben ist:

uZ(Ar) = 5 1 (15)
J uZ(Ar,j)

Hierin zahlt der Index j die Linien ab. Die Aktivitdaten A, ; der einzelnen Linien j des
Radionuklids r werden analog zu Gleichung (5) berechnet:

fl,r,j

A nrj }
€arj " Pyr;j

rj — R = Rn,r,j' Pr,j (16)

Darin bedeuten:

¢, Mmassebezogener, linienunabhangiger Kalibrierfaktor, in kg?;
¢r,j linienbezogene Kalibrierfaktoren, in Bq-s;

R, . ; Nettozdhlrate in der Gammalinie j des Radionuklids r, in s;

€arj Nachweiswahrscheinlichkeit der Gammalinie j in Asche, in Bq'-s™* (siehe Ab-
schnitt 4.2.3);

Pyr,j Emissionsintensitat der Gammalinie j;

fir,j Korrektionsfaktor fur Koinzidenzsummation der Gammalinie j.
Die Varianzen der A, ; werden nach folgender Gleichung berechnet:

u?(Ar;) = o%; u*(Rnyj) + RZ., - u? (@) (17)

Werden die Nettozahlraten nach dem Trapezverfahren ermittelt, kénnen ihre Stan-
dardunsicherheiten nach Gleichung (10) berechnet werden. Wird dagegen ein Linien-
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anpassungsverfahren (Fitten) verwendet, andert sich in Gleichung (10) der das Tra-
pezverfahren kennzeichnende Faktor (1 + b/(2 L)) in einen vom Anpassungsverfah-
ren abhangigen Faktor fg, so dass gilt:

R .
uz(Rnrj) = + Uarj (18)
4 tm e
RTrj 1 1 RTOr bO
= b, Ro.-[—+ = or (4 _) 1
Har,j tm fo + Ror (tm+ t0)+ to ( + 2L, (19)

Der Faktor fg ist im Prinzip von der mittleren H6he des Untergrunds je Kanal unter
der Linie und vom Verhaltnis

Rn,r,j "tm

RT,r,j "tm

abhangig. Sind die Nettozahlraten nahe der Nachweis- oder der Erkennungsgrenze,
kann fg durch einen festen Wert approximiert werden; siehe dazu das Rechenbeispiel
in Abschnitt 5.2.2.

SchlieBlich wird die Standardunsicherheit der spezifischen Aktivitat wie folgt
berechnet:

u@) = @ [ua(om) + 0 (4) (20)
mit

Urel (Pm) = \/ufel (ma) + ul (qr) (21)
Anmerkung:

Die in diesem Abschnitt aufgefiihrten Rechnungen sind fir eine Nachrechnung von Hand
bereits zu aufwadndig; deshalb wird in dem dazugehdérigen Rechenbeispiel (siehe Abschnitt
5.2.2) auf die Software UncertRadio zurlickgegriffen. Dies ist insbesondere deswegen erfor-
derlich, weil der hier behandelte Fall bereits eine Anwendung der linearen Entfaltung darstellt
und somit die Ermittlung von Erkennungs- und Nachweisgrenze, anders als in Abschnitt 6.1
beschrieben, iterativ verlauft.

5.2 Rechenbeispiel

5.2.1 Berechnung der spezifischen Aktivitat von
Einliniennukliden am Beispiel von Cs-137

Fur die Berechnung der spezifischen Cs-137-Aktivitat in 1,1 kg Fischfleisch (FM)
werden folgende Zahlenwerte verwendet:

Rycs-137 = 0,00632 s%; Urel(Rncs—137)= 3,809:107 s71;
Rrcs—137 = 0,00271 s7%; b/(2-L) = 0,523;

mpy = 0,01317 kg; urel(mA) = 0,004;

qr = 83,54; Ure1(qr) = 0,02;
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Dy = 0,8499; Urel(py) = 0,00235;
Ew = 0,03056 Bgl-s?; Ure (Ew) = 0,029;
fi = 1,000; Urel (f1) = 0;

fs = 0,976; Ure1 (fs) = 0,008.

