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Grundlagen der Gammaspektrometrie

1 Einleitung

Bei der Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt spielt die Gammaspektrome-
trie eine wesentliche Rolle, da eine Vielzahl von natlrlichen Radionukliden und von
Spalt- und Aktivierungsprodukten aus kerntechnischen Anlagen Gammastrahlung
emittieren.

Vorteile der Gammaspektrometrie sind unter anderem die simultane Identifikation
und Aktivitatsbestimmung verschiedener Radionuklide in einem Messpraparat; die
Messpraparate kdnnen dabei meist ohne aufwendige Probenaufbereitung aus unter-
schiedlichsten Matrices hergestellt werden. Der relevante Energiebereich der nach-
zuweisenden Gammastrahler erstreckt sich von ca. 30 keV bis zu ca. 2000 keV. Mit
diesem Verfahren lassen sich geringe Aktivitaten radioaktiver Stoffe bis 0,1 Bq noch
ausreichend sicher nachweisen.

In den folgenden Kapiteln werden Informationen Uber

— den Aufbau einer Gammaspektrometriemesseinrichtung,

— deren Kalibrierung,

— die Auswertung der Impulshéhenspektren sowie

— die Aktivitatsbestimmung
gegeben.
Auf die physikalischen Grundlagen der Gammaspektrometrie sowie auf die Funk-
tionsweise der Detektoren und der Elektronik wird nicht néher eingegangen, hierzu
wird auf die einschlagige Literatur (1, 2, 3), verwiesen.
Fir die Erklarung von Fachbegriffen steht das ,Glossar zu den Messanleitungen fir
die Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung" zur
Verfugung.
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2 Komponenten einer Gammaspektrometrie-
messeinrichtung

Eine Gammaspektrometriemesseinrichtung besteht im Wesentlichen aus vier Kom-
ponenten (siehe Abbildung 1):

— dem Detektor (siehe Abschnitt 2.1),

— der Abschirmung des Detektors (siehe Abschnitt 2.2),
— der Elektronik (siehe Abschnitt 2.3),

— dem Rechner inkl. Software (siehe Abschnitt 2.4).

RUhrmotor
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Rihrer (z. B. Silikonschlauch)

Bleiabschirmung

Detektor

Endkappe

Flanschverbindung
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D Spektrenauswertung und
Dokumentation

E  Strom- und Hochspannungsquelle
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Abb. 1: Schematische Darstellung einer Messeinrichtung fir die Gamma-
spektrometrie mit wassrigem Messpraparat

2.1 Detektor

2.1.1 Detektormaterial

Gammaspektrometriedetektoren werden hinsichtlich der verwendeten Detektor-
materialien und der Bauformen unterschieden.

Heutzutage werden flir gammaspektrometrische Messungen folgende Detektormate-
rialien verwendet:

— NaI(Tl);

— LaBrs;

— Si(Li);

— Reinstgermanium (High Purity Germanium, HPGe).
Gammaspektrometer mit NaI(Tl) oder LaBr; als Detektormaterial werden wegen ih-
res relativ geringen Energieaufldsungsvermdgens u. a. fur Screeningverfahren, in

mobilen Messeinrichtungen oder flir Dosis- bzw. Dosisleistungsmessungen einge-
setzt.

Version Marz 2018
Messanleitungen fiir die ,Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung"



y-SPEKT/GRUNDL-03

Si(Li)-Detektoren sind hingegen in der Gammaspektrometrie flr die Aktivitatsbe-
stimmung von Roéntgen- und niederenergetischen Gammastrahlern mit Photonen-
energien unterhalb 60 keV geeignet.

Fir Messungen radioaktiver Stoffe werden Uberwiegend HPGe-Detektoren einge-
setzt, weil sie aufgrund ihrer hohen Energieaufldsung die gleichzeitige Bestimmung
verschiedener Radionuklide in Messpraparaten ermdéglichen. Bei HPGe-Detektoren
wird zwischen zwei Arten hinsichtlich ihrer Dotierung im Kristall unterschieden; im
p-type-Germanium wird mit dreiwertigen Elementen (z. B. Bor), im n-type-Germa-
nium mit finfwertigen (z. B. Phosphor) dotiert. Die beiden Detektortypen unterschei-
den sich in den Standardausfihrungen hinsichtlich der Dicke ihrer Totschicht auf der
Eintrittsseite der Strahlung. Bei n-type-Detektoren ist diese dlinner, weshalb sie sich
besser flr die Messung niederenergetischer Gammastrahler eignen (siehe Abschnitt
6.3).

Komponenten in unmittelbarer Umgebung des Kristalls, z. B. Kristallhalterung, End-
kappe mit Eintrittsfenster und Vorverstarkerbauteile, sind so zu wahlen, dass St6-
rungen durch Aktivitaten natlrlicher oder klnstlicher Radionuklide im Material dieser
Komponenten minimiert werden (siehe Allgemeines Kapitel y-SPEKT/NULLEF dieser
Messanleitungen).

2.1.2 Kristallfformen

Die genannten Detektormaterialien werden als Kristalle in unterschiedlichen Baufor-
men gefertigt:

— planarer Kristall;
— koaxialer Kristall;
— Sonderformen, z. B. Bohrlochkristall.

Bei planaren Kristallen ist der Durchmesser des Kristalls gréBer als seine Hohe. Da-
durch eignen sich diese Kristalle gut fur Messungen flacher Messpraparate. Wegen
der geringen Hohe des Kristalls ist das Nachweisvermoégen flr hdherenergetische
Gammastrahlung geringer als bei koaxialen Kristallen.

Bei koaxialen Kristallen sind Durchmesser und Héhe des Kristalls einander ahnlich.
Dadurch eignen sich diese Kristalle besser fir Messungen von Messpraparaten mit
groBerem Volumen und fur die Bestimmung hdherenergetischer Gammastrahler.

Neben diesen am haufigsten verwendeten Bauformen gibt es Sonderformen, von
denen der Bohrlochkristall besonders hervorzuheben ist. Dabei handelt es sich um
einen koaxialen Kristall, in dem sich eine Bohrung entlang der Langsachse bis etwa
zur Kristallmitte befindet. In diese Bohrung wird das Messpraparat eingebracht.
Wenn nur geringe Mengen an Probenmaterial oder ein auf ein kleines Volumen re-
duziertes Messpraparat zur Verfligung stehen, bietet der Bohrlochkristall ein be-
sonders hohes Nachweisvermdgen.

2.1.3 Betrieb von Reinstgermaniumdetektoren

HPGe-Detektoren werden unter Hochspannung betrieben, wobei sie vor Inbetrieb-
nahme auf sehr niedrige Temperaturen geklhlt werden mussen. Dies geschieht ent-
weder durch flissigen Stickstoff oder mit einem elektrisch betriebenen Kihlsystem.
Fir die Langzeitstabilitat ist eine permanente Kihlung ratsam, da so Veranderungen
der Totschicht des Kristalls durch Diffusion minimiert werden. Nach langeren Be-
triebspausen oder Reparaturen, bei denen der Kristall Raumtemperatur annahm,
sollten die Detektoreigenschaften bei Wiederinbetriebnahme tberprift werden.
Anmerkung:

Veranderungen bei der Nachweiswahrscheinlichkeit sind insbesondere im niederenergeti-
schen Bereich zu erwarten.
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Die einfachste Ausflihrung eines Klhlsystems (Kryostat) auf Flussigstickstoffbasis
besteht aus den Komponenten 9 bis 16 in Abbildung 1. Die Positionierung des Kris-
talls zum Kryostaten erfolgt auf unterschiedliche Weise, u. a. senkrecht oder gewin-
kelt, die je nach Messzweck und raumlichen Gegebenheiten auszuwahlen sind. Bei
der einfachsten Anordnung sitzt der Kristall wie in Abbildung 1 auf einem senkrecht
in das DewargefaB eingetauchten Kuhlfinger (engl. ,vertical dipstick™). Horizontal
abgewinkelte Kryostaten benétigen langere Kihlfinger und haben dadurch einen
etwas hdheren Verbrauch an flissigem Stickstoff.

Bei der technischen Ausfiihrung des Ensembles Kristall — Kryostat muss die Ubertra-
gung mechanischer Schwingungen, z. B. Schall oder Gebaudeschwingungen, auf das
Detektorsystem moglichst minimiert werden. Diese sogenannte Mikrophonie beein-
trachtigt die Energieauflésung des Spektrometers. Beispielsweise reduzieren eine
elastische Unterlage oder Schwingungsdampfer unter dem Dewargefal diese Effekte
deutlich.

2.1.4 KenngroBen eines Detektors

Die wichtigsten KenngroBen eines Detektors sind seine Empfindlichkeit, sein Ener-
gieaufldsungsvermoégen und das Peak/Compton-Verhaltnis. Diese KenngréBen wer-
den flir die Gammastrahlung von Co-60 bei 1332,5 keV ermittelt und vom Hersteller
im Detektordatenblatt dokumentiert.

Die Empfindlichkeit — im Datenblatt als ,relative efficiency"™ bezeichnet — wird als das
Verhaltnis der Nachweiswahrscheinlichkeit des betrachteten Detektors relativ zu der-
jenigen eines Bezugsdetektors definiert und in Prozent angegeben (4, 5). Daher sind
Detektoren mit einer Empfindlichkeit von 100 % und mehr erhaltlich.

Fir die Bestimmung radioaktiver Stoffe in der Umwelt sind koaxiale Detektoren mit
einer Empfindlichkeit ab etwa 25 % ausreichend; dies entspricht einem Kristallvolu-
men von etwa 100 cm3. Je nach Anwendungsfall werden auch Detektoren mit einer
groBeren Empfindlichkeit eingesetzt. Bei planaren Detektoren kénnen andere Ver-
haltnisse vorliegen.

Anmerkung:

Der Bezugsdetektor ist festgelegt als zylinderformiger NalI(Tl)-Kristall mit den Abmessungen
3" x 3" (7,62 cm) in H6he und Durchmesser. FUr die Bestimmung der Nachweiswahrschein-
lichkeit des betrachteten Detektors wird eine punktférmige Strahlenquelle mit bekannter
Aktivitat in 25 cm Entfernung zur Detektorendkappe auf der Mittelachse gemessen. Der Refe-
renzwert des Bezugsdetektors betragt 1,2-1073.

Zur Ermittlung des Energieauflésungsvermdgens wird die Halbwertsbreite der Co-60-
Gammalinie, die bei modernen Detektoren bauartabhangig zwischen 1,5 keV und
2,0 keV liegt, herangezogen.

Anmerkung:

Die Halbwertsbreite ist eine Funktion der Gammastrahlenenergie und nimmt mit der Energie
zu (siehe Abschnitt 6.2). Bei 100 keV betragt sie bauartabhangig 1,0 keV oder weniger.
Zusatzlich wird die Zehntelwertsbreite im Detektordatenblatt angegeben, die ein MalB fir die
Abweichung der Linienform von der einer GauBfunktion ist. Im Idealfall ist die Zehntel-
wertsbreite gleich dem 1,82fachen der Halbwertsbreite.

Das Peak/Compton-Verhaltnis ist als der Quotient aus der Impulsanzahl der Gesamt-
absorptionslinie des Co-60 bei 1332,5 keV und der mittleren Impulsanzahl des
Comptonspektrums im Bereich zwischen 1040 keV und 1096 keV definiert. Im All-
gemeinen ist das Verhaltnis umso gréBer, je gréBer der Kristall ist. Im Vergleich
zweier gleich groBer Kristalle gleicher Bauart steigt das Peak/Compton-Verhaltnis
mit steigendem Energieaufldsungsvermaogen.
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2.1.5 Hinweise zur Auswahl eines geeigneten Detektors

Je nach Messzweck ergeben sich im Rahmen einer Neubeschaffung, Modernisierung
oder Optimierung von Gammaspektrometriemesseinrichtungen unterschiedliche An-
forderungen. Dabei sind folgende Kriterien bei der Auswahl zu berlicksichtigen:

— Probenaufkommen und Anforderungen an Nachweisgrenzen im Routine- bzw.
Storfallbetrieb des jeweiligen Messprogramms;

— Probenmatrix und Geometrie der Messpraparate;

— Energiebereich der emittierten Photonen der zu betrachtenden Radionuklide;
— Detektoreigenschaften, z. B. Kristallmaterial, Kristalltyp, KenngrdBen;

— evtl. vorhandene raumliche und technische Infrastruktur.

Aus den bisherigen Ausfiihrungen wird deutlich, dass es keinen flr alle Messaufgaben
gleich gut einzusetzenden Detektor gibt. In der Regel ist ein mdglichst groBer
Detektor mit einem sehr hohen Energieaufldésungsvermégen und einem hohen
Peak/Compton-Verhaltnis empfehlenswert. Die Komponenten in der Nahe des
Detektors sollten aus Materialien bestehen, die mdglichst frei von radioaktiven
Verunreinigungen sind.

Anmerkung:

DerUntergrund im Impulshéhenspektrum unterhalb von 1200 keV wird von der K-40-Comp-
tonverteilung dominiert. Dabei ist es unerheblich, ob die Quelle des K-40 im Messpraparat,
den Detektorbaumaterialien oder den Komponenten der Abschirmung liegt, oder ob es von
Nulleffektbeitragen aus der Umgebung des Spektrometers, z. B. aus Gebaudewanden, stammt.
Daher ist ein hohes Peak/Compton-Verhaltnis besonders vorteilhaft.

Der im Folgenden als Beispiel beschriebene Reinstgermaniumdetektor hat sich flur
einen groBen Aufgabenbereich bewahrt:

— Kiristalldurchmesser: 65,5 mm;

— Kristallhéhe: 60 mm;

— ,relative efficiency™ bezogen auf einen 3" x 3" NaI(Tl)-Kristall: 50 %;
— Halbwertsbreite der 1332,5-keV-Gammalinie des Co-60: 1,9 keV;

— Peak/Compton-Verhaltnis: 60/1.

2.2 Abschirmung

Eine Abschirmung des Detektors ist grundsatzlich erforderlich, um den Einfluss der
Umgebungsstrahlung zu minimieren. Als Abschirmmaterialien kommen verschiedene
Materialien, wie Blei, Stahl, Cadmium und Kupfer, oder Kombinationen davon zum
Einsatz. Dabei sollte das Abschirmmaterial selbst méglichst wenig radioaktive Verun-
reinigungen, wie Pb-210 in Blei, andere natlrliche Radionuklide oder Co-60 in Stahl-
bauteilen, enthalten; das am haufigsten verwendete Abschirmmaterial ist Blei. Eine
optimale Abschirmwirkung wird erreicht, wenn der Detektorkristall méglichst voll-
standig von einem Bleigehduse mit einer Wandstarke von 5 cm bis 10 cm umgeben
wird.

Bei Low-level-Messeinrichtungen hat sich eine Wandstarke von 15 cm Blei zur Unter-
drickung der 1460,8-keV-Linie des K-40, z. B. aus Gebaudewanden, bewahrt, wobei
das verwendete Blei eine mdglichst geringe Eigenaktivitat von Pb-210 besitzen soll.
Dies ist vor allem dann sinnvoll, wenn Pb-210 in geringer Aktivitat bestimmt werden
muss.

Gammastrahlung, vor allem aus dem Messpraparat, erzeugt in der Bleiabschirmung

eine Rontgenfluoreszenzstrahlung bei ca. 75 keV. Zu deren Absorption wird die Ab-

schirmung innen mit einem Material niedrigerer Ordnungszahl, z. B. einem 1 mm

dicken Cadmiumblech, einem 3 mm dicken Kupferblech oder einer Kombination von
3 mm dickem Kupferblech und 3 mm dickem Plexiglas, ausgekleidet.
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Zur Reduzierung von Streustrahlungseinflissen auf das Impulshéhenspektrum sollte
der Mindestabstand zwischen der Abschirmung und dem Messpraparat bzw. dem
Detektor 10 cm betragen. Dieser Abstand erleichtert zudem die Handhabung der
Messpraparate in der Abschirmung.

Auch die im Innenraum der Abschirmung verbleibende Luft tragt wegen ihres Radon-
gehalts Uber die Radonfolgeprodukte Pb-214 und Bi-214 zum Untergrund bei. Das
Radon kann z. B. durch Spllung mit dem aus dem Dewargefal3 entweichenden Stick-
stoff, der Uber ein Schlauchsystem in die Abschirmung eingeleitet wird, aus dem
Innenraum der Abschirmung verdrangt werden.

2.3 Elektronik

Die Elektronik besteht aus folgenden Baugruppen:
— der Hochspannungsversorgung;
— dem Vorverstarker;

— dem Hauptverstarker zur Impulsformung und Verstarkung mit einstellbarer
Impulsformzeitkonstante, integriert oder separat mit

— dem Impulshdéhenanalysator, bestehend aus Analog-Digital-Konverter (ADC)
und Speicher.

Der Vorverstarker bildet meist mit dem Detektor eine integrale Einheit, weil dessen
Eingangsstufe ebenfalls gekuhlt wird. Fir Low-level-Messungen ist es Ublich, den
Vorverstarker auBerhalb der Bleiabschirmung anzubringen, um die Eigenaktivitat der
elektronischen Bauteile zum Detektor abzuschirmen. Bei dieser Bauform ist darauf
Zzu achten, dass der verbleibende Ringspalt zwischen Kryostat und Bleiabschirmung
madglichst schmal ist.

Zusatzlich kann ein Impulsgenerator zur Funktionsprifung der Elektronikbauteile
und zur Korrektion von Aufstockungsverlusten (engl. , Pile-up®, siehe Abschnitt 9.3),
die bei Messungen groBerer Aktivitaten auftreten kénnen, eingesetzt werden.

Im Wesentlichen existieren drei Konzepte zur Anordnung bzw. zum Betrieb dieser
Baugruppen:

— das historische Konzept mit separaten Komponenten fir Hochspannungsver-
sorgung, Hauptverstarker, ADC-Einschub, Vielkanalanalysator usw;

— ein zweites, noch vereinzelt in Gebrauch befindliches Konzept, das einen Rech-
ner, der mit ADC auf einer Einsteckkarte und einer Software zur Impulshéhen-
analyse inklusive Aktivitatsberechnung ausgestattet ist, nutzt;

— das aktuelle Konzept, das Stromversorgung, Hauptverstarker, ADC und
Speichereinheit in einem digitalen Gerat integriert. Einige dieser digitalen
Spektrometer lassen sich in gangige Computernetzwerke integrieren und von
entfernt stehenden Rechnern betreiben.

Soll ein Energiebereich von ca. 30 keV bis ca. 2000 keV erfasst werden, sind min-
destens 4096 Kanale fir die Impulshéhenanalyse (siehe Abschnitt 5) erforderlich.
Auf diese Weise ist die Halbwertsbreite der 1332,5-keV-Gammalinie des Co-60 mit
der mindestens erforderlichen Anzahl von vier Kanalen fir die Linienauswertung
beschrieben (2). ZweckmaBiger sind 8192 Kanale, weil die Halbwertsbreite dann
acht Kanalen entspricht.
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Rechner und Auswerteprogramm

Eine Gammaspektrometriemesseinrichtung ist in der Regel mit einem Rechner und
der dazugehdrigen Spektrometriesoftware ausgestattet. Mit dieser Software werden
die Betriebsparameter der Gammaspektrometriemesseinrichtung eingestellt und
kontrolliert, der Messbetrieb gesteuert und die Impulshéhenspektren ausgewertet.

