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Verfahren zur gammaspektrometrischen Bestimmung der
spezifischen Aktivitaten von Radionukliden in Fisch

1 Anwendungsbereich

Das nachstehend beschriebene Verfahren dient zur gammaspektrometrischen Unter-
suchung von Fischproben, in denen nach dem Strahlenschutzgesetz (StrlSchG) [1] im
IMIS-Routinemessprogramm [2] oder nach der Richtlinie zur Emissions- und Immissions-
Uberwachung kerntechnischer Anlagen (REl) im bestimmungsgemaBen Betrieb [3] die
spezifischen Aktivitaten von Radionukliden zu ermitteln sind. Das Verfahren ist insbeson-
dere fur Low-level-Messungen im Rahmen radiodkologischer Untersuchungen geeignet,
da aufgrund der Veraschung Nachweisgrenzen geringer als 0,03 Bq-kg™' Feuchtmasse
(FM) bezogen auf Co-60 erreicht werden kdnnen.

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

2 Probeentnahme

Zur Probeentnahme von Fisch ist man im Allgemeinen auf die Unterstiitzung durch die
entsprechenden Berufssparten (Fischer, Ziichter) bzw. auf das Angebot des Handels
angewiesen.

Der Probenehmer muss sicherstellen, dass die zu entnehmende Probe dem Herkunfts-
gewasser zugeordnet werden kann. Der Ursprungsort der Probe ist moglichst genau fest-
zuhalten. Neben der Artenbezeichnung sind im StiBwasserbereich der Name des Gewas-
sers und bei FlieBgewassern nach Mdéglichkeit der Flusskilometer anzugeben, flr Seefisch
das Fanggebiet bzw. die Koordinaten des Fangorts. Nach einer Verordnung der Euro-
paischen Union mussen im Markt zu erwerbende Proben mit der Handelsbezeichnung
(Artenbezeichnung) und dem Fanggebiet ausgezeichnet sein [4].

Die Probenmenge richtet sich nach dem Untersuchungszweck. Fir Untersuchungen nach
dem StrISchG und der REI sind mindestens 1,5 kg Fischfleisch erforderlich; von einer nicht
filetierten Ausgangsprobe mussen daher mindestens 3 kg vorhanden sein. Sollen zusatz-
lich die spezifischen Aktivitaten von Strontium-, Plutonium- und Americiumisotopen be-
stimmt werden, ist eine Probenmenge von bis zu 5 kg Fischfleisch erforderlich. Bei eini-
gen Fischarten, z. B. Sprotten, kann wegen deren geringer GroBe auch der Gesamtfisch
untersucht werden.
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Lebende Fische werden am Ort der Probeentnahme sofort getdtet, nach Arten sortiert in
Kunststoffbeutel verpackt und gekihlt moglichst direkt ins Laboratorium transportiert.
Kénnen die Proben hier nicht sofort verarbeitet werden, missen sie bis zur weiteren
Bearbeitung bei ca. -20 °C gelagert werden.

3 Analyse

3.1  Prinzip des Verfahrens

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

3.2 Probenvorbereitung

Alle Gegenstéande, die zur Vorbereitung der Asche verwendet werden, z. B. Keramik- und
Veraschungsschalen, sowie die Messbecher sind vor jeder Benutzung mit einer Reini-
gungslésung zu saubern.

Bei der Filetierung von frischem oder aufgetautem Fisch ist darauf zu achten, dass Graten
weitgehend entfernt werden; das erhaltene Fischfleisch wird grob zerkleinert. Fischfleisch
oder Gesamtfisch werden zur anschlieBenden Trocknung in Edelstahl- oder Porzellan-
schalen, die mit aschefreiem Transparentpapier ausgelegt sind, tUberfihrt. Eingefrorene
Filetproben werden direkt in den vorbereiteten Edelstahlschalen aufgetaut, da die frei-
werdende Gewebeflissigkeit nicht verworfen werden darf, sondern in die Trocknung und
Veraschung einbezogen werden muss. Im Falle des Auftauens von eingefrorenem
Gesamtfisch ist zwischen Rundfisch, wie Hering, Sprotte oder Kabeljau, und Plattfisch,
z. B. Kliesche, Flunder und Scholle, zu unterscheiden. Da aus den Plattfischen vor dem
Einfrieren und nach dem Auftauen eine groRe Menge an Schleim frei wird, ist die frei
gewordene Flussigkeit zu verwerfen, ansonsten ist die frei gewordene Flissigkeit Teil der
Analyse. Die eingesetzte Feuchtmasse ist vor der Trocknung zu ermitteln.