Die Standardunsicherheiten folgender EingangsgréBen sind vernachlassigbar:
1,9788:107 s; Acs—137 = 7,30937-1010 571,
72000 s.

ta

tm
Damit ergibt sich der Korrektionsfaktor f; flir das Abklingen wahrend der Messdauer:

_7,30937-1071° 571 72000 s

3~ 1-— e—7,30937-10_1os_1 +72000s

= 1,00003

Die Nachweiswahrscheinlichkeit in Asche ¢4, wird nach Gleichung (4) berechnet:

Ep = 0.03056 Bq !-s71=0,03131Bq!-s71
0,976

Der nach Gleichung (5) definierte verfahrensbezogene Kalibrierfaktor betragt:

_ 1,0-1,00003
~ 0,03131-0,8499-0,01317 - 83,54

. »7,30937:10710.1,9788-107 Bq-s- kg_l —

@
= 34,655Bq-s-kg!

Die spezifische Aktivitat acs_137 im Fischfleisch betragt nach Gleichung (5), bezogen
auf die Feuchtmasse (FM):

Acs—137 = 34,655 - 0,00632 Bq - kg™! = 0,219 Bq - kg~ (FM)

Die relative Standardunsicherheit des verfahrensbezogenen Kalibrierfaktors wird
nach Gleichung (11) berechnet:

Urel () = \/02 + 0,0082 4+ 0,0292 4+ 0,002352 + 0,0042 + 0,022 = 0,03642

Flr die Standardunsicherheit der Nettozahlrate wird nach Gleichung (10) unter Ver-
nachlassigung der beiden letzten Terme erhalten:

(x ) - 0,00632 s—1+ 0,00271 s—1 (140,523) = 380910451
U\Fncs-137) = 72000 s 72000 s ’ - >
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Die Standardunsicherheit der spezifischen Aktivitat u(acs_137) wird nach Gleichung
(12) berechnet:

3,809 -10~*

2
ke—1 — ko1
0,00632 ) Bq - kg 0,015 Bq - kg™ (FM)

u(acs—137) = 0,219 - \/0,036422 + <

Damit betragt die spezifische Cs-137-Aktivitat:

acs—137 = (0,219 + 0,015) Bq - kg~ (FM)

5.2.2 Berechnung der spezifischen Aktivitat von
Mehrliniennukliden am Beispiel von Cs-134

Fir die Berechnung der spezifischen Cs-134-Aktivitat in 3,7 kg Kabeljaufleisch (FM)

aus dem Nordatlantik vor Grénland wurde die Asche auf einem Germaniumdetektor

mit einem relativen Nachweisvermdgen von 35 % etwa 15 Tage lang gemessen und

die beiden Hauptlinien bei den Energien von 604,7 keV und 795,9 keV ausgewertet.

Folgende Zahlenwerte werden flur die Berechnung verwendet:

0,05121 kg; Uper(Mp) = 0,004;

72141 urel(QF) = 0102

mp

qr

Die Eingangswerte fur die Berechnung der Aktivitaten der beiden Cs-134-Gamma-
linien sind:

Gammalinie 1 bei 604,7 keV

Rncs—1341= 4,7955-10%s1; Rrcs—1341 = 4,9727:103s7;
Pycs-1341 = 0,9763; Urel (Py,cs-1341) = 0,00082;
ewcs-1341= 0,02071 Bql-st; Urei (ew,cs-1341)= 0,01950;
fics-1341 = 1,1332; Urel (f1,cs-1341) = 0,01209;
fscs—1341 = 0,9243; urel(fS,Cs—134-,1)= 0,01.

Gammalinie 2 bei 795,9 keV

Rncs—1342= 3,835-10%s7?; Rrcs—1342 = 4,9608-103s%;
Pycs-1342 = 0,854; Urel(Py,cs-1342) = 0,00105;
ew,cs-1342= 0,01638 Bql-s?; Urel (ew,cs-1342)= 0,01632;
fics—1342 = 1,1368; Ure1(f1,cs-1342) = 0,01415;
fscs-1342 = 0,932; urel(fS,Cs—134-,2)= 0,01.