Fir die Auswertung der Impulshéhenspektren sollte die Software mindestens fol-
gende Funktionen besitzen:

Automatische und manuelle Suche und Auswertung von Linien im Impuls-
héhenspektrum (siehe Abschnitt 5.1);

Ermittlung der genauen Kanallage einer Linie (siehe Abschnitt 5.1);
Zuordnung der Linien zu bestimmten Radionukliden an Hand einer Radionuk-
lidbibliothek (siehe Abschnitt 5.2);

Berechnung der Nettoimpulsanzahl N, in einer Gammalinie und der Standard-
unsicherheit von N, unter Bericksichtigung von Untergrundlinien (siehe Ab-
schnitt 5.3) inklusive einer graphischen Darstellung;

Anpassung von Liniengruppen (engl. ,deconvolution of multiplets®; siehe Ab-
schnitt 5.4);

Uberpriifung der Energiekalibrierung (siehe Abschnitt 6.1);

Nuklid- und energiespezifische Kalibrierung der Nachweiswahrscheinlichkeit
(siehe Abschnitt 6.3);

Berlcksichtigung von Korrektionsfaktoren fur Koinzidenzsummationen (siehe
Abschnitt 7 und Anhang D) und Selbstschwachung (siehe Abschnitt 8), Kor-
rektion von Pile-up- und Totzeiteffekten (siehe Abschnitt 9.3) sowie Zer-
fallskorrektion (siehe Abschnitt 9.4);

Bertcksichtigung von Interferenzen durch Linien anderer Radionuklide (siehe
Abschnitt 9.6 und Kapitel y-SPEKT/INTERF dieser Messanleitungen);
Berechnung der Aktivitat und der Aktivitatskonzentration(siehe Abschnitte
5.3, 9.1, 9.2 und 9.8);

Berechnung der bezogenen Aktivitat (siehe Abschnitt 9.10 sowie Anhdnge A
und B);

Ermittlung der Messunsicherheit (siehe Abschnitt 9.11);

Ermittlung der charakteristischen Grenzen (siehe Abschnitt 10 und Anhang C
sowie Allgemeines Kapitel ERK/NACHWEISGR-ISO-01 dieser Messanleitun-
gen);

Dokumentation der Ergebnisse in einem Mess- und Auswerteprotokoll, das alle
Informationen Uber die benutzten Daten (Nulleffekt, Nachweiswahrscheinlich-

keit, Radionukliddaten etc.) mit Angabe der Versionsnummer bzw. des Erstel-
lungsdatums enthalt.

Zusatzlich sind auch Module fir das Dateimanagement und die Qualitats-
sicherung erhaltlich.
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3 Geometrie der Messpraparate

Das Messgut wird, je nach anfallender Menge oder der erwarteten Aktivitat, in Réhr-
chen, Dosen oder Flaschen geflillt. Ringschalen, auch Marinellibecher genannt, erlau-
ben es, das Messpraparat zusatzlich seitlich um den Detektor zu positionieren, wo-
durch die Nachweisempfindlichkeit steigt. Ringschalen gibt es sowohl in Einwegaus-
fiuhrung als auch zur mehrfachen Verwendung sowie mit verschiedenen, an gangige
AuBendurchmesser der Detektorendkappen angepassten Innendurchmessern und
verschiedenen Fillvolumina (siehe Abbildung 2).

Abb. 2: Beispiele gebrdauchlicher Ringschalen (,,Marinellibecher™)

Die Behaltnisse werden entweder direkt auf die Detektorendkappe oder in einen
geeigneten Praparatehalter gestellt. In beiden Fallen muss die Position des Mess-
praparates mit der des Kalibrierpraparates lUbereinstimmen. Zudem mussen die bei
der Kalibrierung und bei der Messung verwendeten Behaltnisse die gleichen Abmes-
sungen und identische Flllhéhen aufweisen. Bei der Messung der Aktivitat in pulver-
formigen oder kérnigen Materialien missen Schittkegel vermieden werden, und die
Oberflache muss planparallel zum Boden des MessgefalBes sein. Nach dem Verschlie-
Ben des MessgefaBes darf sich die Form des Messpraparates nicht mehr durch z. B.
Neigen, Ritteln oder Aufstampfen verandern; sonst kann es zum Verdichten des
Messguts und damit zur Verringerung der Fillhéhe kommen.

Bei Messpraparaten wie Filterkuchen, die bei radiochemischen Abtrennungen ent-
stehen, ist die Einhaltung der identischen Messbedingungen zum Kalibrierpraparat
manchmal schwierig. Bei solchen Messpraparaten tritt z. B. eine Welligkeit des Filters
auf, die durch Auflegen einer Plexiglasscheibe oder durch Abkleben mit einer ge-
eigheten Folie verhindert werden kann. Wird der Filterkuchen im Anschluss an die
gammaspektrometrische Messung weiteren radiochemischen Arbeitsschritten unter-
zogen, kann das Messpraparat durch einen schmalen Ring fixiert werden, der den
unbedeckten Rand des Filters z. B. in einer Messschale beschwert, bevor der Filter-
kuchen getrocknet wird (siehe Abbildung 3).
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Abb. 3: Mit einem Haltering in der Messschale fixierter Filterkuchen.

Um eine Kontamination der Detektorendkappe zu vermeiden, sollte sie mit einer dln-
nen Folie, z. B. Frischhaltefolie oder kleinen haushaltsiiblichen Millbeuteln, abge-
deckt werden. Um Kondenswasserbildung und damit eine Korrosion der Detek-
torendkappe zu vermeiden, missen die Folien regelmaBig ausgewechselt werden.

4 Nachweiswahrscheinlichkeiten fiir Gammastrahlung

Im Allgemeinen ist die Nachweiswahrscheinlichkeit (engl. ,efficiency") als das Ver-
héltnis der bei der Kalibriermessung erhaltenen Zahlrate (in s!), die durch Strahlung
einer bestimmten Art und Energie hervorgerufen wird, und der bekannten Emissions-
rate (in s') dieser Strahlung aus dem Kalibrierpraparat definiert.

In der Gammaspektrometrie werden verschiedene Nachweiswahrscheinlichkeiten auf-
grund physikalischer Prozesse unterschieden:

— die Liniennachweiswahrscheinlichkeit (engl. ,full energy peak efficiency"), die
sich auf die Gesamtabsorptionslinie bezieht;

— die totale Nachweiswahrscheinlichkeit (engl. ,total efficiency™), die als das
Verhaltnis aller im Spektrum registrierten Impulse zur Anzahl der emittierten
Photonen definiert ist; dazu zahlen auch die Impulse, die den Detektor nach
Streuprozessen in der Messkammer erreichen.

Diese Nachweiswahrscheinlichkeiten werden flir die quantitative Auswertung der Im-
pulshéhenspektren bendtigt. Sie werden entweder durch Messung oder durch
mathematische Verfahren ermittelt (siehe Abschnitt 6.3).
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5 Auswertung des Impulshohenspektrums

Gammastrahlung erzeugt aufgrund ihrer Wechselwirkungen mit dem Detektorkris-
tall, bekannt als Photo-, Compton- und Paarbildungseffekt, elektrische Spannungs-
impulse. Diese werden vom Impulshéhenanalysator proportional zu der im Detek-
torkristall deponierten Energie den Kanalen des Vielkanalanalysators zugeordnet.
Als Messdauer wird bei der Auswertung des Impulshdhenspektrums die effektive
Messdauer (engl. ,live time", siehe Abschnitt 9.3) verwendet.

Die Verteilung der Haufigkeit der wahrend der Messdauer registrierten Impulse in
den Kanalen wird Impulshdhenspektrum genannt und kann sehr komplex sein.
Darin finden sich sowohl breite Verteilungen als auch schmale Linien. Fir die
quantitative Auswertung werden nur die Linien verwendet, weil sie als Folge des
Photoeffekts die gesamte Gammaenergie reprasentieren. Solche Linien werden als
Gesamtabsorptionslinien (engl. ,full energy peak") bezeichnet. Anhand der Lage
der Gammalinien im Impulshdéhenspektrum, die die Energieinformation liefert,
werden die im Messpraparat enthaltenen Radionuklide identifiziert. Daflr sind zum
einen eine Radionuklidbibliothek (siehe Abschnitt 5.2) und zum anderen eine Kali-
brierung der Gammaspektrometrieeinrichtung (siehe Abschnitt 6) erforderlich.

Die Aktivitat eines Radionuklids ist der Nettozahlrate in der betrachteten Gamma-
linie proportional. Die Nettozahlrate wird nach Abzug der stets vorhandenen Unter-
grundbeitrage und Nulleffektbeitrage ermittelt.

5.1 Liniensuche

In der Software zur Auswertung von Gammaspektren werden automatische oder
manuelle Verfahren zur Liniensuche eingesetzt (3, 6).

Die Empfindlichkeit fir die Erkennung von Linien bei Nutzung einer automatischen
Liniensuche wird Uber einstellbare Parameter gesteuert. Bei zu geringer
Empfindlichkeit werden nur die intensiven, d. h. deutlich Uber den Untergrund
herausragenden Linien erkannt. Bei zu hoher Empfindlichkeit werden auch Linien
erfasst, die nur durch statistische Schwankungen im Untergrund bedingt sind.
Daher muss eine fur die gegebene Messaufgabe optimale Einstellung der
Empfindlichkeit gefunden werden.

Zusatzlich ist die Auswertung des Impulshéhenspektrums auch dadurch mdéglich,
dass fur alle in der Radionuklidbibliothek enthaltenen Linieneintrage eine Linien-
auswertung an den interessierenden Stellen (engl. ,regions of interest™, ROI) im
Impulshéhenspektrum erfolgt.

Es empfiehlt sich eine Kombination beider Verfahren. Intensivere Linien werden von
der automatischen Liniensuche gefunden, Linien mit geringen Impulsanzahlen
odersolche, die in den Randbereichen einer impulsreichen Linie ,verborgen® sind,
kdnnen mit der bibliotheksorientierten Suche identifiziert werden.

5.2 Radionuklidbibliothek

Die Radionuklidbibliothek ist eine Sammlung radionuklidspezifischer Daten, die fur
die Zuordnung von Gammalinien zu Radionukliden sowie fur deren Aktivitatsbe-
stimmung erforderlich sind. Gammaspektrometriesoftware enthalt Ublicherweise
eine sehr umfangreiche Radionuklidbibliothek, die vom Nutzer als Grundlage flr
eigene, anwendungsspezifische Bibliotheken herangezogen werden kann. Diese
umfasst bereits flr eine groBe Anzahl von Radionukliden u. a. Werte und Unsicher-
heiten von Halbwertszeiten, Energien und Emissionsintensitaten.
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Die Radionukliddaten missen aktuell gehalten werden (siehe Allgemeines Kapitel
KERNDATEN dieser Messanleitungen), was eine sorgfaltige Dokumentation, Pflege
und Datensicherung erfordert.

In der Praxis bewahrt es sich eine Stammbibliothek anzulegen, die die kernphysi-

kalischen Daten der fur alle Messaufgaben des Nutzers relevanten Radionuklide

enthalt. Aus dieser Stammbibliothek werden die spezifischen Radionuklidbibliothe-
ken, z. B. fur spezielle Detektorarten, Probenmaterialien, Messgeometrien, Mutter-

Tochter-Paare, erzeugt.

Anmerkungen:

— Besonderes Augenmerk ist bei Mutter-Tochter-Paaren darauf zu legen, dass die Halb-
wertszeit eines kurzlebigen Tochternuklides durch die Halbwertszeit des langlebigen
Mutternuklids ersetzt wird, damit bei einer Zerfallskorrektion auf einen langer vor dem
Messzeitpunkt zurlick liegenden Bezugszeitpunkt einer Umweltprobe keine physikalisch
unsinnigen Aktivitaten berechnet werden.

— Bei Messungen natirlicher Radionuklide ist es vorteilhaft, Radionuklidbibliotheken zu
erstellen, die fir radioaktives Gleichgewicht oder fiir radioaktive Ungleichgewichte opti-
miert sind (siehe Anhang E und Allgemeines Kapitel y—SPEKT/NATRAD dieser Mess-
anleitungen).

— Ein weiteres Augenmerk ist auf reine Summationslinien zu legen. Hierbei handelt es sich
um Linien, die besonders bei speziellen Geometrien (z. B. Messungen in Bohrlochdetek-
toren) auftreten als Summe zweier oder mehrere Gamma- bzw. Réntgenphotonen. Wer-
den die Energien beider (oder mehrerer) Photonen gleichzeitig im Detektor registriert,
so entstehen Linien im Spektrum, die zumeist nicht in den einschlédgigen Radionuklid-
bibliotheken enthalten sind.

Um Mehrliniennuklide in einem Impulshdhenspektren zu erkennen, missen deren

relevante Linien in der verwendeten Radionuklidbibliothek ausgewahlt werden.

Die Radionuklidbibliothek enthalt auBerdem die fur die Aktivitatsberechnungder im

Messpraparat erkannten Radionuklide erforderlichen Emissionsintensitdaten von

Gamma- bzw. Rongtenphotonen (siehe Abschnitt 9). Dabei mussen Koinzidenz-

summations- und Selbstabsorptionseffekte (siehe Abschnitte 7 und 8) berlicksich-

tigt werden, wofilr in einigen Softwarepaketen vom Anwender experimentell er-
mittelte Korrektionsfaktoren in die Radionuklidbibliothek eingefliigt werden kénnen.

5.3 Impulsanzahlen unter einer ungestéorten Gammalinie
(Singulett)
Zur Berechnung der Aktivitat eines Radionuklids wird die Nettoimpulsanzahl in der
Gammalinie benétigt.
Im Folgenden werden drei haufig verwendete Verfahren vorgestellt:
— das Additionsverfahren (siehe Abschnitt 5.3.1),
— das Verfahren der empirischen Stufenfunktion (siehe Abschnitt 5.3.2) und
— das Linienanpassungsverfahren (siehe Abschnitt 5.3.3).

5.3.1 Additionsverfahren

Beidieser einfachsten Methode wird zunachst die Bruttoimpulsanzahl in einer Gam-
malinie durch Addition der Impulsanzahlen in den Kanalen des betrachteten Ener-
giebereichs ermittelt. AnschlieBend wird durch Subtraktion der Impulsanzahlen der
Untergrundbeitrage und eventuell vorhandener Nulleffektbeitrdge unter der auszu-
wertenden Linie gemaB Gleichung (3) die Nettoimpulsanzahl erhalten.
Anmerkung:

Die Untergrundbeitrage setzen sich dabei hauptsachlich aus der Comptonstreuung von

Photonen, die aus der Probe bzw. dem Messprdparat oder der Umgebung stammen, sowie
aus auBeren Beitrégen, z. B. elektronischen Stérungen, zusammen.
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Dieses Verfahren ist in Abbildung 4 skizziert, wobei der grau hinterlegte Bereich
als ,region of interest" (ROI) bezeichnet wird. Dieser setzt sich aus der Linien-
fuBbreite b und den Kanalbereichen L4 und Ls zur Ermittlung des Untergrundes
zusammen.

Die LinienfuBbreite b wird entweder manuell mit Markierungen auf dem Bildschirm
festgelegt oder vom Programm automatisch gewahlt. Ublich ist die Vorgabe von b
in Vielfachen der Halbwertsbreite h, z. B. b = 2,5 h (siehe Abbildung 6).

Der Untergrundbeitrag im Bereich der betrachteten Gammalinie wird mit Hilfe des
sogenannten Trapezverfahrens berechnet. Daflir werden die Summen der Impuls-
anzahlen N4 bzw. Ns in den Kanalbereichen L4 bzw. Ls ermittelt (siehe Abbildung 4).
Die Kanalbereiche L4 und Ls werden ublicherweise gleich breit gewahlt; sie kénnen
bei komplexen Spektren auch unterschiedlich breit festgelegt werden.
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Abb. 4: Im Bereich der ROI (grau hinterlegt) zu betrachtende GréBen beim
Additionsverfahren; mit
Ny Bruttoimpulsanzahl in der Linie;
Nt Untergrundimpulsanzahl in der Linie;
Ns Summe der Impulsanzahlen im Kanalbereich Ls;
N4 Summe der Impulsanzahlen im Kanalbereich Lg.

Aus den Impulsanzahlen je Kanal Nxund der Messdauer mit tm, lassen sich die
Bruttozahlrate Ry, die Untergrundzahlrate Rt und die Nettozahlrate R, berechnen.
Dazu wird in den folgenden Gleichungen K; fur den linken Randkanal und K> flr
den rechten Randkanal der LinienfuBbreite b gesetzt.

N 1 <

Ro- Moo Ly, @
tm tm K=K,
N 1 b | Ng! 1 b = —

Ry =L - —. 2 |25, 2d i = 2 [Ng + Ng] (2)
tm tm 2 LLS LdJ tm 2

Rn:Rb_RT_(RO,b_RO,T) (3)

Die Standardunsicherheiten der einzelnen Zahlraten werden entsprechend der
Gleichungen (4) bis (6) berechnet.
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u(Ry) = [ (4)
tm

uRy) = |T 2 (5)
2Lt

: oy (6)
R Rt b Ro,b  Ro, 71 0
- i+§22+kto to ZZOJ
mit
L - ’Zs + ’zd
Dabei bedeuten in den Gleichungen (3) und (6):

Ro,b Bruttozahlrate der betrachteten Gammalinie im Nulleffektspektrum in s;

’

Rot Untergrundzéhlrate der betrachteten Gammalinie im Nulleffektspektrum

5
E

ins?;
, Lo mittlerer Kanalbereich rechts bzw. links der betrachteten Gammalinie; far
den Fall Ls = Lg = L gilt L = L.

.3.2 Verfahren der empirischen Stufenfunktion S.(K)
ine weitere Methode zur Ermittlung der Nettoimpulsanzahl in einer betrachteten

Gammalinie ist das Verfahren der empirischen Stufenfunktion. In diesem Ver-
fahren wird zur Ermittlung des Untergrundbeitrages unter der betrachteten Gam-
malinie statt des im Additionsverfahren beschriebenen Trapezes eine Stufenfunk-

ti

on Se¢(K) verwendet.
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Abb. 5: Schematische Darstellung der empirischen Stufenfunktion Se(K)

fir eine Gammalinie
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In Gleichung (7) wird die Stufenfunktion Se(K) Uber die mittleren Impulsanzahlen
Ns/Ls und Ng4/Lg (siehe Abbildung 5) beschrieben.

se(K)=N—+[N—S—N—dJ-M=/Vd+(/VS—/Vd)-sl(K) mit Ky <K<Ky, (7)

mit den HilfsgréBen:

K3 K3
Si(K) = ZNm und S, = S;(K =Ky)= ZNm = Ny (8)
m=K m=K,

Die Untergrundzahlrate Ry ergibt sich durch kanalweise Addition der Funktionswer-
te Uber den Bereich der LinienfuBbreite b = (K2 - K1 + 1).

Ky

[ z s, (K) |
i — — _ 1
RTzi.Ib-Nd+(Ns—Nd). K=l I (9)
tm L S, J
mit
K3 Ky K
S,(k) = S N, (10)
K=K, K=K; m=K
Die Nettozahlrate R,, wird nach Gleichung (11) berechnet:
N N
Rn_Rb_RT_(RO,b_RO,T)—N__N_T_L = O'TJ (11)
tm tm tO tO

Die Unsicherheiten der Untergrundzahlrate Rr und der Nettozahlrate R, werden mit
den Gleichungen (12) und (13) berechnet.