Die Standardunsicherheiten folgender EingangsgréBen sind vernachlassigbar:

ta = 1,365-107 s; Acs—13a = 1,640-108s1;
t = 1,314-105 s,
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Fur den Faktor fg wird in diesem Beispiel der Wert 1,08 ermittelt.
Der Faktor ¢,, und dessen relative Standardunsicherheit u,¢ (¢,,) werden gemaB der
Gleichungen (13) und (21) berechnet:

~ e1,64-10_8 s71.1,365-107 s 1,64 - 10-8s~1. 1,314 - 1065
¥m = 005121 kg- 72,4 1— e 6410051 13141065

= 0,31403 kg~!

Ure (@) = +/0,004% + 0,022 = 0,020396

Mit den linienbezogenen Kalibrierfaktoren ¢, ; werden nach Gleichung (16) die Aktivi-
taten fir jede der beiden Cs-134-Gammalinien ermittelt:

1,1332-0,9243 B
0,02071 Bq~1-s1:0,9763

=4,7955-107*-51,8031 Bq = 0,02484 Bq

ACS—134,1 = 4‘,7955 ' 10_4 S_l )

1,1368 - 0,932 B
0,01638 Bq~1-s"1-0,854

= 3,835-107*- 75,4051 Bq = 0,02905 Bq

ACS—134,2 = 3,835 ) 10_4 S_1 )

Die Standardunsicherheiten der beiden Nettozahlraten betragen dabei gemaB der
Gleichungen (18) und (19), wobei in Gleichung (19) die beiden letzten Terme unbe-
rtcksichtigt bleiben:

4,7955-10"*s"1 4,9727-10"3s71

Ry e = 1,08 = 6,6724 1075 s™1
u(Rncs-131,1) \/ 1,314 - 106s + 1,314 - 106s S

3,835-10"*s71 4,9608-10"3s!

Ry e = 1,08 = 6,6100- 1075 s™1
u(Rncs-1312) \/ 1,314 - 106s + 1,314 - 10°s >

Die relativen Standardunsicherheiten der beiden linienbezogenen Kalibrierfaktoren
ure1(@r,;) werden wie folgt berechnet:

Urel(@cs—1341) = /0,012092 4 0,012 + 0,019502 + 0,000822 = 0,02504

Urel(@cs_1342) = /0,014152 4 0,012 + 0,016322 + 0,001052 = 0,02383

Nun kénnen die Varianzen der Aktivitatswerte flr jede der beiden Gammalinien nach
Gleichung (17) bestimmt werden:

u?(Acs—1341) = [51,8031% - (6,6724 - 107°)2+ (4,7955 - 10™*)? - 0,02504%] Bq? =

= 1,19476 - 10~5 Bg?
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u?(Acs—1342) = [75,4051% - (6,6077 - 10~>)2+ (3,835 - 10*)? - 0,02383%] Bq? =

= 2,48258 - 107° Bq?

Aus diesen wird nach Gleichung (15) die Varianz der Aktivitat von Cs-134 und daraus
wiederum deren Standardunsicherheit ermittelt:

u?(4 ) = ! = 8,06585 - 10~° Bg?
Cs—134 1 1 ’ q

1,19476 - 105 BqZ | 2,48258 - 105 B

u(Acs_134) = 2,840 - 1073 Bq

Nach Gleichung (14) wird der Cs-134-Aktivitatswert Acs_134 €rhalten:

0,02484 Bq 0,02905 Bq ) _

Acs_134 = 8,06585 - 107 Bg? - (
Cs-134 9" \119476 - 105 B  2,48258 - 10-5 BY

= 8,06585 - 107° - (2079,08 + 1170,15) Bq = 0,0262 Bq

Die spezifische Cs-134-Aktivitat und deren beigeordneter Standardunsicherheit der
Probe werden schlieBlich gemaB der Gleichungen (13) und (20) berechnet:

Acs—134 = 0,31403 kg™1 - 0,0262 Bq = 8,2276 - 1073 Bq - kg™! (FM)

( ) =8,2276-1073 0,0203962 + 2,840 107 2 Bq-kg™! =
UlQcs-134) = o, ) 0.0262 q-kg =

=9,075-107* Bq - kg~* (FM)

Damit betragt die spezifische Cs-134-Aktivitat:

Acs_134 = (8,2276 + 0,9075) - 103 Bq - kg~ (FM)

5.3 Unsicherheiten der Analysenergebnisse

Die kombinierte Standardunsicherheit liegt im Routinemessprogramm flr die spezi-
fische Cs-137-Aktivitat unter 10 %, wobei der groBte Beitrag aus der Nettozahlrate
resultiert. Wird die Selbstschwachungskorrektion auf Fischfleischasche nicht ange-
wendet, fuhrt dies zu einem systematischen Fehler von bis zu 5 %.

Bei Mehrliniennukliden, z. B. Cs-134, muss der Unsicherheitsbeitrag des Korrektions-
faktors fir die Koinzidenzsummation (siehe Allgemeine Kapitel y—-SPEKT/GRUNDL
und y-SPEKT/SUMESC dieser Messanleitungen) mit berlcksichtigt werden, der bei
signifikanten Korrektionen einige Prozent betragen kann.
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6 Charakteristische Grenzen des Verfahrens

Die Berechnung der charakteristischen Grenzen erfolgt nach DIN ISO 11929 (9,
10,11).

Zur Berechnung der Nachweisgrenze a? wird zunéchst die Erkennungsgrenze der
spezifischen Aktivitat des Radionuklids a; ermittelt. Im Falle von Einliniennukliden
(siehe Abschnitt 5.1.1) kdénnen explizit Gleichungen fir die Berechnung der
Erkennungsgrenze und Nachweisgrenze angegeben werden. Hierflr sind eine Excel-
Datei (siehe Abschnitt 7.3.1) sowie eine Projektdatei zum Programm UncertRadio
(siehe Abschnitt 7.3.2) auf der Internetseite dieser Messanleitung abrufbar.

Far Mehrliniennuklide (siehe Abschnitt 5.1.2) kdnnen diese Gleichungen nur rechner-
gestulitzt gelést werden. Derzeit steht fir die Berechnung eine Projektdatei zur Soft-
ware UncertRadio (siehe Abschnitt 7.3.2) auf der Internetseite dieser Messanleitung
zur Verfigung.

Weiterfihrende Betrachtungen zu den charakteristischen Grenzen finden sich in den
Allgemeinen Kapitel ERK/NACHWEISGR-ISO-01 und ERK/NACHWEISGR-ISO-02 die-
ser Messanleitungen.

6.1 Gleichungen zur Berechnung

6.1.1 Erkennungsgrenze

6.1.1.1 Berechnungder Erkennungsgrenze fiir die spezifische Aktivitat
von Einliniennukliden

Die Erkennungsgrenze flr die spezifische Aktivitat eines Einliniennuklids a;, z. B.
Cs-137, wird entsprechend Gleichung (22) ermittelt:

1
a; =@- kl—(x W =@ kl—a ’ \/t_ ' (RT,r + RO,r) + u? (RT,r) + u? (Ro,r) (22)
m

Darin bedeutet:
k,_, Quantil der Normalverteilung zur Wahrscheinlichkeit des Fehlers 1. Art .

6.1.1.2 Berechnungder Erkennungsgrenze fiir die spezifische von
Mehrliniennukliden

Die Erkennungsgrenze a; fur Mehrliniennuklide wie Cs-134 lasst sich noch direkt
gemaB Gleichung (23) berechnen:

ar = Pm - kl—oc ’ u(Ar = O) =Pm- kl—OL ) (23)
tm
: :j @i Rrej fa
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6.1.2 Nachweisgrenze

6.1.2.1 Berechnungder Nachweisgrenze fiir die spezifische Aktivitat
von Einliniennukliden

Die Nachweisgrenze af von Einliniennukliden l&sst sich mit Hilfe der Gber Gleichung
(22) ermittelten Erkennungsgrenze a; nach Gleichung (24) berechnen:

6 ki
af=a;*-%- 1+\/1_W<1_k; B) (24)
1-a

Darin bedeutet:

k,_g Quantil der Normalverteilung zur Wahrscheinlichkeit des Fehlers 2. Art .
mit den HilfsgréBen:
0 =1- ki_g"ura(p)