2 s (K) (v 2 s k) (v
UZ(RT>-:T}( e WI [’Z_] I(b_zkzl ) [’Z_d] (12)
m\ 2 ) S 2 ] d
u(Ry) = \/R_b+”2(RT)+ Rob +u?(R 0,7) (13)
tm tO

5.3.3 Linienanpassungsverfahren

Das Linienanpassungsverfahren erlaubt die direkte Berechnung der Nettoimpuls-
anzahl einer Singulett-Gammalinie durch die Anpassung einer aus mehreren Kom-
ponenten bestehenden Summenfunktion fsq an das Impulshéhenspektrum in der
ROI, wie sie in Gleichung (14) beschrieben ist.

fsg = U(K) + S(K) + G(K) + T(K) (14)

Die Grundform der Gammalinie wird dabei durch die GauBfunktion G(K) beschrie-

ben, Abweichungen von deren Idealform durch die Tailingfunktion T(K). Das zu

bericksichtigende Untergrundkontinuum setzt sich aus einem Untergrundpolynom

U(K) und einer Stufenfunktion S¢{K), wie in den Abbildungen 6 und 7 dargestellt,
zusammen.
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Die Anpassung der Summenfunktion an das Impulshéhenspektrum erfolgt mit Hilfe
der nicht-linearen Methode der kleinsten Quadrate (engl. ,non-linear weighted
least squares™). Fur die dazu bendétigten Parameter ko, Nn, o und o werden Start-
werte festgelegt, die im Verlauf der Berechnungen optimiert werden, wobei die
Startwerte flr o und ot aus der Kalibrierung der Linienform (siehe Abschnitt 6.2)
ubernommen werden.

Anmerkung:

Bei der Auswertung von Linien mit geringen Impulsanzahlen kann es vorteilhaft sein, die
Startwerte flr ko, o und o konstant zu halten, um das nicht-lineare in ein lineares Anpas-

sungsverfahren Ubergehen zu lassen.
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Abb. 6: Schematische Darstellung der Komponenten der Summenfunktion
fsq bei der Linienanpassung.
Von Kanal 109 (roter Doppelpfeil) an abwarts geht die GauBfunktion
in die Tailingfunktion Uber. Zusatzlich sind die Halbwertsbreite h
(engl. ,full width at half maximum® FWHM), der Breitenparameter
o der GauBfunktion und der Tailingparameter o dargestellt.

5.3.3.1 GauBfunktion G(K)

Die Berechnung der anzupassenden GauBfunktion G(K) erfolgt nach Gleichung
(15).

e 20° (15)

Darin bedeuten:

K Kanalnummer;

ko Linienmitte bezogen auf die Kanalnummern (muss nicht ganzzahlig sein);
N, Nettoimpulsanzahl in der Linie;

o Breitenparameter der Gaussfunktion in Kanalen.
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Anmerkung:

— Der Faktor vor der Exponentialfunktion in Gleichung (15) stellt die Amplitude der
Gammalinie dar.

— Zwischen dem Breitenparameter o und der Halbwertsbreite h einer Gammalinie be-
steht folgender Zusammenhang: h = 2,355 - &

— Die Gammalinie sollte eine Halbwertsbreite von vier Kanalen nicht unterschreiten.

— Das Verhaltnis der Stufenhéhe zur Amplitude der Gammalinie (siehe Abbildung 6) ist
energieabhdngig; zusatzlich ist sie auch vom Material des Messprdparates, seiner
Dichte und seiner Flllhéhe abhangig. Im mittleren Energiebereich zwischen etwa
100 keV bis 1500 keV ist die Stufenhdhe relativ konstant; bei niedrigeren bzw. héhe-
ren Energien steigt sie unterschiedlich stark an. Fir Informationen zu den Effekten,
die zur Stufenh6he beitragen, wird auf (7) verwiesen.

5.3.3.2 Tailingfunktion T(K)

DassogenannteTailing ist eine Detektoreigenschaft, die dazu fuhrt, dass die linke
Flanke der Gammalinie gegenlber der idealen GauBfunktion etwas angehoben
wird. Zur Beschreibung dieses Tailinganteils geht die GauBfunktion G(K) beispiels-
weise in dem Punkt K; = ko - o1 mit stetiger Steigung in eine Exponentialfunktion
T(K) Uber. Dies wird in Gleichung (16) beschrieben, wobei o als Tailingparameter
bezeichnet wird (siehe Abbildung 6).

1
! (16)

Je kleiner der Wert des Verhaltnisses o1 zu h ist, desto starker ist der Effekt des
Tailings. Ab einem Verhaltnis von o zu h gleich 1 ist der Beitrag des Tailings ver-
nachlassigbar. Durch die Berticksichtigung des Tailings andert sich die Nettoflache;
ihr neuer Wert N, + wird durch folgende Beziehung beschrieben:
2
— O-T
or), 1 o . 24?

1
|
G} V2 o1 oT J

(17)

5.3.3.3 Untergrundkontinuum

Das Untergrundkontinuumsetztsich auseinem Untergrundpolynom U(K) und einer
Stufenfunktion S¢(K) zusammen. Das Untergrundpolynom U(K), das durch eine
lineare oder quadratische Funktion der Kanalnummer beschrieben wird, ist bei klei-
nen Linienflachen der bestimmende Anteil des Untergrundkontinuums. Mit zuneh-
mender Linienfladche Uberwiegt der Anteil der Stufenfunktion S¢(K) am Untergrund-
kontinuum.

Srel (18)

Ny
Sf(K,ko)z \/ 5 1 (K_ko)/a
27 - o +e

mit
Sret Verhaltnis der Stufenamplitude zur Amplitude der Gammalinie.

Das Verhaltnis der Stufenamplitude zur Amplitude der Gammalinie s ist konstant
und von der vorliegenden Aktivitat unabhangig.
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Anmerkung:

Wird die Flache unter der Gammalinie gleich Null, besteht das Untergrundkontinuum nur
mehr aus dem Beitrag des Untergrundpolynoms U(K). Aus dieser Flache wird die Erken-
nungsgrenze ermittelt (siehe Abschnitt 10).

10° & E

104 & E

© F 3

c C 7

Q L _erweiterte i

o - -~~~ GauRfunktion G(K) -
o o

8 403 L Talllngflatha T(K) f_

ﬁ = s 1 E

S C e N

g‘ iq#q?#*‘#ﬁ—"**‘??f*‘%?’?‘?y'4 ]

102 ¢ .

c Fliche der Stufenfunktion S(K) ]

: __________________________________________ J, ] L ‘% T ‘= ‘i” f

Fliche des Untergrundpolynoms U(K) [ 11 |° | 4 @\ %
3141 3152 3163 3174 3185

Kanalnummer K

Abb. 7: Schematische Darstellung des Untergrundkontinuums zusammen-
gesetzt aus den Flachen unter der Stufenfunktion S¢(K) und dem
Untergrundpolynom U(K).

5.4 Impulsanzahlen unter einer Gruppe von Gammalinien
(Multiplett)

Eine Gruppe von Gammalinien, die nahe beieinander liegen oder sich Uberlagern,

wird als Multiplett bezeichnet. Diese Gammalinien kénnen entweder zu einem ein-

zigen oder zu mehreren Radionukliden gehoren.

Vor der Berechnung der Aktivitaten der beteiligten Radionuklide missen die Multi-

pletts separiert und die dabei erhaltenen Flachen den einzelnen Radionukliden zu-

geordnet werden.

Im einfachsten Fall, bei dem sich zwei Gammalinien nur wenig Uberlappen, kann

das Multiplett im Minimum zwischen den beiden Gammalinien getrennt werden. In

allen anderen Féllen wird die Summenfunktion fs4 des Linienanpassungsverfahrens

(siehe Abschnitt 5.3.3) auf die Anzahl n der vorhandenen Linien zur Summen-

funktion des Multipletts fuvp, erweitert.

n
fap (K kg i) = U(K) + Y {G(K kg ;) + T(K, ko) + Se(K, kg i)} (19)
i=1
Die zu ermittelnden Nettoimpulsanzahlen N, ; jeder einzelnen Gammalinie des Multi-
pletts sind in den Funktionen S¢(K ko), G(K,ko,;) und T(K,k,;) als Faktoren ent-
halten (siehe Abschnitt 5.3.3).
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6 Kalibrierung einer Gammaspektrometrie-
messeinrichtung

Die Kalibrierung einer Gammaspektrometriemesseinrichtung ist erforderlich, um
mittels der bei der Auswertung von Impulshéhenspektren ermittelten Nettoimpuls-
anzahlen N, oder der Nettozahlraten R, die spezifischen Aktivitaten bzw. Aktivitats-
konzentrationen von Radionukliden zu ermitteln. Die dazu erforderlichen Kalibrier-
schritte sind im Folgenden naher erlautert.

6.1 Energiekalibrierung

Eine Energiekalibrierung stellt den Zusammenhang zwischen der Kanalnummer
des Impulshdéhenspektrums und der Energie der Photonenstrahlung gemaB Glei-
chung (20) her. Die auftretenden Polynomkoeffizienten ey, €; und e, werden durch
die Kalibrierung bestimmt.

Dazu werden ein oder mehrere Kalibrierpraparate mit bekannten gammastrahlen-
den Radionukliden verwendet, mit denen fir die jeweilige Photonenergie E; die
zugehorige Kanalnummer K; des Linienmaximums ermittelt wird. Die Genauigkeit
einer Energiekalibrierung wird erhdht, je mehr Kalibrierpunkte zur Verfligung ste-
hen.

Vor der Kalibrierung sind die elektronischen Komponenten der Gammaspektrome-
trieeinrichtung auf den von der Messaufgabe abhdngigen Energiebereich ein-
zustellen (siehe Abschnitt 2.3). Flr einen Energiebereich von beispielsweise 0 keV
bis 2000 keV bei 4096 Kanalen ist zu prifen, ob die Randbedingungen
E; (K; = 0) = eo = 0 keV und E; (K; = 4096) = 2000 keV gelten. Eine deutliche
Abweichung hiervon erfordert eine Nachjustierung der elektronischen Komponenten.
Anmerkung:

Der Polynomkoeffizient ez sollte einen Wert von kleiner 1077 keV pro Kanal? aufweisen;
ansonsten muss die Messeinrichtung Uberprift werden.

Zur eindeutigen Identifizierung von Radionukliden ist es notwendig, dass die Stan-
dardunsicherheit der Energielage kleiner als die Halbwertsbreite h der betrachteten
Gammalinie ist.

Im Rahmen der Qualititssicherung ist eine regelméaBige Uberpriifung der Energie-
kalibrierung erforderlich (siehe auch Allgemeines Kapitel QUAKO/INTERN dieser
Messanleitungen).

6.2 Kalibrierung der Energieabhangigkeit der Linienform

Die Halbwertsbreite h wird bei der Liniensuche, bei der Ermittlung der Impulsan-
zahl sowie bei der Radionuklididentifizierung verwendet und muss daher energieab-
hangig kalibriert werden (siehe Abbildung 8). Daflir werden Einzellinien mit hoher
Impulsanzahl, die iber den gesamten Energiebereich verteilt sein missen, heran-
gezogen.

Insbesondere bei der Anwendung des Linienanpassungsverfahrens gemafB Ab-
schnitt 5.3.3 ist die Kenntnis der Energieabhangigkeit der Linienform essentiell, da
daraus die Startwerte fur die zu optimierenden Parameter o und o7 sowie fur die
Amplitude der Stufenfunktion S(K) abgeleitet werden. Dabei gilt die Beziehung
h =2,355-¢.
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Abb. 8: Exemplarische Darstellung der Abhangigkeit der Halbwertsbreite h
von der Energie E.

Zur Beschreibung der Halbwertsbreite h als Funktion der Gammastrahlungsenergie
E wird Gleichung (21) verwendet:

h(E)=Va+b -E (21)

Die Parameter a und b werden in Analogie zu den Polynomkoeffizienten bei der
Energiekalibrierung ermittelt.

Die verbleibenden energieabhdngigen Linienformparameter, Tailingparameter o+
und Amplitude der Stufenfunktion, werden Ublicherweise durch interne Algorith-
men der Auswertesoftware ermittelt.

6.3 Bestimmung des Nachweisvermogens oder
der Nachweiswahrscheinlichkeit

Die Bestimmung des Nachweisvermoégens erfolgt nuklidspezifisch (siehe Abschnitt
6.3.1), wahrend die Nachweiswahrscheinlichkeit als Funktion der Energie (siehe
Abschnitt 6.3.2) ermittelt wird. Je nach Messaufgabe ist eine der beiden Kalibrie-
rungen erforderlich, um den quantitativen Zusammenhang zwischen der Netto-
zahlrate R, einer Gammalinie im Impulshéhenspektrum und der im Messpraparat
vorliegenden Aktivitat zu erhalten. Hierfir werden Kalibrierpraparate mit be-
kannter Aktivitat und Radionuklidzusammensetzung bendtigt.

Alternativ kann das Nachweisvermégen bzw. die Nachweiswahrscheinlichkeit mit-
tels mathematischer Verfahren bestimmt werden (siehe Abschnitt 6.3.3).

Kalibrierpraparate stehen u. a. in Form von wassrigen Lésungen, Gelen oder Kunst-
harzen zur Verfugung. Die Geometrie und die Matrix von Kalibrier- und Messpra-
parat sollten weitestgehendst Gbereinstimmen, um Korrektionen zu minimieren.
Anmerkung:

Als Ersatz flr wassrige Kalibrierlésungen sind Kalibrierpraparate auf Kunstharzbasis erhalt-
lich, die Zusatzstoffe enthalten kénnen, um eine Dichte von 1,0 g-cm-3 einzustellen. Diese
Zusatzstoffe haben andere Ordnungszahlen als die Atome im Wassermolekll und beein-
flussen damit die Nachweiswahrscheinlichkeit insbesondere bei Energien der Gammastrah-
lung unterhalb von 100 keV.
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Die Radionuklidzusammensetzung der Kalibrierpraparate hat sich an der Messauf-
gabe zu orientieren. Dabei sollten die Kalibrierpraparate Aktivitaten aufweisen, die
die Totzeit- und Pile-up-Effekte so klein wie méglich halten (siehe Abschnitt 9.3),
auf ein nationales Primarnormal ruckfthrbar (engl. ,traceable™) sind und deren
relative Standardunsicherheiten bei ein bis zwei Prozent liegen.

Bei den Kalibriermessungen sind die Messdauern so zu wahlen, dass die relativen
Standardunsicherheiten der Nettozahlraten der einzelnen Gammalinien bei Werten
von ein bis zwei Prozent liegen.

6.3.1 Nuklidspezifische Kalibrierung (Nachweisvermogen)

Die nuklidspezifische Kalibrierung ist die einfachste Art der Kalibrierung. Das so
ermittelte Nachweisvermdgen & gilt ausschlieBlich bei folgenden Bedingungen:

— Die im Messpraparat zu bestimmenden Radionuklide mussen in den Kali-
brierpraparaten enthalten sein.

— Die Zusammensetzung und die Dichte der Praparate sollten einander ent-
sprechen.

— Die Messgeometrien der Mess- und Kalibrierpraparate (siehe Abschnitt 3)
mussen identisch sein.

Das Nachweisvermogen ¢, flr ein Radionuklid r wird als Quotient aus Nettoimpuls-
rate R, und Aktivitat A nach Gleichung (22) berechnet.

L (22)
A

Bei Radionukliden mit mehreren Emissionslinien gilt Gleichung (22) entsprechend
flr jede einzelne Emissionslinie. Eine Korrektion der Koinzidenzsummation ist nicht
erforderlich. Der reziproke Wert ¢, = A/R,wird auch als Kalibrierfaktor bezeichnet.

6.3.2 Kalibrierung als Funktion der Energie
(Nachweiswahrscheinlichkeit)

Fir Messaufgaben, bei denen unbekannte Radionuklidzusammensetzungen auftre-
ten, ist die Nachweiswahrscheinlichkeit als Funktion der Energie bei der Auswer-
tung des Impulshéhenspektrums erforderlich.

Fir die Kalibrierung der Nachweiswahrscheinlichkeit stehen zwei Verfahren zur
Verfugung, die nachfolgend erlautert werden.

6.3.2.1 Kalibrierung als Funktion der Energie mit Einliniennukliden

Eswird ein Kalibrierpraparat verwendet, das eine ausreichende Aktivitat einer be-
liebigen Anzahl von Gammastrahlern mit nur einer Emissionslinie im Energiebe-
reich zwischen 100 keV bis 1200 keV enthalt, z. B. Mn-54, Zn-65, Sr-85 oder
Cs-137. Um die Kalibrierkurve auch flir Energien unter 100 keV zu erweitern, muss
unter Umstanden ein zweites Kalibrierpraparat verwendet werden, das z. B. Co-57,
Cd-109, Pb-210 und Am-241 enthalt.

Fir den hochenergetischen Bereich steht nur das natirliche, radioaktive K-40 zur
Verfligung, dessen Verwendung lange Messdauern erfordert, bis die erforderliche
Standardunsicherheit flr diesen Kalibrierpunkt erreicht ist.

Anmerkung:

Anstelle von K-40 kann z. B. auf das Mehrliniennuklid Y-88 ausgewichen werden, dessen
Einsatz allerdings Koinzidenzsummationskorrektionen erfordert, wie im Abschnitt 6.3.2.2
erlautert wird.
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Die Nachweiswahrscheinlichkeit £(E;) in Bqt-s'* wird gemaB Gleichung (23) fir jede
gemessene Emissionslinie berechnet.

R (E})

e(E;) = (23)

Ar : p;/lr(Ei)

Hierbei bedeuten:

R.(E;)) Nettozahlrate der Linie bei der Energie E; in s!;

p,(E) Emissionsintensitat der Gammalinie des Radionuklids r bei der Energie E;;
A, Aktivitat des Radionuklids r in Bq.

An die berechneten Nachweiswahrscheinlichkeiten wird eine Kalibrierkurve geman
Abschnitt 6.3.2.3 angepasst.

6.3.2.2 Kalibrierung als Funktion der Energie mit Mehrliniennukliden
Mehrliniennuklide sind Radionuklide, die Photonen mit verschiedener Gamma-
strahlungsenergie emittieren. Typische Mehrliniennuklide sind z. B. Co-60, Y-88,
Ba-133, Cs-134, Eu-152 und Eu-154.

Flr die Kalibrierung werden vorzugsweise Radionuklide verwendet, deren Gamma-
linien sich nicht Gberlappen und den gewiinschten Energiebereich abdecken.
Anmerkung:

Grundsatzlich ist die Kombination von Ein- und Mehrliniennukliden flr die Erstellung der

Kalibrierkurve mdglich. Kalibrierpraparate mit geeigneten Radionuklidmischungen sind
kommerziell erhaltlich.

Die Nachweiswahrscheinlichkeit ¢(E;) in Bg!-s! wird gemaB Gleichung (24) fir je-

de gemessene Emissionslinie berechnet. Dabei sind Korrektionen flr die Koinzi-
denzsummationen entsprechend Abschnitt 7.2 zu bericksichtigen.

R.(E;) - f i
o(g,y < JoED N (24)

Ar'py,r(Ei)
Hierbei bedeutet zusatzlich:
firi Korrektionsfaktor flir Koinzidenzsummation flr die Gammlinie / und das
Nuklid r;

An die berechneten Nachweiswahrscheinlichkeiten wird eine Kalibrierkurve gemaf
Abschnitt 6.3.2.3 angepasst.

6.3.2.3 Kalibrierkurve fiir die Nachweiswahrscheinlichkeit
Aus den nach Abschnitt 6.3.2.1 oder Abschnitt 6.3.2.2 berechneten Nachweiswahr-
scheinlichkeiten ¢(E;) wird eine Kalibrierkurve ermittelt.

Abbildung 9 zeigt Beispiele flr die Energieabhangigkeit der Nachweiswahrschein-
lichkeit verschiedener Detektortypen. Je nach Detektortyp unterscheiden sich die
Nachweiswahrscheinlichkeiten in den verschiedenen Energiebereichen, wobei die
grundsatzliche Form der Kurvenverlaufe vergleichbar ist.
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Abb. 9: Typischer Verlauf der Nachweiswahrscheinlichkeit ¢ verschiedener De-
tektoren als Funktion der Energie ermittelt mit punktférmigen Prapa-
raten und Normierung des Maximums jeder Kurve auf 100 %; nach (2).
1 Si(Li)-Detektor;
2 planarer p-type Ge-Detektor (mit K-Kantenabsorption bei 10 keV);
3 koaxialer p-type Ge-Detektor;
4 koaxialer n-type Ge-Detektor.

Ein solcher Kurvenverlauf kann in einen niederenergetischen und héher energeti-
schen Energiebereich aufgeteilt und mit unterschiedlichen Funktionen beschrieben
werden (2). Die Kurven beider Energiebereiche missen in einem Punkt an der
Energie E, stetig und mit gleicher Steigung ineinander Gbergehen. Die Energie E,
ist detektorspezifisch und liegt bei Germaniumdetektoren Ublicherweise zwischen
50 keV und 200 keV.

Die Funktionen unterhalb und oberhalb der Energie Eo werden durch die Gleichun-
gen (25) und (26) nach (8) beschrieben:

In(e(E)) = vy + vy ~In[i] + V3 -(In [ip fur E < Eq (25)

Eo k EOJ

In(e(E)) = wy +w, -In[iJ + W3 (In[ip fir E > E, (26)

Eo L & ))

Um die Bedingungen Stetigkeit und gleiche Steigung an der Energie E, zu erflllen,
muss fur die Anpassungsparameter v; gelten:

2

2

V]_ = W]_ Und
V2 = WZ

Damit kann die gesamte Kurve durch Gleichung (27) beschrieben werden:
2

In((E)) = vy + vy -In {5] “vy {in [ip (27)
mit
vy =Vvy flr E < Ey;
v, = w5 flr E > E,.
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Neben der oben beschriebenen Kombinationen zweier Funktionen bietet kommer-
zielle Software weitere Anpassungsfunktionen an.

Die Standardunsicherheit u(s(E)) eines beliebigen Punktes auf der angepassten
Kalibrierkurve bei der Energie E wird aus den Anpassungsparametern v; und deren

Kovarianzmatrix entsprechend Gleichung (28) abgeschatzt:

2

uz(s(E)):z{@} W)+ Y z[SE(E)J-(aE(E)W-u(v,,vj) (28)
-1\ 0V, i=1 j=10 9| Lﬁ"jj

mit

m Anzahl der Anpassungsparameter.

6.3.3 Mathematische Bestimmung der Nachweiswahrscheinlichkeit

Alternativ zu den in den Abschnitten 6.3.1 und 6.3.2 beschriebenen Verfahren zur
Bestimmung des Nachweisvermdgens bzw. der Nachweiswahrscheinlichkeit
kénnen diese auch mathematisch bestimmt werden.

Dazu werden sogenannte Monte-Carlo (MC) Methoden zur Simulation der Wech-
selwirkungen der Photonen mit der Messeinrichtung eingesetzt. Daflir missen die
geometrischen Eigenschaften des Detektors inklusive der Kristalleigenschaften mit
ausreichender Genauigkeit bekannt sein. Da dies nicht immer der Fall ist, erfolgt
die mathematische Bestimmung der Nachweiswahrscheinlichkeit mit einer Kombi-
nation aus klassischer Kalibrierung mit einem Kalibrierpraparat und einer MC-
Simulation. Die Ergebnisse einer solchen Bestimmung mussen vor ihrer Verwen-
dung validiert werden und auf ein nationales Primarnormal rickfihrbar sein.

Der Vorteil einer mathematischen Bestimmung ist, dass die Nachweiswahrschein-
lichkeit flr jede Art von Messpraparat, in fast jeder Geometrie und grundsatzlich
flr jedes Probenmaterial kalibriert werden kann.

6.3.3.1 Grundlagen

Im Folgenden wird ein vereinfachtes Beispiel zur Berechnung der Liniennachweis-
wahrscheinlichkeit beschrieben, das auf einer koaxialen Anordnung von Mess-
praparat und Detektor (siehe Abbildung 10) basiert.

I Messpraparat

i L)\ Endkappe und weitere

‘ s
\ Absorber

Detektor-Kristall

!y -Photon
v

Abb. 10: Beispiel einer Anordnung von Messpraparat und Detektor
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Ein Gammaphoton, das in einem Punkt X innerhalb des Messpraparates in Richtung
des Detektors emittiert wird, verlasst mit der Wahrscheinlichkeit ppes(Lmes) Ohne
Energieverlust durch Absorption oder Streuung das Messpraparat. Trifft es den
Detektorkristall, wird es dort mit der Wahrscheinlichkeit pget(Lqet) durch eine Photo-
effektwechselwirkung nachgewiesen.

Press (Lmess ) = € “omess ~ fmess (29)

Pabs (Labs ) = H e feebs’ Labs (30)
J

Poet (Laet ) = 1 — @ MordetFaet (31)

mit

Hs mess linearer Schwéchungskoeffizient des Messpraparatmaterials, in cm™;

Lmess zurlckgelegte Strecke des Gammaphotons im Messpraparat, in cm;

Hs,abs linearer Schwachungskoeffizient von Absorbermaterialien, z. B. Endkappe,
incm™;

L.,s zurlickgelegte Strecke des Gammaphotons im Absorbermaterial, in cm;

Hsqer linearer Schwéachungskoeffizient des Detektors durch Photoeffekt, in cm;

L4: zurlickgelegte Strecke des Gammaphotons im Detektorkristall, in cm.

Durch Integration Uber alle mdéglichen Emissionsrichtungen, aus denen Photonen
ausgehend von einem Punkt X den Detektor erreichen kénnen, ergibt sich der
Raumwinkel ©. Durch Wichtung mit dem Produkt der in den Gleichungen (29) bis
(31) genannten Wahrscheinlichkeiten und bei Betrachtung des gesamten Volumens
des Messpraparates V, wird der sogenannte mittlere effektive Raumwinkel @,

erhalten.

Fir die gesamte geometrische Messanordnung wird EP nach Gleichung (32) be-
rechnet:

| |
1
- I |meess (Lmess ’)H Pabs (Labs r---) Pdet (Ldet el dQp dVp (32)
J

Dies ist die Grundlage flr die mathematische Behandlung des Effizienztransfers in
Abschnitt 6.3.3.3.

6.3.3.2 Mathematische Bestimmung der Nachweiswahrscheinlichkeit
mit Vorkalibrierung des Detektors

Unter der Vorkalibrierung wird im Allgemeinen die Bestimmung der Nachweiswahr-
scheinlichkeit eines Detektors durch den Hersteller verstanden. Diese wird mit
rackfihrbaren Aktivitatsnormalen in einem hinreichenden Raumbereich um den
Detektor, wobei eine ausreichende Anzahl reprasentativer Kalibrierpunkte vorliegen
muss, ermittelt. Diese ortsabhangigen Nachweiswahrscheinlichkeiten werden als
Datei zur Verfligung gestellt.

Mit Hilfe dieser Datei berechnet der Anwender die Nachweiswahrscheinlichkeiten
seiner Messgeometrien mit der Software des Herstellers. Dabei stehen ihm zur
Beschreibung der Geometrie des Messpraparates einige Standardgeometrien wie
Boxen und Zylinder zur Verfligung (siehe Abbildung 11). Daneben kdnnen auch
sehr komplexe, meist rotationssymmetrische, Geometrien definiert werden.
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Abb. 11: Modell einer 1-Liter-Weithalskunststoffflasche;
innere Kontur (blau) und auBere Kontur (schwarz).

Zur vollstandigen Beschreibung des Messpraparates gehéren auch dessen Art und
Zusammensetzung sowie die Schittdichte. Mégliche Absorber zwischen dem Mess-
praparat und dem Detektor, wie z. B. Messpraparatehalter, konnen ebenfalls defi-
niert werden. Mit diesen Angaben kann schlieBlich die Nachweiswahrscheinlichkeit
als Funktion der Gammastrahlungsenergie fir jede gewlinschte Energie im Bereich
von 10 keV bis 7000 keV berechnet werden.

Die in Tabelle 1 genannten typischen Standardunsicherheiten der Nachweiswahr-
scheinlichkeiten nach der Vorkalibrierung wurden aus Vergleichen zwischen mess-
technisch und mathematisch ermittelten Nachweiswahrscheinlichkeiten fir ver-
schiedene Energiebereiche erhalten (9, 10).

Tab. 1: Typische Standardunsicherheiten der Nachweiswahrscheinlichkeiten
nach der Vorkalibrierung nach (9, 10)

Energie der
Gammastrahlung E, <150 150 < £, <400|400 < E, <1000| E, > 1000
E, in keV

Empfohlene Stan-
dardunsicherheit

10 % 8 % 6 % 4 %

Zu den genannten Standardunsicherheiten der Nachweiswahrscheinlichkeiten aus
der Vorkalibrierung missen weitere Unsicherheitsbeitrdage aus der vollstandigen
Beschreibung des Messpraparates berlicksichtigt werden.

Zusatzlich muss in Sonderfallen z. B. im Falle besonders kleiner, nahe am Detektor
befindlicher Messpraparate, wie kleine Filterkuchen direkt auf der Detektorend-
kappe, ein Unsicherheitsbeitrag von 5 % bis 10 % mit eingerechnet werden. Auch
flir Messpraparate mit einer sehr starken Selbstabsorption kann die kombinierte
Standardunsicherheit gegenliiber den Werten aus Tabelle 1 wesentlich héher aus-
fallen.
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6.3.3.3 Mathematische Bestimmung der Nachweiswahrscheinlichkeit
nach dem Prinzip der ,,Ubertragung der Nachweiswahrschein-
lichkeit"

Das Prinzip der Ubertragung der Nachweiswahrscheinlichkeit (engl. ,efficiency
transfer") beruht darauf, dass von experimentell ermittelten, energieabhangigen
Nachweiswahrscheinlichkeiten ¢ge(E) einer Referenzgeometrie ohne weitere Mes-
sungen auf Nachweiswahrscheinlichkeiten ¢p(E) einer nicht kalibrierten Messgeo-
metrie geschlossen wird. Dabei kbnnen sowohl die Kalibrierpraparate als auch die
Messpraparate nicht nur bezlglich ihrer Form, z. B. Durchmesser oder Hdéhe
und/oder Dichte, sondern auch hinsichtlich ihrer chemischen Zusammensetzung
beschrieben werden.

Flr die notwendigen Berechnungen sind Softwarepakete erhaltlich, die mittels MC-
Simulationen die mittleren effektiven Raumwinkel Qpe(E) und Qp(E) fur beide
Messgeometrien liefern (siehe Abschnitt 6.3.3.1). Die gesuchte Nachweis-
wahrscheinlichkeit der nicht kalibrierten Messgeometrie wird nach Gleichung (33)
berechnet:

2p(E)

Py (33)
-QRef (E)

sp(E) = eper (E)-

Da beiden Messgeometrien identische Detektoreigenschaften zugrunde liegen, he-
ben sich deren Unsicherheitsbeitrage zu den Unsicherheiten der mittleren effek-
tiven Raumwinkel weitest gehend auf. Damit wird die Standardunsicherheit der
Nachweiswahrscheinlichkeit der Messgeometrie ¢p(E) hauptsachlich durch die
experimentell bestimmte Standardunsicherheit der Nachweiswahrscheinlichkeit
der Referenzmessgeometrie &pe(E) bestimmt (11).

Im Vergleich zum Verfahren aus Abschnitt 6.3.3.2 ergeben sich kleinere Unsicher-
heiten flur die Nachweiswahrscheinlichkeit der nicht kalibrierten Messgeometrie
(12, 13).
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7 Korrektion von Koinzidenzsummationen

7.1 Grundlagen

Beim radioaktiven Zerfall vieler Radionuklide werden vom Kern des Zerfallsproduk-
tes mehr als nur ein Gammaphoton emittiert. Diese Photonen kénnen einander so
schnell folgen, dass das Gammaspektrometriesystem diese nur gleichzeitig, d. h.
koinzident, registriert. Am Zerfallsschema von Y-88 (Abbildung 12) wird dieser
Effekt naher erlautert.

® e 88
S Y
3 §° 0,943
o o 2734
2
898 keV W
& 0,057
¥ o 1836 7
1 (P ;)
1836 keV
A 4 0
)
s8s; (keV)

Abb. 12: Zerfallschema von Y-88 nach Elektroneneinfang (EC, engl. ,electron
capture").
Die schrag gestellten Zahlen stellen die Werte der Gamma-Emissions-
intensitaten der Niveaulbergange 1 bzw. 2 zum Grundniveau 0 dar.

Gelangen die Photonen mit der Energie E£; = 898 keV und E, = 1836 keV gleich-
zeitig in den Detektor und unterliegen dort Wechselwirkungen mit dem Detektor,
kann die Messelektronik diese zeitlich nicht mehr auflésen. Die Wahrscheinlichkeit
des gleichzeitigen Nachweises von Photonen steigt, je naher sich das Praparat am
Detektor befindet. Daher werden diese Signale nicht an den erwarteten Energie-
linien E;1 und E; registriert, so dass ein Verlust der Zahlrate an beiden Gammalinien
entsteht (Summationsverlust bzw. engl. ,summing-out™). Dieser Verlust muss
korrigiert werden, falls keine nuklidspezifische Kalibrierung des Detektors vorliegt.

Neben Summationsverlusten kann auch eine Erhéhung der Impulsanzahl in einer
anderen Gammalinie des betrachteten Radionuklids (Summationsgewinn bzw.
engl. ,summing-in“) auftreten. Ein typisches Beispiel liegt beim Radionuklid Ba-133
im Fall der drei Gammalinien bei den Energien von E; = 81,0 keV, E, = 302,9 keV
und E; = 383,9 keV vor. Durch Summation der Photonen mit der Energie E; und
E, werden der Gammalinie des Ba-133 bei der Energie E; weitere Impulse zuge-
ordnet.

Desweiteren kdnnen durch Summationseffekte Gammalinien im Impulshéhen-
spektrum auftreten, die keinem Ubergang im Zerfallsschema des betrachteten
Radionuklids entsprechen (siehe auch Abschnitt 5.2). Dieser Fall tritt beispiels-
weise beim Radionuklid Cs-134 auf, bei dem durch Summation der Photonen mit
der Energie E; = 604,7 keV und E, = 795,9 keV im Impulshéhenspektrum eine
Summationslinie mit der Energie bei 1400,6 keV entsteht.

Eine genauere Betrachung der mathematischen Grundlagen findet sich in Anhang
D; zusatzliche Informationen zu Summen- und Escapelinien auch im Allgemeinen
Kapitel y-SPEKT/SUMESC dieser Messanleitungen.
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7.2 Korrektionsfaktoren fiir Koinzidenzsummationen f1;

Voraussetzung fur die Korrektion von Summationsverlusten ist die Kenntnis der
totalen Nachweiswahrscheinlichkeit als Funktion der Energie ¢,(E), die im Idealfall
mit Hilfe von Radionukliden, die nur monoenergetische Gammastrahlung emittie-
ren, ermittelt wird. Bei diesen Messungen wird die Gesamtzahl aller im Impuls-
héhenspektrum registrierten Impulse berlcksichtigt (14, 15). Ein Beispiel einer
totalen Nachweiswahrscheinlichkeit ist in Abbildung 13 dargestellt.
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o
o

o
—

totale Nachweiswahrscheinlichkeit g

} | | L 1
500 1000 1500 2000

Energie E in keV

Abb. 13: Totale Nachweiswahrscheinlichkeit ¢, als Funktion der Energie E flr
einen p-type Germaniumdetektor (relatives Ansprechvermégen 12 %)
bei sehr geringem Abstand einer punktférmigen Quelle von der De-
tektorendkappe; nach (2).

o

o

Alternativ kann die totale Nachweiswahrscheinlichkeit durch das energieabhangige
Verhaltnis von Liniennachweiswahrscheinlichkeit und dem Peak/Total-Verhaltnis
(P/T) dargestellt werden. Das P/T-Verhaltnis ist dabei das Verhaltnis der Anzahl
Impulse in der betrachteten Gammalinie zur Anzahl aller im Impulshéhenspektrum
bis zur Energie der betrachteten Gammalinie registrierten Impulse (2, 3).

Die Ermittlung der totalen Nachweiswahrscheinlichkeit als Funktion der Gamma-
energie sowie das P/T-Verhaltnis kdnnen auch mit einem der mathematischen Ver-
fahren aus Abschnitt 6.3.3 erfolgen, wenn die notwendigen EingangsgrdBen flr die
gegebene Messgeometrie bekannt sind.

Fir den einfachsten Fall kann der Korrektionsfaktor f; ; fir eine Koinzidenzsum-

mation bei der betrachteten Gammalinie j nach Gleichung (34) berechnet werden
(siehe Anhang D):

1

-t (34)
! (1-z-&)

mit

z vom Zerfallsschema des Radionuklids abhangiger Faktor.

Anmerkung:

Gleichung (34) gilt nur fir punktférmige Quellen. Bei Volumenquellen ist zusatzlich eine
Mittelung der Korrektionsfaktoren tber das Volumen des Messpraparates erforderlich (sie-
he Gleichung (D17) im Anhang D1).
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Bei der experimentellen Ermittlung der Korrektionsfaktoren werden ublicherweise
Aktivitatsnormale von Radionukliden gemaB Abschnitt 6.3.2.2 verwendet. Die
erhaltenen Linienachweiswahrscheinlichkeiten werden, wie in Abbildung 14 zu sehen
ist, doppelt-logarithmisch dargestellt. Dabei kédnnen die Liniennachweiswahrschein-
lichkeiten von Einliniennukliden mit Energien oberhalb 500 keV in guter Naherung
durch eine Ausgleichsgerade a beschrieben werden. Die Liniennachweiswahrschein-
lichkeiten von Mehrliniennukliden weichen aufgrund von Summationseffekten von
dieser Geraden ab.

Nachweiswahrscheinlichkeit ¢

02 |- co-60""
= Eu-152" |
- Y-88
5 L Lo bl !
102 2 5 10° 2

Energie E in keV

Abb. 14: Liniennachweiswahrscheinlichkeiten ohne Berlcksichtigung von
Summationskorrektionen; nach (2)
o Einliniennuklide mit Energien unterhalb 500 keV;
® Einliniennuklide mit Energien oberhalb 500 keV;
X  Mehrliniennuklide.

Der Korrektionsfaktor flir eine Gammaenergie E kann nach Gleichung (35) aus den
Werten der Liniennachweiswahrscheinlichkeit ermittelt werden:

. (35)

mit

g,  Liniennachweiswahrscheinlichkeit bei der Energie E, ermittelt aus der Aus-
gleichsgeraden a;

gexp Liniennachweiswahrscheinlichkeit des Mehrliniennuklids r bei der Energie E.

Anmerkung:
Der nach Gleichung (35) ermittelte Korrektionsfaktor gilt auch fiir Volumenquellen.