K2,

6.1.2.2 Berechnungder Nachweisgrenze fiir die spezifische Aktivitat
von Mehrliniennukliden

Die Nachweisgrenze fir die spezifische Aktivitdt eines Mehrliniennuklides af wird
nach Gleichung (25) aus der Uber Gleichung (23) ermittelten Erkennungsgrenze
iterativ abgeschatzt.

af ~a; +ky_p-u(af") (25)

mit der Standardunsicherheit der iterierten spezifischen Aktivitdt u(a?):

it = () poao- () - £ @

6.1.3 Grenzen des Uberdeckungsintervalls

Eine Betrachtung der Grenzen des Uberdeckungsintervalls ist nicht erforderlich.
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6.2 Rechenbeispiel

6.2.1 Berechnung der Erkennungs- und Nachweisgrenze
der spezifischen Aktivitiat von Einliniennukliden
am Beispiel von Cs-137

Mit den Zahlenwerten der EingangsgréBen aus Abschnitt 5.2.1 wird der Koeffizient
U, nach Gleichung (9) ermittelt:

~0,00271

- . -2 _ .10-8 <=2
My = —ooso-+(1+0523)s7 = 5,732-107° s

Damit ergibt sich fir die Erkennungsgrenze der spezifischen Aktivitat ag,_;3;, unter
Verwendung des verfahrensbezogenen Kalibrierfaktors ¢ und dem Quantil fir die
Normalverteilung k;_, = 3:

At 137 = 34,655-3,0- /5,732 - 10-8 Bq- kg~ = 0,0249 Bq - kg™* (FM)

Nach Gleichung (24) betrégt die Nachweisgrenze der spezifischen Aktivitat af_;5,:

“ 1,0262 0,9964 1,6452 _1
Acs—137 = 0,0249 0,9964 |11+ 1—W 1——3’02 qug =

= 0,0406 Bq - kg! (FM)
mit den Werten der HilfsgroBen
6 =1—1,645% -0,036422 = 0,9964

4 1,6452 34,655
2 +0,0249 72000

Yy=1 = 1,0262

6.2.2 Berechnung der Erkennungs- und Nachweisgrenze
der spezifischen Aktivitat von Mehrliniennukliden
am Beispiel von Cs-134

Mit den Zahlenwerten der GréBen aus Abschnitt 5.2.2 und dem Quantil fir die Normal-
verteilung k;_, = 3 wird zunachst die Summe aus Gleichung (23) berechnet:
1,314 - 10° N 1,314 - 10° Ba-? =
51,80312-4,9727 -1073-1,08  75,4051%-4,9608 - 10-3- 1,08 "=

= (91173,337 + 43133,873) Bq~2 = 1,34307 - 10°> Bq~?

Die Erkennungsgrenze fur die spezifische Cs-134-Aktivitat ergibt sich dann zu:

= Bq-kg™' =2,5707-107° Bq - kg™" (FM)

fs—134 = 0,31403-3,0 -
fcs-134 j1,34307 - 10
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Dieser Wert fur die Erkennungsgrenze stimmt sehr gut mit dem Wert Uberein, der
sich mit der Anwendung von UncertRadio ergibt (siehe Abschnitt 7.3.2). Er ist kleiner
als die beiden Erkennungsgrenzen der einzelnen Gammalinien, die 3,12 mBq-kg™!
und 4,55 mBq-kg! betragen.

Die Nachweisgrenze der spezifischen Cs-134-Aktivitat wird entsprechend der Glei-
chungen (26) und (25) wie folgt iterativ (mit dem ersten Schritt) abgeschatzt:

2,5707 - 1073 + 3,0+ 1,645 2,5707 - 1073
3,0 3,0 8,2276 - 1073
u(at) = Bq - kg! =

_2\ 2
. [(9,075 10742 (2,5702 : 10 3) ]

=8,313-10"* Bq - kg~ (FM)

al 13, ~ 2,5707-107% + 1,645 - 8,313-10"*Bq-kg™! =
=3,938-1073Bq-kg™! (FM)
Diese iterativ berechnete Nachweisgrenze zeigt eine gute Ubereinstimmung mit dem

Ergebnis aus UncertRadio von 4,031:10°3 Bq-kg™ (FM)(siehe Abschnitt 7.3.2.2).