Bei Radionukliden, z. B. Ba-133, die neben Gammaphotonen auch Réntgenphoto-
nen emittieren, treten auch Koinzidenzen zwischen beiden Photonenarten auf.
Diese sind ebenfalls zu korrigieren, wenn mit Detektorsystemen gemessen wird,
die im niederenergetischen Bereich sehr empfindlich sind.

FurRadionuklide mit einem komplexen Zerfallschema bzw. fiir ausgedehnte Volu-
mengquellen stehen kommerzielle Softwarelésungen zur Verfligung.
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Eine typische Vorgehensweise fur die softwaregestutzte Ermittlung von Korrek-
tionsfaktoren wird im Folgenden beschrieben:

Es werden die gewlnschten Radionuklide und die zugehdrigen Emissions-
linien ausgewahlt, flir die Summationskorrektionen berechnet werden sollen.

Auf der Grundlage der in der Software enthaltenen Radionukliddatenbank
werden alle mdglichen Kombinationen (Kaskaden) der betrachteten Gamma-
linien mit anderen Gamma- und Rdntgenlinien desselben Radionuklids er-
mittelt, die zu Summationsverlusten und Summationsgewinnen beitragen
kénnen. Dabei werden Zweifach-, Dreifach- und Mehrfachkoinzidenzen be-
rtcksichtigt. Fir jede Kombination berechnet die Software die Wahrschein-
lichkeit ihres Auftretens und legt die Daten in einer Datei ab (15).

Danach startet die MC-Simulation zur Berechnung der Nachweiswahrschein-
lichkeit mit und ohne Bericksichtigung der Summationseffekte. Der Quo-
tient aus den beiden so berechneten Nachweiswahrscheinlichkeiten ist die
gesuchte Summationskorrektion.

Bei Flaschen- und Ringschalengeometrien liegen die Korrektionen zwischen 5 %
und 10 % bei der Messung von Radionukliden wie Co-60, Y-88, Cs-134, Eu-152.
Dagegen weisen bei direkt auf dem Detektor liegenden Punkt- und Flachenprapa-
raten die Korrektionen eine GréBenordnung von 20 % bis 50 % auf, welche durch
eine VergréBerung des Abstands zwischen Messpraparat und Detektor reduziert
werden kdnnen. Bei Bohrlochdetektoren kénnen aufgrund ihrer hohen totalen
Nachweiswahrscheinlichkeit die Summationskorrektionen bis zu 500 % betragen.

In Tabelle 2 sind beispielhaft fir einige Radionuklide Korrektionsfaktoren f; ; bei

verschiedenen Messgeometrien und Detektortypen angegeben; weitere Beispiele
kdénnen der Literatur (6) entnommen werden.
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Tab. 2: Beispiele flrdie GroBenordnung der Korrektionsfaktoren f; ; nach (2, 16).
Messgeometrien:
Punktquelle in 16 cm Entfernung vom Detektor;
Punktquelle auf der Detektorkappe;
1-Liter-Flasche (90 mm Durchmesser) auf der Detektorkappe;
1-Liter-Ringschale (Dicke der Ringschicht etwa 25 mm; innerer
Durchmesser 88 mm);
5 0,45-Liter-Ringschale (Dicke der Ringschicht etwa 15 mm; innerer
Durchmesser 80 mm);
Detektortypen:
A n-type Ge-Detektor, relatives Ansprechvermdgen 12,5 %;
B n-type Ge-Detektor, relatives Ansprechvermégen 25 %;

RWNR

Radionuklid Energie fi
in keV Al A2 A3 A4 A5 B1 B2
Co-60 1173 1,003 1,163 1,033 1,039 1,053 1,003 1,169
1332 1,003 1,171 1,034 1,041 1,054 1,004 1,175
Y-88 898 1,003 1,154 1,029 1,035 1,046 1,005 1,374
1836 1,003 1,178 1,035 1,049 1,067 1,006 1,403
Ba-133 81 1,005 1,300 1,054 1,052 1,071 1,008 1,684
276 1,003 1,274 1,028 1,038 1,052 1,09 2,297
303 1,002 1,161 1,015 1,020 1,027 1,008 2,054
356 1,001 1,128 1,012 1,017 1,023 1,006 1,693
384 0,999 0,906 0,989 0,985 0,977 1,000 1,169
Cs-134 605 1,004 1,252 1,050 1,063 1,085 1,005 1,249
796 1,005 1,265 1,049 1,055 1,075 1,005 1,258
1365 0,997 0,839 0,980 0,975 0,962 0,994 0,761
Eu-152 122 1,004 1,262 1,053 1,058 1,077 1,008 1,648
245 1,006 1,434 1,072 1,088 1,122 1,011 2,086
344 1,003 1,146 1,031 1,037 1,050 1,003 1,145
411 1,007 1,424 1,071 1,075 1,103 1,008 1,432
444 1,008 1,378 1,063 1,077 1,106 1,013 2,373
779 1,004 1,249 1,042 1,045 1,062 1,005 1,256
964 1,003 1,249 1,034 1,045 1,064 1,006 1,438

1085 0,999 0,940 0,994 0,992 0,987 1,001 1,177
1112 1,002 1,182 1,025 1,035 1,050 1,006 1,709
1408 1,003 1,208 1,027 1,038 1,054 1,007 1,740

Eine Auswahl haufig auftretender Summenlinien findet sich im Allgemeinen Kapitel
y-SPEKT/SUMESC dieser Messanleitungen.
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8 Korrektion der Selbstschwachung

Ein wesentliches Problem bei der Aktivitatsbestimmung in groBvolumigen Mess-
praparaten ist, dass diese oft eine andere chemische Zusammensetzung und vor
allem eine andere Dichte als das Kalibrierpraparat haben. Dadurch wird die Gam-
mastrahlung in Kalibrier- und Messpraparat unterschiedlich geschwacht, so dass
Korrektionen erforderlich werden.

Zur Beschreibung der Selbstschwachung werden der lineare Schwachungskoeffi-
zient us oder der Massenschwachungskoeffizient u-p ! verwendet (2, 17). Der line-
are Schwachungskoeffizient u; kennzeichnet die Wahrscheinlichkeit, mit der ein
Gammaphoton je Zentimeter Absorberdicke mit den Atomen des Absorbermate-
rials wechselwirkt; er wird in der Einheit m™! oder cm™! angegeben. Da der lineare
Schwachungskoeffizient proportional zur Dichte eines Materials ist, wird meist der
auf die Dichte p des Materials bezogene Massenschwachungskoeffizient x4 p* ange-
geben; er wird Ublicherweise in der Einheit cm?-g ! angegeben.

Flr den mittleren linearen Selbstschwachungskoeffizienten eines gegebenen Mess-

praparates, das aus Massenanteilen ri verschiedener Stoffe/Elemente besteht, gilt
Gleichung (36):

sz‘:i'#i (36)

Wird mit einem Kalibrierpraparat des Materials A kalibriert und besteht das Mess-
praparat aus einem Material B, berechnet sich der Korrektionsfaktor f, zur Bertck-
sichtigung der Unterschiede in der Selbstschwachung gemaB dem Prinzip des
Effizienztransfers (Abschnitte 4 und 6.3.3.3) durch Gleichung (37)

Hatt = H =

fy =

= (37)
fs(A)

b|‘b|
> w

Kommerzielle Software berechnet die Schwachungskorrektionsfaktoren nach Glei-
chung (37), wenn die Massenanteile der Hauptelemente oder besser die chemische
Zusammensetzung des Messpraparates bekannt sind (18, 19). Als Grundlage
werden Schwachungskoeffizienten aus der Literatur (17, 20) verwendet.

Bei Photonenenergien kleiner 100 keV ist dieser Effekt besonders ausgepragt. Da-
her ist bei der Aktivitatsbestimmung von z. B. I-129, Pb-210 oder Am-241 eine
Korrektion zwingend erforderlich. Oberhalb von 100 keV ist der Effekt von ge-
ringerer Bedeutung. In diesem Zusammenhang wird auf die Messanleitung G-y-
SPEKT-FISCH-01 verwiesen. Die Literatur bietet Tabellenwerke wie (21, 22) an, in
denen mittlere elementare Zusammensetzungen verschiedener Matrices zusam-
mengestellt sind.
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9 Aktivitatsbestimmung

Die Aktivitatsbestimmung eines Radionuklids erfolgt bei Ein- und Mehrliniennukli-
den auf unterschiedliche Weise. Die Berechnung der Aktivitaten von Einliniennuk-
liden werden in den Abschnitten 9.1 und 9.2 naher erlautert. Bei Mehrliniennuk-
liden ist die Aktivitatsbestimmung wesentlich komplexer (siehe Abschnitte 9.8 und
9.9). Bei der Bestimmung radioaktiver Stoffe in der Umwelt wird im Allgemeinen
die bezogene Aktivitat ermittelt, die sich aus der Aktivitat im Messpraparat ergibt.
Zusatzlich muss die Messunsicherheit angegeben werden.

Im Rahmen der Aktivitatsbestimmung miussen in Abhangigkeit des Anwendungs-
falls verschiedene Korrektionen wie Pile-up-, Totzeit- und Zerfallskorrektionen so-
wie Nulleffektbeitrage, Interferenzen oder Summations- und Escapelinien bertck-
sichtigt werden. In den nachfolgenden Abschnitten wird hierauf néhereingegangen.

9.1 Aktivitatsbestimmung nach nuklidspezifischer Kalibrierung

Die Aktivitat A eines Radionuklids wird nach nuklidspezifischer Kalibrierung (siehe
Abschnitt 6.3.1) gemalB Gleichung (38) berechnet:

N, £

A = (38)

& -ty

Darin bedeuten:

N, Nettoimpulsanzahl in der betrachteten Linie des Impulshéhenspektrums;

t,, Messdauer in s;

& Nachweisvermdgen flr Strahlung der betrachteten Energie in der Gesamtab-
sorptionslinie in Bq!:s;

f, Korrektionsfaktor flr Unterschiede in der Selbstschwachung
(siehe Abschnitt 8).

Als Messdauer ist die sogenannte ,live time" zu verwenden.

9.2 Aktivitatsbestimmung nach energiespezifischer Kalibrierung
Die Aktivitat A eines Radionuklids wird nach energiespezifischer Kalibrierung (siehe
Abschnitt 6.3.2) gemaB Gleichung (39) berechnet:

N, f-f

A = (39)

5r-py-t‘m

Darin bedeuten:
p, Emissionsintensitat flr die betrachtete Gammastrahlung;
fi  Korrektionsfaktor fir Summationseffekte (siehe Abschnitt 7).

9.3 Pile-up und Totzeitkorrektion

Die Signalverarbeitung eines Spannungsimpulses (siehe Abschnitt 2.3) in der Mess-
elektronik erfordert eine bestimmte Mindestdauer. Lauft wahrend dieser Zeit-
spanne ein weiterer Spannungsimpuls ein, so fuhrt dies zu einer Erhéhung (engl.
~pile-up") des sich in der Verarbeitung befindlichen Spannungsimpulses. Die
beiden gemeinsam registrierten Impulse fehlen im Impulshéhenspektrum in den
Gammalinien ihrer Photonenenergien (engl. ,pile-up losses™); stattdessen wird der
Summenimpuls einer héheren Photonenenergie zugeordnet (1, 3). Pile-up-Effekte
werden von moderner Elektronik in gewissem Umfang (siehe Hinweis im Abschnitt
9.4.1) automatisch korrigiert (engl. ,pile-up rejection™).
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Die gesamte Signalverarbeitungsdauer wahrend einer Messung wird Totzeit genannt
und steigt im Allgemeinen mit zunehmender Impulsrate an. Deshalb ist diese
Totzeit zu bericksichtigen, indem diese von der realen Zeitdauer der Messung
(engl. ,real time") zu subtrahieren ist (sog. Totzeitkorrektion). Die so erhaltene
Messdauer wird effektive Messdauer tn (engl. “live time”) genannt und fir die Aus-
wertung verwendet.

Bei dlteren Spektrometriemesseinrichtungen, die eine Totzeitkorrektion méglicher-
weise nicht automatisch durchfiihren, kdnnen diese Verluste mit Hilfe eines bei der
Messung mitlaufenden Impulsgenerators ermittelt werden (2, 23).

9.4 Zerfallskorrektionen

9.4.1 Korrektion des radioaktiven Zerfalls wahrend der Messung

Bei der Messung kurzlebiger Radionuklide mit Halbwertszeiten t., die vergleichbar
oder kleiner der Messdauer t,, sind, muss der Zerfall des zu bestimmenden Radio-
nuklids wahrend der Messung bertcksichtigt werden. Dazu sind die rechten Seiten
der Gleichungen (38) und (39) mit dem nach Gleichung (40) zu berechnenden
Zerfallskorrektionsfaktor

In2
7'tm

fy = — _ o fm (40)

- At
[—Inz‘tm] 1-e ™0
t
1-e r

zu multiplizieren. Damit ergibt sich die Aktivitat des Radionuklids zu Beginn der
Messung. A, wird dabei als Zerfallskonstante des Radionuklids r bezeichnet.

Anmerkung:

Liegen hohere Aktivitaten vor, die zu einer signifikannten Erhéhung der Totzeit fihren, ist
mit deutlichen Zahlverlusten zu rechnen, die durch die automatische Totzeitkorrektur nicht
mehr ausreichend korrigiert werden kdnnen. Ab einer Totzeit von etwa 30 % sind die Zahl-
verluste so hoch, dass keine quantitativ richtigen Ergebnisse erwartet werden kdnnen. In
diesen Fallen ist die Messung beispielsweise mit einer geringeren Probenmenge bzw. einem
groBeren Abstand zwischen Probe und Detektor durchzufliihren.

9.4.2 Korrektion des radioaktiven Zerfalls bezogen auf

einen Bezugszeitpunkt
Die Aktivitat zum Bezugszeitpunkt, z. B. auf den Zeitpunkt der Probeentnahme,
der um eine Zeitspanne t, vor dem Beginn der Messung liegt, wird durch Multipli-
kation der rechten Seiten der Gleichungen (38) und (39) mit einem weiteren Zer-
fallskorrektionsfaktor gemaB Gleichung (41) berechnet.

In2
. tA

f4 - e & — e’lr 7 (41)

9.4.3 Hinweise zu Zerfallskorrektionen bei Mutter-Tochter-Paaren

Wenn die Halbwertszeit des Tochternuklides wesentlich klirzer als die des Mutter-
nuklids ist, und der Bezugszeitpunkt der Aktivitaten in einer Umweltprobe deutlich
vor dem Beginn der Messung liegt, ist flir die Zerfallskorrektion die Halbwertszeit
des Mutternuklids zu verwenden (siehe Abschnitt 5.2 und Anhang E). Anderenfalls
wird die Aktivitat des kurzlebigen Tochternuklids deutlich tberschatzt.
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Zu den Mutter-Tochter-Paaren, die bei der Uberwachung radioaktiver Stoffe in der
Umwelt relevant sind, gehoéren z. B.

— Te-132 (t,=3,2d)/1-132 (t, = 2,3 h) und

— U-238 (t- = 4,47-10° a) / Th-234 (t, = 24,1 d),

— Ra-228 (t. = 5,75 a) / Ac-228 (t. = 6,15 h) sowie
— weitere aus den naturlichen Zerfallsreihen.

9.5 Nulleffektabzug

Nulleffektspektren missen regelmaBig aufgenommen werden, um Untergrundbei-
trage aus der Umgebung und Kontaminationen der Gammaspektrometriemessein-
richtung durch natirliche oderkilnstliche Radionuklide zu erfassen. Der zeitliche Ab-
stand zwischen Nulleffektmessungen hangt von der Art der Messaufgabe und der
Messorganisation des Labors ab. Die Nulleffektzahlrate Ry ist bei der Auswertung
des Impulshéhenspektrums nach Abschnitt 5 zu berlicksichtigen.

Die Messdauer der Nulleffektmessung sollte mindestens der zu erwartenden Mess-
dauer der Messpraparate entsprechen. Zudem sollten Nulleffektmessungen mit
Proben dhnlicher Zusammensetzung und vernachlassigbarer Eigenaktivitat durch-
gefuhrt werden, z. B. bei wassrigen Proben eine Nulleffektmessung mit destillier-
tem Wasser.

Details zu den im Impulshéhenspektrum des Nulleffekts auftretenden Linien und
zur Abhangigkeit der Nulleffektspektren vom verwendeten Detektor bzw. Spektro-
metertyp sind im Allgemeinen Kapitel y-SPEKT/NULLEF dieser Messanleitungen
beschrieben.

9.6 Interferenzen

In Impulshéhenspektren kdénnen sich die Gammalinien von Radionukliden, die
identische oder sehr dhnliche Gammastrahlungsenergien aufweisen, Uberlagern.
Dieser Effekt wird als Interferenz bezeichnet.

Grundsatzlich kénneninterferierende Gammalinien entweder vom zu bestimmenden
Radionuklid selbst oder von anderen im Messpraparat enthaltenen Radionukliden
stammen. Je besser die Energieaufldsung des Germaniumdetektors ist, desto ge-
ringer ist die Wahrscheinlichkeit des Auftretens von Interferenzen.

Wenn sich Gammalinien verschiedener Radionuklide Uberlagern, die noch weitere
Linien im Impulshéhenspektrum aufweisen, dann sollten ungestérte Linien zur Be-
rechnung der Aktivitat des Radionuklides genutzt werden. Mit der Aktivitat, die aus
ungestorten Linien ermittelt wird, und der bekannten Emissionsintensitat kann der
Zahlratenanteil des interessierenden Radionuklids in der Mehrfachlinie berechnet
und subtrahiert werden.

Im Allgemeinen Kapitel y-SPEKT/INTERF dieser Messanleitungen werden verschie-
dene Stérungen vorgestellt.

9.7 Summations- und Escapelinien

Neben den im Abschnitt 7 bereits diskutierten Korrektionen flir Koinzidenzsumma-
tionen kénnen in einem Impulshéhenspektrum infolge des Paarbildungseffektes
noch weitere Linien, sogenannte ,Single-Escapelinien® (SE) und ,Double-Escape-
linien" (DE), auftreten.

Unter Paarbildung wird die Erzeugung eines Elektron-Positron-Paares verstanden,
die durch Wechselwirkung von elektromagnetischer Strahlung einer Energie E, gro-
Ber als 1022 keV mit Materie wie dem Detektormaterial auftritt. Bei Energien von
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uber 4000 keV ist die Paarbildung der vorherrschende Wechselwirkungsprozess
von Gammastrahlung mit Materie.

Im Detektorkristall gebildete Positronen rekombinieren mit einem Elektron unter
diametraler Aussendung von zwei Gammaquanten mit einer Energie von jeweils
511 keV. Diese Gammaquanten kénnen ihrerseits den Detektor verlassen oder im
Detektor weitere Wechselwirkungen eingehen. Diese fihren entweder zur teilwei-
sen oder vollstandigen Absorption eines oder beider Gammaquanten:

— Wird eines der beiden Photon im Detektor nicht absorbiert, wird eine weitere
Linie bei einer Energie sichtbar, die durch Subtraktion der Energie von
511 keV von der eigentlichen Energie der Gammalinie erhalten wird
(Esge = E, - 511 keV). Diese wird Single-Escapelinie genannt.

— Wird keines der beiden Photonen im Detektor absorbiert, wird eine weitere
Linie bei einer Energie sichtbar, die durch Subtraktion der Energie von
zweimal 511 keV von der eigentlichen Energie der Gammalinie erhalten wird
(Epe = E, - 1022 keV). Diese wird Double-Escapelinie genannt.

Weitere Wechselwirkungen von Gammaquanten mit dem Detektormaterial fihren
zur Bildung von Rontgenstrahlung, die als sogenannte X-Ray-Escapelinien im Im-
pulshéhenspektrum erscheinen kdnnen (Exge = E, — Ex-ray)-

Detaillierte Erlauterungen finden sich in der Literatur (1), eine Auswahl typischer
Summations- und Escapelinien im Allgemeinen Kapitel y-SPEKT/SUMESC dieser
Messanleitungen.

9.8 Aktivitatsbestimmung von Radionukliden, die
Gammastrahlung mehrerer Energien emittieren

Zur Aktivitatsbestimmung von Radionukliden mit mehreren Gammalinien aus einem
komplexen Impulshdhenspektrum stehen verschiedene Verfahren zur Verfligung,
die angewandt werden, wenn eine Verringerung der Standardunsicherheit der Akti-
vitdat und damit der Nachweisgrenze zu erwarten ist.

Zwei davon werden nachfolgend vorgestellt: Zum einen das einfachere Verfahren
des gewichteten Mittelwertes, das auf den Fall interferenzfreier Linien eines ein-
zelnen Radionuklids beschrankt ist; zum anderen das universelle Verfahren mit
einem linearen Gleichungssystem, das sowohl fir ein als auch fir mehrere Radio-
nuklide mit mehreren Gammalinien, die sich gegenseitig stéren kénnen, angewen-
det wird.

9.8.1 Gewichteter Mittelwert der Aktivitat

Der gewichtete Mittelwert A, der Aktivitat eines Radionuklids wird aus den Aktivi-
tatswerten von m Einzellinien, die nach den Abschnitten 9.2 bis 9.7 ermittelt wur-
den, nach Gleichung (42) und dessen Standardunsicherheit nach Gleichung (43)
berechnet:

A=l (42)
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(43)

Dabei wird jedem Aktivitatswert A; jeweils ein Wichtungsfaktor w; zugeordnet.
Ublicherweise beruht der Wichtungsfaktor auf der Standardunsicherheit der aus
der Einzellinie berechneten Aktivitat und wird gemaB Gleichung (44) berechnet.

Yot (44)

’ UZ(AJ‘)
Dadurch werden Linien mit einer kleinen Standardunsicherheit starker gewichtet
als Linien mit gréBerer Standardunsicherheit.

Zur Berechnung des gewichteten Mittelwertes werden im Allgemeinen Einzellinien
ausgewahlt, deren Standardunsicherheiten der Aktivitat in vergleichbarer GréBen-
ordnung liegen. Dabei sollen folgende Randbedingungen erfiillt sein:

— keine Uberlappungen mit anderen Linien, auch nicht des Nulleffekts;
— moglichst ungestérter Untergrund unter der Einzellinie;
— Korrektion von Summations- und Selbstschwachungseffekten

(siehe Abschnitte 7 und 8).

Die Vorgehensweise zur Bestimmung des gewichteten Mittelwerts ist in Anhang B
ausgefuhrt.

9.8.2 Auswertung mit linearem Gleichungssystem

In einem Spektrum mit vielen Radionukliden, die jeweils mehrere Gammalinien
emittieren, kommt es im Allgemeinen zu Interferenzen (Linientberlagerungen). In
diesem Fall kénnen die Aktivitaten von Radionukliden nur mehr mit komplexeren
Verfahren, wie dem im Folgenden beschriebenen Verfahren mit Matrix-Algebra,
berechnet werden.

In einem Impulshdhenspektrum mitinsgesamtn,_Linien ist eine Anzahl von N Radio-
nukliden mit den jeweils gesuchten Aktivitaten A, (r = 1 ... N; Liste der im Impuls-
héhenspektrum betrachteten Radionuklide, im Folgenden als , Nuklidliste® be-
zeichnet) vorhanden. Fir jedes Radionuklid r werden geeignete Einzellinien aus-
gewahlt, die zu diesem Radionuklid gehoéren.

Anmerkung:

Kriterien bei der Auswahl geeigneter Einzellinien sind zum einen eine méglichst hohe Emis-

sionsintensitat der Gammalinie und zum anderen ein mdglichst geringer Beitrag an Inter-
ferenzen in der betrachteten Gammalinie.

Die Nettozahlraten der Gammalinien R, , (k = 1 ... n; ,Linienliste™) werden nach

Gleichung (45) mit Hilfe der Nachweiswahrscheinlichkeit ¢, und der Selbstschwa-
chungskorrektion £, , in Pseudoaktivitdten A« konvertiert:

A R - f.
Ak _ n, k 2,k (45)

&
k

Es kdnnen mehrere Radionuklide zur Pseudoaktivitat der Linie k beitragen, so dass
flr jede Linie k aus der Gesamtanzahl n_ der Einzellinien die Gleichung (46) auf-
zustellen ist:

N
Ak = 2 Mpr Ap =My g - Ap + My o - Ay + -+ My v - Ay (46)
r=1
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Die Koeffizienten M, . sind das Verhaltnis der Emissionsintensitat p, , , und des Kor-
rektionsfaktors fur Summationseffekte f; , , der Einzellinie k des Radionuklids r der
Nuklidliste und werden entsprechend Gleichung (47) berechnet:

My, = Pnkr (47)
fl,k,r

Die Koeffizienten M, ,, die nicht zur Pseudo-Aktivitat der betrachteten Linie k bei-
tragen, werden Null gesetzt.

Alle nach Gleichung (46) ermittelten Gleichungen ergeben zusammengefasst ein
lineares Gleichungssystem, das vereinfacht in Matrix-Schreibweise A = M A be-
schrieben werden kann. Die Matrix M besteht dabei aus n, Zeilen fir die Linien k
der Linienliste und N Spalten flir die Radionuklide der Nuklidliste.

Aus diesem Gleichungssystem kdénnen mit ,least squares"-Verfahren, die im An-
hang C.5 der Literatur (24) beschrieben sind, der Vektor der Aktivitaten A und
seine Kovarianzmatrix Ua berechnet werden. Daraus lassen sich die Aktivitaten A,
und die dazugehérigen Unsicherheiten u(A,) ablesen. Die Standardunsicherheiten
der Matrixelemente M, ,der Matrix M sind je nach Anwendungsfall einzubeziehen.

Dieses Verfahrenist Giblicherweise in Gammaspektrometriesoftware implementiert.

Anmerkung:

Furein Radionuklid rmit nur einer Gammalinie, die der Linie k im Spektrum entspricht und
interferenzfrei vorliegt, kann Gleichung (46) vom linearen Gleichungssystem separiert wer-
den, wodurch sich die Matrix vereinfacht. Damit ergibt sich die Aktivitat flr das betrachtete
Radionuklid r zu:

Rnk ~fik,r T2,k

Mi,r €k Py k,r

Diese Gleichung entspricht Gleichung (39) im Abschnitt 9.2.

9.9 Besonderheiten bei der Aktivitatsbestimmung natiirlicher
Radionuklide

Das Allgemeine Kapitel y-SPEKT/NATRAD dieser Messanleitungen behandelt detail-
liert die Messung naturlicher Radionuklide. Bei der Aktivitatsbestimmung natlr-
licher Radionuklide mssen in jedem Fall deren spezifische Eigenschaften berlck-
sichtigt werden. AuBerdem mussen Stérungen des radioaktiven Gleichgewichtes
durch physikalisch-chemische Prozesse anthropogenen und geogenen Ursprungs
erkannt und entsprechend korrigiert werden.

Drei Beispiele werden im Folgenden genannt:

— Beispiel 1: Flichtigkeit des Radons
Die Fluchtigkeit des Radons stellt ein messtechnisches Problem dar, wenn
Messpraparate gemessen werden mussen, in denen das radioaktive Gleich-
gewicht zwischen einem Mutternuklid und Tochternukliden vorausgesetzt
wird. Diese Voraussetzung ist fir die Tochternuklide, die aus dem Zerfall
des Radons entstehen, nicht ohne weiteres zu realisieren.

— Beispiel 2: Vielzahl an Gammalinien, auch bei niedriger Photonenenergie
Die vielen Linien, die von den Radionukliden der natlrlichen Zerfallsreihen
stammen, werden z. T. auch im niederen Energiebereich des Impulshéhen-
spektrums nachgewiesen. Hier ist die Bericksichtigung von Koinzidenzsum-
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mationskorrektionen (siehe Abschnitt 7) und von Selbstschwachungskorrek-
tionen (siehe Abschnitt 8) flir eine korrekte Aktivitatsbestimmung von ent-
scheidender Bedeutung.

— Beispiel 3: Stérungen des Gleichgewichtsverhéltnisses von U-238 und Th-234
Diese Stérung kann im Rahmen der Wasseraufbereitung auftreten. Durch
zeitversetzte Messungen, in diesem Fall nach einer Zeitspanne von 24 Tagen
(etwa einer Halbwertszeit des kurzlebigen Tochternuklids Th-234) kann die
Abweichung des radioaktiven Gleichgewichts dieser beiden Isotope ermittelt
werden.

9.10 Bezogene Aktivitat

Die Aktivitat A, des Radionuklids r im Messpraparat wird dann auf die Probe be-
zogen. Bei einem Bezug auf ein Volumen wird von der Aktivitdtskonzentration c,
gesprochen, bei einem Massen- oder Flachenbezug von spezifischer Aktivitat a,.

Neben den bereits beschriebenen Korrektionen muissen gegebenenfalls weitere
Korrektionen, die unabhangig von der Messung der Aktivitat sind, berucksichtigt
werden. Dies sind bekannte Verluste beispielsweise bei der Probeentnahme oder
Probenvorbereitung.

Die vollstandigen Gleichungen zur Berechnung der bezogenen Aktivitat eines Radio-
nuklids in einer Probe sind den jeweiligen Verfahren dieser Messanleitungen zu
entnehmen.

9.11 Messunsicherheit

Die Aktivitat oder bezogene Aktivitat ist mit einer beigeordneten Unsicherheit anzu-
geben. Je nach Anforderung ist dies entweder die Standardunsicherheit oder die
erweiterte Unsicherheit. Bei der erweiterten Unsicherheit wird der Wert der Stan-
dardunsicherheit mit einen Faktor k, Ublicherweise mit k = 2, multipliziert (25).
In die Berechnung der Standardunsicherheit des einzelnen Aktivitatswerts gehen
im Wesentlichen folgende Einzelbeitrage ein:

— die Standardunsicherheit der Nettoimpulsanzahl, basierend auf den Stan-
dardunsicherheiten der Brutto- und der Untergrundflache oder bei Peakfit die
Standardunsicherheit der Kurvenanpassung sowie die Beitrage aus dem
Nulleffektabzug;

— die Standardunsicherheiten der Radionukliddaten;

— die Standardunsicherheit der Nachweiswahrscheinlichkeit ¢ unter Berick-
sichtigung aller Unsicherheiten der bei der Kalibrierung nach Abschnitt 6.3
verwendeten EingangsgréBen;

— die Standardunsicherheiten jedes Korrektionsfaktors f; bis f,;

— verfahrensbezogene Standardunsicherheiten, wie Masse bzw. Volumen der
Probe.

In kommerzieller Spektrometriesoftware kénnen diese Beitrage optional bei der
Berechnung der Aktivitat bzw. bezogenen Aktivitat bertcksichtigt werden.
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10 Erkennungsgrenze und Nachweisgrenze

Die Erkennungsgrenze und die Nachweisgrenze werden nach (24) ermittelt. Grund-
lagen dazu sind auch in den Allgemeinen Kapiteln ERK/NACHWEISGR-ISO-01 bis
ERK/NACHWEISGR-ISO-03 dieser Messanleitungen zu finden.

Fir Messungen radioaktiver Stoffe und der externen Dosis im Rahmen des Inte-
grierten Mess- und Informationssystems (IMIS) wurden flir die Quantile der stan-
dardisierten Normalverteilungzum Fehler 1. Artund zum Fehler 2. Art die Faktoren
ki, = 3 und k;_; = 1,645 festgelegt.

Im Gegensatzdazu sind nach den Regeln des Kerntechnischen Ausschusses (KTA)
die Faktoren k;., = k;.; = 1,645 zu verwenden.

Bei kommerzieller Spektrometriesoftware missen die werksseitigen Voreinstellun-
gen gegebenenfalls angepasst werden.

Beispiele fir die Ermittlung der Erkennungsgrenze und der Nachweisgrenze sind
in Anhang C zu finden.
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Anhange

A Aktivitatsbestimmung eines Radionuklids durch
Auswertung einer Gammalinie

Im Folgenden wird das grundlegende Prinzip der Aktivitatsbestimmung eines Radio-
nuklidsin Fischasche durch Auswertung nur einer Gammalinie beschrieben. Das ent-
sprechende Rechenbeispiel findet sich im Verfahren G-y-SPEKT-FISCH-01.

Wurde eine Gammalinie des Radionuklids r mit der Nettozahlrate R, nachgewiesen,
wird die spezifische Aktivitat ar des Radionuklids r, bezogen auf die Feuchtmasse
(FM) der Fischprobe und den Zeitpunkt der Probeenthnahme nach Gleichung (A1)
berechnet:

ar =¢-Rpr = : e R (A1)

mit:

fy = ———
1-e 7rm

Darin bedeuten:

Rnr Nettozdhlrate der Linie des Radionuklids r in st;

7 verfahrensbezogener Kalibrierfaktor in Bg-s-kg!;

fi Korrektionsfaktor fur die Koinzidenzsummation;

f3 Korrektionsfaktor fur das Abklingen des Radionuklids r wahrend der Messung;
en Nachweiswahrscheinlichkeit in Asche in Bqt:s™;

p,r Emissionsintensitat der Gammalinie des Radionuklides r;

ma Masse der zur Messung eingesetzten Asche in kg;

gr Verhaltnis Feuchtmasse zu Aschemasse;

tn  Zeitdauer zwischen Probeentnahme und Beginn der Messung in s;

tm Messdauerins;

Ar  Zerfallskonstante des Radionuklids r in s,

Die Nettozahlrate fur die Linie des Radionuklids r ist gemaB Gleichung (A2) zusam-
mengesetzt:

Rn,r:Rb,r _RT,r_RO,r (AZ)

Darin bedeuten:

Ry, Bruttozahlrate der Gammalinie des Radionuklids r in s*;

R:. Linienuntergrundzdhlrate an der Gammalinie des Radionuklids r, z. B. als
Trapezuntergrundzéahlrate, in st;

Ror Nettozdhlrate an der Linie des Radionuklids r aus dem Nulleffektspektrum in s™.

Die Unsicherheit der Nettozahlrate u(Rn,) wird gemaB Gleichung (A3) ermittelt, die
zugehorigen Koeffizienten px nach Gleichung (A4):

U(Rn,r):\/#O'Rﬁ,rJr/‘l'Rn,r*'“Z (A3)
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mit den Koeffizienten:

1 R + R
po =0 wim i pg = RO 2R ) (R, (A4)
tm tm

Bei Verwendung eines Trapezverfahrens (linearer Untergrund) lasst sich der Aus-
druck fur y> gemaB Gleichung (A5) darstellen:

S PO T O N .
e T R ) e

Hierin bedeuten:
to Messdauer des Nulleffektspektrums in s;
b, bo FuBbreiten der Linien des Proben- und des Nulleffektspektrums, in Kanalen;

L, Lo Anzahl derjenigen Kanale, Uber die der Linienuntergrund jeweils links und
rechts von der Linie bestimmt wird, fir Proben- und Nulleffektspektrum;

Rt,0,r Linienuntergrundzahlrate der Linie des Radionuklids r im Nulleffektspektrum,
z. B. als Trapezuntergrundzahlrate, in s™.

(AS)

Gleichung (A5) gilt in sehr guter Naherung auch fir die empirisch berechnete Unter-
grundstufenfunktion.

Fir die Standardunsicherheit der Nettozahlrate u(R.,) folgt aus den Gleichungen
(A3) bis (A5):

|( ]'+RT’O’r~(1+ Po )(A6)
(tm to) to ( 2'LOJ

R R R b
T I T AL L Tr .[1+ ‘R, -
tm tm tm 2L

Falls keine entsprechende Linie im Nulleffektspektrum vorhanden ist, entfallen in
Gleichung (A6) die beiden letzten Terme.

Die relative Standardunsicherheit des verfahrensbezogenen Kalibrierfaktors ist nach
Gleichung (A7) zu ermitteln, wobei die Unsicherheiten der Zerfallskorrektionen ver-
nachlassigbar sind:

Urel ((0) = \/ur2e| (fl)"" ur-2e| (f3)+ ur2e| (EA)+ ur-2e| (py)+ ur-2e| (mA)+ ur-2e| (qF) (A7)

Die kombinierte Standardunsicherheit der spezifischen Aktivitat a- wird unter Ver-
wendung von Gleichung (A8) berechnet:

U(‘ar):(/"Rn,r'\/u,i|((/’)+u,i|(R n,r) (A8)
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B Aktivitatsbestimmung eines Radionuklids durch
Auswertung mehrerer Gammalinien

Im Folgenden wird das grundlegende Prinzip der Aktivitatsbestimmung eines Radio-
nuklidsin Fischasche durch Auswertung mehrerer Gammalinien beschrieben. Es be-
ruht auf der Berechnung des gewichteten Mittelwertes der Aktivitat nach Abschnitt
9.8.1. Das zugehdrige Rechenbeispiel findet sich im Verfahren G-y-SPEKT-FISCH-01.

Wurde eine Anzahl von m Gammalinien des Radionuklids r nach den Kriterien im
Abschnitt 9.8.1 ausgewahlt, wird die spezifische Aktivitat a- des Radionuklids r,
bezogen auf die Feuchtmasse (FM) der Fischprobe und den Zeitpunkt der Probe-
entnahme, nach der Gleichung (B1) berechnet:

etrta
& =M Ar = ———> A, (B1)

Mmp-4qF

Darin bedeuten:

ov verfahrensbezogener Kalibrierfaktor in kg;

f;  Korrektionsfaktor flir das Abklingen des Radionuklids r wahrend der Messung;
m, Masse der zur Messung eingesetzten Asche in kg;

gr Verhaltnis Feuchtmasse zu Aschemasse;

tn,  Zeitdauer zwischen Probeentnahme und Beginn der Messung in s;

A Zerfallskonstante des Radionuklids r in s,

Hierin ist A, die aus m Gammalinien als gewichteter Mittelwert berechnete Aktivitat
zum Zeitpunkt der Messung,

m
DA W mo,
=1 2 J
poo )y (82)
™ j=1U2(Aj)
W j
j=1

wobei die Standardunsicherheit u(A,) durch Gleichung (B3) gegeben ist:

(A )= | e | (B3)
Sw, S 5
j=1

j:luz(Aj)

Hierin zahlt der Index j die Linien ab. Die Aktivitdten A; der einzelnen Linien werden
analog zu Gleichung (A1) berechnet:
Rn,jT1,j

Aj=— =Ry j v

a5 Py,j

(B4)

Darin bedeuten:
®; verfahrensbezogene Kalibrierfaktoren in Bqg:s;
R.; Nettozéhlrate der Linie jin s?;
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en;  Nachweiswahrscheinlichkeit der Linie j in Asche in Bq*-s™*
(siehe Verfahren G-y-SPEKT-FISCH-01, Abschnitt 4.2.3);

P, Emissionswahrscheinlichkeit der Linie j;
fi;  Korrektionsfaktor fir Koinzidenzsummation der Linie j.