7 Verzeichnis der Chemikalien und Gerate

7.1 Chemikalien

Die verwendeten Chemikalien sollten analysenrein sein.

— Reinigungsmittel: z. B. RBS-50-Super-Flissigkonzentrat® 2 %.

7.2 Gerate

Ubliche Ausstattung eines radiochemischen Laboratoriums

7.2.1 Probeentnahme

— Eisbehalter / Kuhlbehalter;
— Kunststofftlten;
— Tiefklhltruhe (ca. -18 °C), falls die Proben gelagert werden mussen.

7.2.2 Probenvorbereitung

— Filetierbrett aus Kunststoff;
— scharfe Filetiermesser;
— schnittfeste Handschuhe.
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7.2.3 Trocknung und Veraschung

Veraschungsofen mit katalytischer Nachverbrennung; organische Abgase sollen
weitgehend zu CO, und H,0O verbrannt werden;

Edelstahlschalen (V4A) in Abmessungen entsprechend des Kammervolumens des
Ofens;

Transparentpapier mit einem Flachengewicht von etwa 90 g-m™ zum Auslegen
der Edelstahlschalen.

7.2.4 Kalibrierung und Messung

gammastrahlende Radionuklide, mdglichst Einlinienstrahler; gegebenenfalls in
einer Losung fur den gesamten Energiebereich;

zylindrische KunststoffgefaBBe, z. B. aus PVC mit einem Innendurchmesser von
ca. 7 cm und einem Fassungsvermédgen von ca. 220 ml, mit moéglichst ebenem
Boden;

Reinstgermanium-Halbleiterdetektor mit relativem Ansprechvermdgen bezogen
auf einen 3" x 3" Nal(Tl)-Kristall vorzugsweise zwischen 20 % und 60 % und
dessen Halbwertsbreite kleiner als 2,0 keV bezogen auf die 1,33 MeV-Gamma-
linie des Co-60 ist;

Messelektronik;
Bleiabschirmung mit ca. 10 cm Wandstarke.

7.2.5 Auswertung

Software fir die Aufnahme und Auswertung der Gammaspektren;

Gdf. eigenstandige Softwaretools fir die Berechnung der Korrektionsfaktoren zur
Koinzidenzsummation und Selbstschwachung.
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7.3 Programmgestiitzte Auswertung

7.3.1
7.3.1.1

pl
p2
p3
pé
p5
pé
p7
p8
p9
p 10
p11
p12
p13

h1
h2
h3

Ansicht des Excel-Tabellenblatts

G-y-SPEKT-FISCH-01-23

Auswertung fiir das Einliniennuklid Cs-137

Verfahren zur gammaspektrometrischen Bestimmung der spezifischen Aktivitdten von Radionukliden in Fisch

G-y-SPEKT-FISCH-01

Version Januar 2016 / gepruft Marz 2020

Messanleitungen fiir die Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung (ISSN: 1865-8725)

PROBENBEZEICHNUNG:

Variante 1: Einliniennuklid Cs-137

#Anzahl der Parameter p 13 Anwender:  Daten- und Parametereingabe
k_alpha 3 Erstellen von Definition Excel-Variablen
k_beta 1,645 Excel-Variablen
gamma 0,05 Excel-VBA:  #Schliisselwérter
Werte aus VBA
Dateneingabe-Block: Unsicherheits-Budget:
#Werte der Parameter p Einheit Excel-Variable Eingabewerte  StdAbw partielle Unsicherh.- Budget
Ableitungen Budget in%