Die Varianzen der A; werden nach folgender Gleichung berechnet:

uz(Aj)zuz(Rn,j)-(pi+R§,j-u2((pj) (B5)
Werden die Nettozahlraten nach dem Trapezverfahren ermittelt, kdnnen ihre Stan-
dardunsicherheiten nach Gleichung (A6) berechnet werden. Wird dagegen ein Linien-
anpassungsverfahren (,,Fitten") daflir verwendet, andert sich in Gleichung (A6) der
das Trapezverfahren kennzeichnende Faktor (1 + b/(2-L)) in einen vom Anpassungs-
verfahren abhangigen Faktor fz, so dass gilt:

= n'jJr,uz,j (B6)
t

| (B7)
Lo

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

Rn,j tm
Rt jtm
abhangig. Sind die Nettozahlraten nahe der Nachweis- oder der Erkennungsgrenze,

kann fg durch einen festen Wert approximiert werden; siehe dazu das Rechenbeispiel
im Verfahren G-y—-SPEKT-FISCH-01, Abschnitt 5.2.2.

SchlieBlich wird die Standardunsicherheit der spezifischen Aktivitat wie folgt be-
rechnet:

u(ar):(PM'Ar'\/u|—2e|((/7M)+ur2e|(Ar) (Bs)
mit

et (o) = U2, (ma) + U2, (@) (89)
Anmerkung:

Die in diesem Abschnitt aufgeflihrten Rechnungen sind flir eine Nachrechnung von Hand be-
reits zu aufwandig; deshalb wird in dem dazugehdrigen Rechenbeispiel (siehe Verfahren
G-y-SPEKT-FISCH-01, Abschnitt 5.2.2) auf das Programm UncertRadio zurlickgegriffen. Dies
ist insbesondere deswegen erforderlich, weil der hier behandelte Fall bereits eine Anwendung
der linearen Entfaltung darstellt und somit die Ermittlung von Erkennungs- und Nachweis-
grenze iterativ verlauft.
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C Berechnung der Erkennungs- und Nachweisgrenzen
am Beispiel der Bestimmung der spezifischen
Aktivitaten von Cs-134 und Cs-137 in Fisch

Die Berechnungen der Erkennungsgrenze und der Nachweisgrenze erfolgen nach
(24). Bei Einlinienstrahlern (siehe Verfahren G-y-SPEKT-FISCH-01, Abschnitt 5.1.1)
kdénnen explizit Gleichungen flr die Berechnung der Erkennungsgrenze und Nach-
weisgrenze angegeben werden. Hierflir sind eine Excel-Datei sowie eine Projektdatei
zum Programm UncertRadio (siehe Verfahren G-y-SPEKT-FISCH-01, Abschnitte 7.3.1
und 7.3.2) auf der Internetseite dieser Messanleitung abrufbar.

Flr Mehrlinienstrahler (siehe Verfahren G-y-SPEKT-FISCH-01, Abschnitt 5.1.2) kén-
nen diese Gleichungen nur mehr rechnergestutzt geldst werden. Derzeit steht fur die
Berechnung eine Projektdatei zum Programm UncertRadio (siehe Verfahren
G-y-SPEKT-FISCH-01, Abschnitt 7.3.2) auf der Internetseite dieser Messanleitung
zur Verfigung.

Die Rechenbeispiele zu den im Folgenden beschriebenen Gleichungen finden sich im
Verfahren G-y-SPEKT-FISCH-01.

C.1 Berechnung der Erkennungs- und Nachweisgrenze fiir die
spezifische Cs-137-Aktivitat

Zur Berechnung der Nachweisgrenze a¥ wird zunéchst die Erkennungsgrenze der
spezifischen Aktivitat des Radionuklids a; nach Gleichung (C1-1) ermittelt:

1
a:: @ Ki_g \NH2 =0 Ky, ‘\/_'(RT,r+RO,r)+u2(RT,r)+u2(R0,r) (C1-1)

tm

Damit lasst sich die Nachweisgrenze af nach Gleichung (C1-2) berechnen:

(C1-2)

2 2
9=1 _kl—ﬂ rel((p)
2

kl—ﬁ (

v o= 1+ T i)
2-a, Lth
Dabei bedeuten:
ki, Quantil der Standardnormalverteilung zum Fehler 1. Art;
K1 Quantil der Standardnormalverteilung zum Fehler 2. Art.
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C.2 Berechnung der Erkennungs- und Nachweisgrenze fiir die
spezifische Cs-134-Aktivitat

Die Erkennungsgrenze fur Mehrlinienstrahler Iasst sich noch direkt berechnen, wah-
rend die anschlieBende Berechnung der Nachweisgrenze bereits Iterationen erfor-
dert. Einzelheiten kédnnen dem Allgemeinen Kapitel ERK/NACHWEISGR-ISO-01 die-
ser Messanleitungen entnommen werden.

Die Erkennungsgrenze fir die spezifische Cs-134-Aktivitat wird nach Gleichung
(C2-1) berechnet:

* 1
ar=Kig - om-UA=0)=Kki s 0y- n (C2-1)
2R
. 2 Tl
tm

Die Nachweisgrenze fur die spezifische Cs-134-Aktivitat wird nach Gleichung (C2-2)
abgeschatzt.

al~a '+ kl,ﬁ~u(af') (C2-2)

mit der iterierten Standardabweichung u (a{"):

(C2-3)
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D Grundlagen zu Korrektionsfaktoren fiir
Koinzidenzsummation

In Abschnitt 7 werden die Korrektionen zur Koinzidenzsummation allgemein beschrie-
ben. FUr den in Abschnitt 6.3.3.1 behandelten einfachsten Fall der Bestimmung einer
Liniennachweiswahrscheinlichkeit ist in Gleichung (31) ein Korrektionsfaktor zu
erganzen. Auf die Herleitung dieses Korrektionsfaktors wird in diesem Anhang am
Beispiel einer Punktquelle ausfihrlich eingegangen.

Hinweis:

Informationen zu den hier enthaltenen kernspezifischen Daten finden sich im Allgemeinen

Kapitel KERNDATEN dieser Messanleitungen. Fir weiterfihrende Erlauterungen zu den im
Folgenden verwendeten Begriffen wird auf die Literatur (27) verwiesen.

In diesem Anhang gilt fir die verwendeten Indizes folgende Nomenklatur:

— Kernniveaus des Tochternuklids — in Abbildung D-1 das Radionuklid Sr-88 —
werden mit dem Buchstaben j gekennzeichnet. Der Wert j = 0 beschreibt den
Grundzustand. Alle weiteren Werte von j kennzeichnen die angeregten Zu-
stande.

— Ubergénge verkniipfen immer zwei Niveaus. So wird beispielsweise der Uber-
gang vom Niveau j = 2 auf das Niveau j = 1 durch das Indexpaar (2 > 1)

ausgedrickt.
» E‘C/ 0 88
S Y
& §° 0,943
o S 2734 o~
2
898 keV ©
& 0,057
v o7 1836 7
1 (PUJ)
1836 keV
VI 4 0
0 (keV)

885r

Abb. D-1: Zerfallsschema von Y-88 nach Elektroneneinfang (engl. ,electron
capture", EC).
Die schrag gestellten Zahlen stellen die Werte der Gamma-Emissions-
intensitaten der Niveauubergange 1 bzw. 2 zum Grundniveau 0 dar.
Pir; ist die Wahrscheinlichkeit fur die Besetzung der Kernniveaus des
Tochternuklids nach Elektroneneinfang des Mutternuklids Y-88.
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Zum besseren Verstandnis der nachfolgenden Abschnitte werden in Tabelle D-1 die
wichtigsten verwendeten Symbole und ihre Bedeutung aufgelistet.

Tab. D-1: In Anhang D verwendete Symbole und ihre Bedeutung

Symbol | GroBe Symbol Quantity

nach (27)

k>1 Niveaulbergang von k nach / -- level transition from k to /

Pk Emissionsintensitat fir Gamma- I gamma emission intensity
strahlung

PCcEk > Emissionsintensitat des Konver- Ice conversion electron emission
sionselektrons intensity

Pgisi Gammaulbergangswahrschein- Pyq total transition probability for
lichkeit a gamma transition including

conversion electrons

Atk totaler Gammakonversionskoeffi- a total internal conversion
zient coefficient

Xk Verzweigungsverhdltnis; definiert | -- branching ratio, defined by
durch Gleichung (D4) equation (D4)

Xj,, k Produkte von Verzweigungswahr- | -- product of branching ratios of
scheinlichkeiten einer Folge von a transition sequence;
Niveaulibergangen; definiert defined by equation (D6)
durch Gleichung (D6)

Pk Wahrscheinlichkeit fiir den Uber- Py, Pg, P, transition probability for an
gang zum Kernniveau j infolge alpha, beta or an electron
einer Kernumwandlung (engl. capture transition feeding the
Jlevel feeding probability™) level j

Pc,; Kaskadenwahrscheinlichkeit; -- probability of a transition
definiert durch Gleichungen (D8), cascade; defined by
(D9) equations (D8), (D9)

Po,(E) Wahrscheinlichkeit, dass pro Kern- | -- probability for detecting a
umwandlung eines Radionuklids r count in the gamma peak at
ein Ereignis in der Gammalinie der the energy E per decay of a
Energie E im Impulshdhenspek- radionuclide r
trum registriert wird

Epks | Liniennachweiswahrscheinlichkeit -- peak efficiency for a gamma
eines Gammaphotons photon

Etm>n totale Nachweiswahrscheinlichkeit | -- total efficiency for a gamma
eines Gammaphotons photon
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D.1 Physikalische Grundlagen

Fur ein Radionuklid mit komplexem Zerfallsschema werden die Grundlagen des Effekts
der Koinzidenzsummation flir den einfachen Fall einer Punktquelle erlautert (26).
Effekte aus der Rontgenstrahlung werden im Weiteren vernachlassigt.

Infolge der Kernumwandlung des Mutternuklids wird mit einer Wahrscheinlichkeit
P.r; (engl. ,level feeding probability") ein Kernniveau j des Tochterkerns erreicht.
Von diesem Kernniveau ausgehend geht der Atomkern in einer Kaskade von in ex-
trem kurzer Zeit aufeinanderfolgenden Ubergdngen in das Grundniveau 0 (ber. Da
sich die Ubergdnge im Allgemeinen von einem Anfangsniveau aus zu verschiedenen
darunter liegenden Niveaus verzweigen kénnen, sind viele Kaskadenwege durch das
Niveauschema mdglich. Sie unterscheiden sich vor allem darin, ob ein oder mehrere
Gammaphotonen emittiert werden kénnen.

Im Folgenden werden Niveauibergange, bei denen ein Gammaphoton emittiert wird,
als Ubergang k- I gekennzeichnet, solche ohne Photonemission als Ubergang m->n.
Ein Gammaulbergang liegt dann vor, wenn das Niveau j in ein darunter liegendes
Niveau i/, wobei i kleiner j ist, Gbergeht und dabei entweder ein Gammaphoton oder
ein aus der Elektronenhllle des Tochterkerns freigesetztes Konversionselektron
(engl. ,conversion electron®, CE) emittiert wird. Die Summe der beiden Emissions-
intensitaten wird als Gammaulbergangswahrscheinlichkeit Py, 5, definiert (27):

Py, k1 =Py,k—s1 + PCE, k-1 (D1)

mit
P,k Emissionsintensitat fir Gammastrahlung beim Ubergang k> 1;
Pcex -~ Emissionsintensitdt des Konversionselektrons beim Ubergang k> 1.

Der totale Gammakonversionskoeffizient «a.,, fir den Ubergang k-1 ist in Glei-
chung (D2) beschrieben:

PCE, k-1
At k1= e (D2)
Py ki

Damit kann die Emissionsintensitat fur Gammastrahlung gemaB Gleichung (D3) an-
gegeben werden:

Py, k1
D, kg =Lkt (D3)

1+ ag ko

Der Faktor (1 + a.x,)* gibt die Wahrscheinlichkeit an, dass bei einem Gammadtiber-
gang ein Gammaphoton emittiert wird.

Erfolgen von einem Kernniveau k aus mehrere Ubergénge zu verschiedenen darunter
liegenden Niveaus m (einschliesslich /), wird das Verzweigungsverhaltnis flr den
Ubergang k> x5, mit Gleichung (D4) beschrieben:

Xk_)/:—mit ZXk*)/:]. (D4)
/
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Der im Nenner stehende Ausdruck gibt die Summe der Wahrscheinlichkeiten aller
vom Niveau k abgehenden Ubergdnge an. Diese wird mit der Summe der Wahr-
scheinlichkeiten derjenigen Ubergénge gleichgesetzt, mit denen das Niveau k von
Niveaus j > k erreicht werden kann, d. h. nach Besetzung der Niveaus j > k durch
Kernumwandlungen und anschlieBend kaskadenartig erfolgenden Ubergdngen zum
Niveau k. Die Gleichsetzung lautet:

D Pokosm =D P Xj K (D5)
m j=2k

Weiterhin gibt

Xjok = 20X g, 5o Xjon,jo2 X3,k (D6)

7
in symbolischer Schreibweise die Produkte von Verzweigungswahrscheinlichkeiten
an, summiert Uber eine Anzahl J; der mdglichen von j > k nach k fihrenden Teil-

kaskaden.

Fir das Grundniveau k = 0 gilt dabei: x; ,=1.

Damit wird - bis auf eine Ausnahme - ausgedriickt, dass von einem Niveau j
ausgehend durch Kaskadenlbergange immer das Grundniveau erreicht wird. Diese
Ausnahme liegt vor, wenn innerhalb der Kaskade eins der Niveaus metastabil ist und
die Kaskade damit bei diesem Niveau abbricht.

Aus den Gleichungen (D4) und (D5) folgt eine Beziehung (D7) zur Berechnung der
Gammaulbergangswahrscheinlichkeit:

Pkt =Xk ZPLF,j'Xj,,,k (D7)
j>k

Dabei wird deutlich, dass der Ubergang k> / in der Gesamtheit der Ubergédnge k> m
enthalten ist.

Wird nach einer Kernumwandlung das Niveau j erreicht, wird die Wahrscheinlichkeit
einer von diesem Niveau bis zum Grundniveau 0 verlaufenden Kaskade C, unabhan-
gig davon, ob dabei Gammaphotonen emittiert werden oder nicht, als Kaskaden-
wahrscheinlichkeit Pc; bezeichnet. Sie wird nach Gleichung (D8) berechnet:

Pc,j =PLr,j Xjsj1 - Xj15j-2 X150 (D8)

Im Falle verschiedener von demselben Niveau j ausgehender Teilkaskaden, d. h. Ver-
zweigungen, wird dartber summiert und es gilt Gleichung (D9):

Pc,i =P,y D Xjom Xmom1 Xm1sm-2 " X150 = Pir,j Xj,0 = PLr,; (D9)
m
(0<m<7J)

Es ist dabei zu beachten, dass in Gleichung (D9) alle Verzweigungen, die jeweils von
mehreren Niveaus ausgehen kdnnen, bericksichtigt werden miuissen.

Im Folgenden wird die absolute Wahrscheinlichkeit Py (E), dass pro Kernumwand-
lung eines Radionuklids r ein Ereignis in der Gammalinie der Energie E,,;im Impuls-
héhenspektrum registriert wird, explizit hergeleitet. Das Produkt von Py ((E) und der
Aktivitat A des Praparats ergibt die in der Gammalinie bei der Energie E zu erwar-
tende Zahlrate.
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Zu beachten ist der Unterschied zwischen dieser Wahrscheinlichkeit und dem mit der
Liniennachweiswahrscheinlichkeit gebildeten Produkt ¢, - p,. Bei der Definition der
Liniennachweiswahrscheinlichkeit ¢, wird nur betrachtet, dass ein Gammaphoton aus
der Kernumwandlung den Detektor entweder erreicht und nachgewiesen wird oder
nicht. Daflr ist vor allem die Geometrie der Messandordung von Bedeutung. Die
Wahrscheinlichkeit Pp (E) jedoch bezieht zusatzlich auch die Vorgange ein, die nach
der Kernumwandlung im Tochterkern ablaufen. Es kdnnen gleichzeitig ein Photon,
oder mehrere Photonen in Koinzidenz emittiert werden. Der zweite Fall fihrt zu
veranderten Zahlraten. Das Verhaltnis Py (E) zu p,(E) stellt demnach eine Nachweis-
wahrscheinlichkeit ¢(E) dar. Deren Wert weicht von ¢,(E) ab und wird auch als beo-
bachtete Nachweiswahrscheinlichkeit bezeichnet (engl. ,apparent efficiency").

Pp, ()

p ,(E)

&p,app (E) = (D10)

Ausgangspunkt der Herleitung von Py (E) ist die Gleichung (D3). Die gemaB Glei-
chung (D3) ermittelte Emissionsintensitat fir Gammastrahlung p, ., wird nun mit
der Nachweiswahrscheinlichkeit ¢, x5, des beim Ubergang k- / emittierten Gamma-
photons in der Gammalinie bei der Energie E,,, multipliziert. Das so erhaltene Pro-
dukt ist in Gleichung (D11) dargestelit.

&
p,k—/ Xk
Pyk—iépk—i =Pgrsi = “Epkolt D PR Xk (D11)
ltagsy) 1+agiy ik

Fir den Nachweis dieses Gammaphotons in der Gammalinie bei der Energie E,,
muss aber die folgende Bedingung erfillt sein: Es dlurfen aus keinem der anderen
Ubergénge derselben Kaskade gleichzeitig weitere Gammaphotonen emittiert wer-
den. Dies bedeutet, dass die Nachweiswahrscheinlichkeit des Gammaphotons und
die Wahrscheinlichkeiten, dass kein anderes Gammaphoton emittiert wird, zu mul-
tiplizieren sind. Dieser Zusammenhang wird in Gleichung (D12) beschrieben:

1] ‘ )
Xk ft,m-n
Po,r(E) = | —* 2oy o > Pie, X5,k "} [T xmon-j1- |} (D12)
1+at,kﬁ/ j>k m-n L 1+at,m»n}
L#k—ﬂ J
mit

gvm>n totale Nachweiswahrscheinlichkeit eines Gammaphotons beim Ubergang
m - n mit der Energie E,,, .

Der Index m—>n # k- unter dem Produktzeichen kennzeichnet diejenigen Kaska-
denlbergange, bei denen kein Gammaphoton emittiert wird.

Der Ausdruck & 5, (1 + aix /)t ist die Wahrscheinlichkeit, dass ein Gammaphoton
beim Ubergang m - n an jeder Stelle unterhalb der zu diesem Ubergang gehdrenden
Energie im Impulshéhenspektrum registriert werden kann. Die Wahrscheinlichkeit,
dass dieses Photon nicht registriert wird, ist dementsprechend gleich
[1 ~ Etm>n (1 + at,k%l)-l]-

In Gleichung (D11) muss allerdings dahingehend korrigiert werden, dass die in x;
enthaltenen Produkte nur in dem Produkt der x,,5, in der rechten eckigen Klammer
in dieser Gleichung auftreten durfen. Dafur wird zunachst die Wahrscheinlichkeit fur
eine einzelne der vielen mdglichen Kaskaden C, die von einem Nivau j > k ausgehen,
nach Umstellung von Gleichung (D12) in Gleichung (D13) dargestellt:
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£ &
p,k—1 ( t,m—n ]
PD,r,C,j = PLF,j'Xjﬁjfl o Xk X -1 X100 T L177| -
1+at:k‘>/ m-on=#k-—| 1+at:m‘>”} (D13)
& £
p,k—1 ( t,m-n w
:PC,j'i' |1_7‘
1+at,k—>/ mon=k-ol\ 1+0‘t,m—>n)

Diese muss dann noch lber die Niveaus j und die moéglichen Wege C der Kaskaden
von j dber k und / nach 0 summiert werden, um zur Gleichung (D14) zur Berechnung
der gesuchten Wahrscheinlichkeit Py .(E) zu gelangen (C ist von j abhangig):

gt,man (D14)

PD,r(E):ZZPC,j’M' H 1 -
i C

| |
1+atrk—>/ monzk—i\ 1+at,m—>n)

Werden nun innerhalb einer Kaskade zwei oder mehr Photonen gleichzeitig emittiert,
ist die vorstehende Gleichung zu erweitern:

| ( gkt | [ comon |

|| |

|| , |

Po,(E) =3 Pc,i1 [1 | IR |1 - ——————] (D15)
C,j L’“”Llﬂ“atk—wﬂ Lm—>n¢k L 1+at,m_>,,”

Das Produkt in der linken eckigen Klammer stellt den Beitrag koinzident emittierter

Gammaphotonen zur Gammalinie bei der Energie E

E=>Ex, (D16)

k—>1

im Impulshohenspektrum dar und wird dann als Summationsgewinn (engl. ,sum-
ming-in“) interpretiert, wenn die Summe E gerade der Energie eines anderen Uber-
gangs entspricht. Allerdings ist die Wahrscheinlichkeit, dass zwei gleichzeitig emit-
tierte Gammaphotonen im Detektor nachgewiesen werden, aufgrund der Produkt-
bildung kleiner Liniennachweiswahrscheinlichkeiten bereits relativ gering.

Die Faktoren [1 - ¢ msn (1 + atmsn)t] in Gleichung (D15) sind kleiner als 1. Ihr
Produkt verkleinert damit die Wahrscheinlichkeit des Nachweises des Photons, cha-
rakterisiert durch das Produkt in der linken eckigen Klammer. Dieser Effekt wird als
Summationsverlust (engl. ,summing-out") bezeichnet. Zur Veranschaulichung nimmt
man an, dass bei einem der Ubergdnge m->n doch ein Photon mit der Energie E,,,
emittiert wirde. Dadurch wirde die Impulshdéhe der dem ersten Faktor zugeordneten
Photonen der Energie E um einen Anteil der Energie E,,, erhdht. Das bedeutet, dass
der zur erhéhten Impulshéhe gehérende Impuls oberhalb und damit auBerhalb der
zu E gehoérenden Linie registriert und damit in der Linie fehlen wirde.

Wird anstelle einer Punktquelle eine Volumenquelle betrachtet, muss Gleichung
(D15) Uber das Volumen gemittelt werden. Damit wird Gleichung (D17) erhalten:

Ep, k1 ) (1_“1’"——)”“(1\/ (D17)

| ||
_ LT ]
PD r(E) ZPCJ 4 ([Lk_)/L]-ﬁLatka/JJ I_m—>n¢k—>lL 1+at,manJJ

Die Berechnung dieser Gleichung erfordert aufwandige Monte Carlo-Verfahren.

Treten beim Zerfall auch Réntgenquanten auf, wird die Struktur der hier erlduterten
Zusammenhange deutlich komplexer.
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D.2 Korrektionsfaktoren

Der Korrektionsfaktor flir Koinzidenzsummation wird im Fall einer Punktquelle flr
eine betrachete Gammalinie der Energie E in Gleichung (D18) definiert:

ep(E)-p,(E)  (E)
fe = 2 e (D18)
PD,r(E) €p, app (E)
Diese Gleichungen werden im Folgenden angewendet, um die Korrektionsfaktoren

fir die Radionuklide Co-60 und Y-88 zu ermitteln, deren Tochterkerne insgesamt
zwei Kernnivaus Uber dem Grundniveau aufweisen.

Bei Co-60 fuhrt der Zerfall praktisch immer auf das Niveau 2, so dass das Niveau 1
nur von dort aus erreicht werden kann. Die Korrektionsfaktoren lauten in diesem
Fall:

1

fer =fe 251 =
1 €t,150

l+ati,0
(D19)
1

feo = fe 150 =
1 €t,2 51

1+ D251
Bei Y-88 fuhrt der Zerfall mit Wahrscheinlichkeiten von 0,943 und 0,057 sowohl auf

das Niveau 2 als auch auf das Niveau 1, so dass sich die Gleichung flr fz, andert
(siehe Abschnitt 7.1, Abbildung in Abschnitt D.3 auf der nachsten Seite):

1

fe1 = fE,2»1 =
1 €t,150

l+ayy,0

(D20)
1

fEa=TE 150 =
g,2—>1
1-—"——e¢2.1

g,1-50
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Am Beispiel von Y-88 wird die Ermittlung der Ubergangswahrscheinlichkeiten und
der sich daraus ableitenden Korrektionsfaktoren bei zwei auftretenden Gammalinien

gezeigt.

Die in Nukliddatenbanken hinterlegten nuklidspezifischen Daten fur Y-88 sind
Tabelle D-2 zusammengestellt, die daraus abgeleiteten Daten in Tabelle D-3.

in

Tab. D-2: Gammadaten flr Y-88 aus Literatur (27)

k->1 Pir E Py Atk (1 + aws)™ | p,

in keV

2~>1 0,943 898,04 0,937 3,07E-04 | 0,99969 0,937

1->0 0,057 1836,07 | 0,9938 1,63E-04 | 0,99984 0,99346
2->0 0,943 2734,13 | 0,00608 1,24E-04 | 0,99988 0,00608
Tab. D-3: Abgeleitete Daten flir Y-88

k=>1 E (1 + aees)t [Xess &(E)

in keV

2>1 898,04 |0,99969 0,937/(0,937+0,00608)=0,99355 0,094644
1->0 1836,07 |0,99984 0,9938/0,9938=1,0 0,075176
2->0 2734,13 |0,99988 0,00608/(0,937+0,00608)=0,0064470

Zur besseren Veranschaulichung der Beispielrechnung wird an dieser Stelle das
Y-88-Zerfallsschema aus Abbildung D-1 noch einmal gezeigt:

898 keV

h 2

1836 keV

88Gr

(keV)
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D.3.1 Korrektionsfaktor fiir die 898-keV-Linie

In einem Impulshéhenspektrum wird das Photon aus dem Ubergang 2 - 1 nur dann
bei der Energie von 898 keV angezeigt, wenn das Photon aus dem Ubergang 1 > 0
nicht zeitgleich detektiert wird. Die diesen beiden Bedingungen zugeordneten Wahr-
scheinlichkeiten werden als Produkt in der folgenden Gleichung zur Berechnung der
Detektionswahrscheinlichkeit des Photons mit der Energie von 898 keV dargestellt:

Niveau j = 2:
S IR I
Pp,y-gg (898 ) = > Pc ; } | “pikol |I} | 1- fumon |I =
j=2 Lk_nzz_u L1+atk_)/” Lm—>n:1—>ok 1+atm—>nJJ
¢p,251 ( £t,1-50 \ ( £t,1-50 W
=P —— |1-———[=Py 251 "ép,251 |1 - ———|
1+at,2»1 L 1+at,1%0J 1+at,1»0J

Im vorliegenden Fall kann mit Hilfe der Gleichungen (D3) und (D7) die Emissions-
intensitat der Gammalinie folgendermafBen beschrieben werden:

X251 D PlF2 X2,
Pg, 2551 I Plr2 X251 X150 Pc 2
Py 251 = = = =

L+ag 2,51 1+ag 251 1+ag 251 l+ag 51

Durch Einsetzen von Ppy.g5(898) in Gleichung (D18) wird die in Gleichung (D20)
beschriebene Formel flr fz; erhalten:

fgog = . = =
(

|( €t,150

L 1+0‘t,1—>0J

L+at150

Mit den Werten aus den Tabellen D-2 und D-3 betragt der Wert des Korrektions-
faktors fgog:

1 1 1
f898 = (1836 ) = = = 1,0813
&
1- 82777 1-0,99984 -£,(1836 ) 1 -0,99984 -0,075176

1+ay,150
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D.3.2 Korrektionsfaktor fiir die 1836-keV-Linie

Bei der Berechnung des Korrektionsfaktors fur die 1836-keV-Linie setzt sich die
Detektionswahrscheinlichkeit der Photonen mit der Energie von 1836 keV aus zwei
Termen zusammen, die beide Kaskaden, aus denen die Photonen emittiert werden,
reprasentieren:

— Kaskade 1 (Term 1): Das Niveau j = 1 wird direkt beim Y-88-Zerfall besetzt.
Der Ubergang erfolgt somit von 1 - 0.

— Kaskade 2 (Term 2): Das Niveau j = 2 wird direkt beim Y-88-Zerfall besetzt.
Das Photon aus dem Ubergang 1 - 0 bei einer Energie von 1836 keV wird nur
dann angezeigt, wenn das Photon aus dem Ubergang 2 - 1 nicht zeitgleich
detektiert wird.

Die Detektionswahrscheinlichkeit Pp y.55(1836) wird vollstandig mit nachfolgender
Gleichung als Summe zweier Terme beschrieben:

2

F
PDly_88(1836):ZPC,j-I T |
L

|
j=1 kol-1->0)\ 1+t k1)

Der Term fur Niveau j = 1 lautet:

&
p,1 -0
Pp,y-gg (1836 )= Pc 4 - ———
1+ag150

Anmerkung:
Fiar j = 1 entféallt der Faktor in der zweiten eckigen Klammer, da das Niveau 2 in diesem Fall
nicht beteiligt ist.

Der Term flr Niveauj = 2 (m=>n = 2> 1) lautet:

&
Pp,y_gg (1836 ) = Pc &( __ft2otl

| |
L+agis,o | l+ags 1)

Die gesamte Detektionswahrscheinlichkeit Pp,v-ss(1836) setzt sich aus
— den Einzeltermen der beiden Besetzungsniveaus,
— der Beziehung Pc; und P¢; nach Gleichung (D8),
— den Beziehungen P, ; und P¢; nach Gleichung (D7)

Pg,251 =PLF2 X251 X150

Pg,150 =PLF1 - X150 * PLF,2 - X251 - X150

Zusammen.
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¢p,1 -0 €p,1 50 £¢,2 51
Pp,y_gg (1836 )= Py - — " 4 Pp 5 - — [ 1- i ]:
1+ay1,0 1+ay150 L 1+06t,2—>1J
& &£
p,1->0 ( ( t,2->1 ))
=—— |PcatPcop | l-—— =
1+ag150 ltays 1)
& &
p,1->0 ( t,2->1 ))
=——— | PF1 X150+ PF2 X2n1 X101l ———— =
1+at11%0 L 1+at,2~>1J
£p,1 50 (P p Plro2 - X251 X150 'gt,2—>11
= FtF1 X150 T FLF2 X251 X150 — =
1+ayg1,0 L l+agr 51 J
& &
p,1->0 ( t,2->1 W
=—— 1 Pg150 " Pgo251 —
1+ag150 L 1+0‘t,2ﬁ1J

Mit

Pg,lﬁO

p,(E)=

1+ay150

und einigen Umformungen und Ersetzungen wird der Korrektionsfaktor fe aus Glei-
chung (D18) zum Korrektionsfaktor in Gleichung (D20):

f SP(E) py(E)_ gp(E) py(E) _
1836 = = =
PD,r(E) €p,1 50 ( ‘t,251 W
“1Pg,150 = Pg,251
1+Olt,14)0 L 1+at,2~>1J
Pgi-0
gp(E) 9,1—
~ l+agis0 ~
o (E) srpn1 |
1 Pg,150 = Pg,251
1+0!t’1*>0 L 1+at,2—)1J
_ Pgis0 ~ Pgi1-0 -
€t,2 51 P -P &
Pg,l%O — Pg,Z%l PR g,1-0 y,2—>1 t,2-1
1 T2 51
1
N P
y,2—>1
1- T2 51
Pg,1—>0

Mit den Werten aus den Tabellen D-2 und D-3 betragt der Wert des Korrektions-
faktors figss:

f = = 1,098
1836 0,937
1- 227 .0,094644

0,9938
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E Anwendung spezieller Radionuklidbibliotheken fiir
naturliche Radionuklide

In einigen Fallen kénnen Radionuklide der natirlichen Zerfallsreihen, die keine Gam-
mastrahlung emittieren, gammaspektrometrisch nur indirekt Gber ihre Folgenuklide
bestimmt werden. Bei diesen Messungen muss sichergestellt werden, dass das radio-
aktive Gleichgewicht zwischen Mutternuklid und den zu messenden Tochternukliden
besteht.

In Umweltproben kann das radioaktive Gleichgewicht aufgrund der unterschiedlichen
chemischen bzw. biochemischen Eigenschaften der betreffenden Elemente gestort
sein. Ein Beispiel hierflr ist die unterschiedliche Ldslichkeit von Radium und Thorium
in Wasser. Zudem kann eine Stérung des radioaktiven Gleichgewichtes bei der
Probeentnahme, z. B. durch Verwendung von Filtermaterialien, bewusst oder unbe-
wusst herbeigeflhrt oder durch das Entweichen von Radon hervorgerufen werden.

Im Folgenden soll an zwei Beispielen die Verwendung unterschiedlicher Halbwerts-
zeiten flr ein- und dasselbe Radionuklid erlautert werden.

E.1 Betrachtung der Radionuklide Pb-214 und Bi-214

Wenn zur Bestimmung eines Mutternuklids die Radionuklide Pb-214 und Bi-214 heran-
gezogen werden, mussen je nach Anwendungsfall (siehe Tabelle E-1) unterschied-
liche Halbwertszeiten zugrunde gelegt werden. Fir jeden Anwendungsfall ist deshalb
eine eigene Radionuklidbibliothek anzulegen:

— Bestimmung von Ra-226;

— Bestimmung von Rn-222 nach vorheriger Abtrennung von Rn-222 von seinem
Mutternuklid Ra-226;

— Bestimmung von Radonfolgeprodukten ohne Vorhandensein des Mutternuklids
Rn-222.

E.2 Betrachtung der Radionuklide Th-228 und Ra-224

Besonders durch ihre unterschiedlichen chemischen oder biochemischen Eigenschaf-
ten, beispielsweise in Tiefenwasser, kommt es in aquatischen Systemen zu unter-
schiedlichen Aktivitatskonzentrationen von Radium- und Thoriumisotopen.

Soll die genaue Nuklidzusammensetzung einer wassrigen Losung zum Zeitpunkt der
Probeentnahme ermittelt werden, muss die Bestimmung der Aktivitatskonzentration
in der Probe zeitnah nach deren Probeentnahme erfolgen, da sonst das Radionuklid
Ra-224 mit seiner vergleichsweise kurzen Halbwertszeit von 3,66 Tagen u. U. zer-
fallen ist. Dieses Radionuklid wird vorzugsweise lUber sein Tochternuklid Pb-212 be-
stimmt. Flr diesen Fall sollte deshalb eine spezielle Radionuklidbibliothek angelegt
werden, bei der flir Pb-212 die Halbwertszeit von Ra-224 von 3,66 Tagen hinterlegt
ist. Da in der wassrigen Losung auch Th-228 vorliegen kann, sollte dieselbe Probe
nach einer Wartezeit von ca. vier Tagen erneut gemessen und mit derselben Radio-
nuklidbibliothek ausgewertet werden. Ergibt sich im Rahmen der Messunsicherheiten
der gleiche Messwert, bezogen auf das Probeenthahmedatum, handelt es sich um
das Radionuklid Ra-224. Die Aktivitatskonzentration von Th-228 liegt in diesem Fall
unterhalb der Erkennungsgrenze; in Tiefenwassern wird dies dem Regelfall ent-
sprechen.
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Tab. E-1: FUr unterschiedliche Anwendungen verwendete Halbwertzeiten von
Pb-214 und Bi-214 in der Gammaspektrometrie
Zu uber Halbwertszeit Zeitpunkt Bemerkung Typisches
bestim- Tochter- in der Radio- der Messpraparat
mendes nuklide nuklidbiblio- Messung
Mutter- thek fiir die
nuklid Tochternuklide
Ra-226 Pb-214 1600 Jahre Mehr als 20 Messgut vorzugs- Umweltprobe,
Bi-214 Tage nach weise in gasdichten direkt;
Beflillung des MessgefaBen z. B. Boden,
MessgefaBes Sediment,
Baustoff
Rn-222 Pb-214 3,8 Tage Keine Warte- Bezugsangabe: mit Rn-222
Bi-214 zeit vor der Datum und Uhrzeit  beaufschlagte
Messung des Endes der Aktivkohlefilter
erforderlich Beaufschlagung mit
Rn-222.
Unterbrechungs-
freie Filterbeauf-
schlagung mit
Rn-222 - optimal
groBer 20 Tage -
unter vergleich-
baren Bedingungen
Pb-214 keine 26,8 Minuten unmittelbar Bezugsangabe: mit Rn-Folge-
Bi-214 19,8 Minuten nach der Datum und Uhrzeit  produkten
Probeent- des Endes der beaufschlagte
nahme Beaufschlagung mit  Luftfilter
Rn-Folgeprodukten.
Unterbrechungs-
freie Filterbeauf-
schlagung -
mindestens 3 Stun-
den - unter ver-
gleichbaren
Bedingungen
Anmerkung:

Wurde wider Erwarten nach vier Tagen Wartezeit eine deutliche Erhéhung, etwa eine Ver-
dopplung des Messwertes bestimmt, steht der Messwert flr das Radionuklid Th-228, das
seinerseits mit Ra-224 im radioaktiven Gleichgewicht vorliegt. Zur exakten Bestimmung von
Th-228 ist eine andere Radionuklidbibliothek zu verwenden, bei der flir das Tochternuklid
Pb-212 die Th-228-Halbwertszeit von 1,91 Jahren hinterlegt ist. Die ermittelte Aktivitatskon-
zentration gilt sowohl flir Th-228 als auch fir dessen Tochternuklid Ra-224.

Nach weiteren 20 Tagen Wartezeit hat sich das radioaktive Gleichgewicht zwischen
dem Mutternuklid Th-228 und seinem Tochternuklid Ra-224 wieder eingestellt und
die Probe kann erneut gemessen werden, falls die Th-228-Aktivitatskonzentration von
Interesse ist. Bei der Auswertung des Impulshéhenspektrums wird die Aktivitats-
konzentration von Th-228 (iber das Radionuklid Pb-212 bestimmt, wobei die Radio-
nuklidbibliothek mit der Halbwertszeit vom Th-228 (1,91 Jahre) zu verwenden ist.
Anmerkung:

Im Allgemeinen liegen in aquatischen Systemen neben der hier diskutierten Abweichung des
radioaktiven Gleichgewichts zwischen Ra-224 und Th-228 auch vom radioaktivem Gleichge-
wicht abweichende Aktivitdatskonzentrationen von Ra-228 zu Th-228 vor.
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In Feststoffproben (Boden, Sedimenten etc.) ist davon auszugehen, dass die Radio-
nuklide Th-228 und Ra-224 im radioaktiven Gleichgewicht vorliegen. Ihre Aktivitats-
konzentrationen werden deshalb lGber das Radionuklid Pb-212 ermittelt, so dass auch
hier eine Radionuklidbibliothek mit der hinterlegten Halbwertszeit des Th-228 von
1,91 Jahren zu verwenden ist.
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