#Bruttoimpulsanzahl Nb Nb 0,000481292 0,012272103 63,31420646
Trapez-UG-Zahlrate 1/s RT 2,71000E-03 -34,6530414 0,004861951 9,937666022
b/2L b2L 5,23000E-01 0 0 0
Nachweiswahrscheinlichkeit eps 3,05600E-02 -7,16645951 0,006351203 16,95802214
Emisswahrscheinlichkeit 661,7 keV p_gamm 8,49900E-01 -0,25768561 0,000514598 0,111326787
Aschemasse kg mA 1,31700E-02 -16,6292333 0,000876028 0,322625867
Verhiltnis Feuchtmasse/Aschemasse qF 8,35400E+01 -0,00262158 0,00438014 8,06564668
Zeitdifferenz Prnahme-->Messbeginn s tA 1,97880E+07 1,6008E-10 0 0
Halbwertszeit Cs-137 s thalb 9,48300E+08 -3,3466E-12 0 0
Faktor f. Selbstschwachungskorrektion _f2 9,76000E-01 0,224392645 0,001752058 1,29050605
Messdauer s tm 72000,00 -4,346E-06 0 0
NettoZihlrate des NE-Peaks 1/s RnNE 0,00000E+00 0 0
Messdauer der NE-Messung s tNE 72000,00 0 0 0

(Liste hier verlangerbar)
Modell-Block ¢ =phix * Rn
Hilfsgleichungen h (Formeln)
#Bruttozihlrate Rb 1/s Rb 9,0300E-03
Zerfallskorrektion Messdauer _f3
Zerfallskorrektion Probenahmer _fa

(Liste hier verldngerbar)
#Nettozidhlrate Rn 1/s Rn
#Kalibrierfaktor, verf.-bez. Bg*s/kg phix
#Ergebniswert Ba/kg Erg 2,1901E-01| 0,040542041 <--von VBA modifizierb. Ergebniswert
#tkombin. Stdmessunsicherheit Ba/kg uErg 1,5423E-02
#Erkennungsgrenze Ba/kg 0,024890348 Rechnen!
#Nachweisgrenze Ba/kg 0,040542029
weitere abgeleitete Werte
HilfsgroRe Omega Omega 1
Bester Schitzwert Bqg/kg BestWert 0,219007222
Unsicherheit des b. Schatzwerts Ba/kg 0,015422984
u. Grenze d. Vertrauensbereichs Ba/kg 0,188778729
0. Grenze d. Vertrauensbereichs Bqg/kg 0,249235714

Das zugehdrige Excel-Tabellenblatt ist auf der Internetseite dieser Messanleitung
verfligbar.

7.3.1.2 Auswertung fiir das Mehrliniennuklid Cs-134

Aufgrund der Komplexitat der Berechnung steht eine Excel-Datei nicht zur Verfi-
gung.
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7.3.2 Ansicht der Resultatseite von UncertRadio

7.3.2.1 Auswertung fiir das Einliniennuklid Cs-137

Gesamtes Messergebnis fiir a_Cs137 :
Erweiterungsfaktor k: 1,0

Anzahl der Runs: 1

UncertRadio: Calculation of uncertainty budget and detection limits - G-gamma-SPEKT-FISCH-01_V2016-01_R2020-03_Cs-137.txp O x
Datei Bearbeiten Optionen Hilfe
D EEBRMEE G " AN Save to csv
Verfahren  Gleichungen  Werte, Unsicherheiten  Unsicherheitsbudget Resultate  Text Editor

Wert der ErgebnisgréBe: 0,2190 Bqg/kg FM
erweiterte (Std.-)Unsicherheit: 1,5423E-02 Bqg/kg FM
relative erw.(Std.-)Unsicherheit: 7,042 % Erkennungs- und Nachweisgrenze fiir a_Cs137 :
. . Erkennungsgrenze (EKG): 2,4890E-02 Bg/kg FM Iterationen: 1
Beste Schatzwerte nach Bayes: min. Coverage-Intervall X X
Nachweisgrenze (NWG): 4,0541E-02 Bg/kg FM Iterationen: 5
Wert der ErgebnisgréBe: 0,2190 Bg/kg FM
erweiterte (Std.-)Unsicherheit: 1,5423E-02  Ba/kg FM k_alpha=3.000, k_beta=1.645 Methode: ISO 11929:2019, iterativ
untere Vertrauensgrenze: 0,1888 Ba/kg FM
obere Vertrauensgrenze: 0,2492 Bg/kg FM
Wahrscheinlichkeit (1-gamma): 0,950
Monte Carlo Simulation:
Anzahl der simul. Messungen 100000 Werte <0 einbezogen | LinFit: Standardunsicherheit des Fitparameters ai:

min. Coverage-Intervall

relSD%: aus Unsicherheitsfortpflanzung:

Wert der ErgebnisgréBe: 0,2193 Bg/kg FM 0,022 reduziertes Chi-Quadrat:
erweiterte Unsicherheit: 1,5468E-02 Bq/kg FM 0,224

relative erw.(Std.-)Unsicherheit: 7,052 %
untere Vertrauensgrenze: 0,1899 Bg/kg FM 0,069
obere Vertrauensgrenze: 0,2505 Bg/kg FM 0,052
Erkennungsgrenze (EKG): 2,4923E-02 Bg/kgFM 0,873
Nachweisgrenze (NWG): 4,0533E-02 Bq/kg FM 0,560
aktiver Run: 1 I 10 Start MC

Projekt: 2020-01\G-gamma-SPEKT-FISCH-01_V2016-01_R2020-03_Cs-137.txp

aus LS-Analyse:

Fertig!

Die zugehorige UncertRadio-Projektdatei ist auf der Internetseite dieser Messanlei-

tung verflgbar.

7.3.2.2 Auswertung fiir das Me

hrliniennuklid Cs-134

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe

D EERBRMEE C©

i
Verfahren  Gleichungen

Gesamtes Messergebnis fiir a_Cs134 :
Erweiterungsfaktor k: 1,0

Anzahl der Runs: 1

UncertRadio: Calculation of uncertainty budget and detection limits -

Werte, Unsicherheiten

Wert der ErgebnisgroBe: 8,2298E-03  Bq/kg FM
erweiterte (Std.-)Unsicherheit: 9,2386E-04 Bq/kg FM Erkennungs- und Nachweisgrenze fiir a_Cs134 ;
felative erw.(Std.-)Unsicherheit: 11,23 - Erkennungsgrenze (EKG): 2,5737E-03 Bqg/kg FM Iterationen: 1
Beste Schétzwerte nach Bayes: min. Coverage-Intervall Nachweisgrenze (NWG): 4,0253E-03 Bq/kg FM Iterationen: 5
Wert der ErgebnisgréBe: 8,2298E-03  Bq/kg FM Naherungsformel fiir NWG: 4.0314E-03
erweiterte (Std.-)Unsicherheit: 9,2386E-04  Bq/kg FM k_alpha=3.000, k_beta=1.645 Methode: ISO 11929:2019,
untere Vertrauensgrenze: 6,4190E-03  Bg/kg FM ity
obere Vertrauensgrenze: 1,0041E-02  Bg/kg FM
Wahrscheinlichkeit (1-gamma): 0,950
Monte Carlo Simulation:
Anzahl der simul. Messungen 100000 Werte <0 einbezogen  yeiMean: Standardunsicherheiten des Fitparameters:

min. Coverage-Intervall

o fEl=D aus Unsicherheitsfortpflanzung: 2,8929E-03 Bq
Wert .der Ergebhlsgroﬁle: 8,2203E-03 Bg/kg FM 0,036 reduziertes Chi-Quadrat: 0,4623
erweiterte Unsicherheit: 9,3154E-04 Bq/kg FM 0,224
relative erw.(Std.-)Unsicherheit: 11,33 %

untere Vertrauensgrenze: 6,4189E-03 Bq/kg FM 0,123

obere Vertrauensgrenze: 1,0072E-02 Bqg/kg FM 0,078

Erkennungsgrenze (EKG): 2,5796E-03 Bqg/kg FM 0,873
Nachweisgrenze (NWG): 4,0281E-03 Bq/kg FM 0,578

aktiver Run: 1 Im 11 Start MC

Projekt: dateien\G-gamma-SPEKT-FISCH-01_V2016-01_R2020-03_Cs-134.txp

G-gamma-SPEKT-FISCH-01_V2016-01_R2020-03_Cs-134.txp

Save to csv

I

Unsicherheitsbudget

Resultate  Text Editor

aus LS-Analyse: 2,8833E-03 Bq

Fertig!

Die zugehdrige UncertRadio-Projektdatei ist auf der Internetseite dieser Messanlei-

tung verfligbar.
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