Die Fischproben werden bis zur Massekonstanz, d. h. fir ein bis zwei Tage, bei einer
Temperatur von etwa 100 °C bis 110 °C getrocknet und die Trockenmasse (TM) ermittelt;
das Verhaltnis Feuchtmasse zu Trockenmasse betragt bei Fischfleisch etwa 5.

Im Veraschungsvorgang ist die Zeitdauer bis zum Erreichen der Maximaltemperatur des
Programms vom Fettgehalt des Probenmaterials abhdngig. Bei Proben von fettreichen
Fischen wie Aal, Makrele, Hering oder Sprotte liegt die Zeitdauer bis zum Erreichen der
Maximaltemperatur bei 90 Stunden, um eine Selbstentziindung zu vermeiden. Bei Fischen
mit geringem Fettgehalt, beispielsweise Kabeljau, darf die Zeitdauer auf ca. 45 Stunden
verkurzt werden.
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Fir eine vollstandige Veraschung wird die Endtemperatur in jedem Fall fir weitere
96 Stunden bis 154 Stunden gehalten. Die Endtemperatur ist auf 420 °C zu begrenzen, da
die Verflichtigung von Casium in diesem Fall vernachlassigbar ist. Es hat sich folgendes
Temperaturprogramm bewahrt:

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

2. Abschnitt:  Temperaturerhohung auf die Endtemperatur von 420 °C innerhalb von
weiteren 87 Stunden bzw. 42 Stunden, abhangig vom Fettgehalt;

3. Abschnitt:  Halten der Endtemperatur fir mindestens weitere 96 Stunden, optimal
154 Stunden.

Anmerkung:

Bei der Veraschung besonders fettreicher Proben, z. B. Dorschleber, ist die Gefahr einer Selbstentziindung
der Proben bereits bei etwa 300 °C besonders hoch. Deshalb werden diese Proben in den Schalen nur als
diinne Schicht ausgelegt; zudem wird die Endtemperatur auf 380 °C begrenzt.

Um Hygroskopieeffekte zu vermeiden, wird die Aschemasse ermittelt, sobald die Ver-
aschungsschale handwarm ist. Dazu wird die Asche in eine Porzellanschale Uberfihrt,
wobei deren Leergewicht und deren befiilltes Gewicht notiert werden. Das Verhaltnis
Feuchtmasse zu Aschemasse liegt bei Fischfleisch zwischen 65 bis 95, in der Regel bei
etwa 80. Bei Gesamtfisch kann dieses Verhaltnis um den Faktor 2 niedriger sein. Flr eine
gammaspektrometrische Messung sind eventuell in der Asche noch vorhandene schwar-
ze Kohlenstoffreste unerheblich. Die Asche wird mit einem Mdrser homogenisiert, in
einen geeigneten Messbecher eingefillt und mit einem Stempel manuell vorsichtig
zusammengepresst; die erhaltene Fillhdhe wird dokumentiert. Aus der Masse und Full-
héhe sowie aus dem Durchmesser des Messbechers werden die Dichte und die Mess-
geometrie ermittelt. Erfahrungsgeman liegt die Pressdichte bei etwa 0,5 g-cm™.

3.3 Radiochemische Trennung

Eine radiochemische Trennung ist nicht erforderlich.

4 Messung der Aktivitat

4.1 Allgemeines

Zu grundlegenden Ausflihrungen zur Gammaspektrometrie wird auf das Allgemeine
Kapitel y-SPEKT/GRUNDL dieser Messanleitungen [5] sowie auf die Literatur [6, 7, 8]
verwiesen.

4.2 Nulleffekt

Im Rahmen der Qualitatssicherung und zur Erfassung von Kontaminationen der Gamma-
spektrometriemesseinrichtung sind regelmaBig Nulleffektspektren mit einer Messdauer
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von mindestens 1,5 Tagen aufzunehmen. Aus zwei oder drei aufeinander folgenden Null-
effektmessungen ist fir jede Nulleffektlinie ein Mittelwert und aus der Streuung der
Einzelwerte eine Standardabweichung zu berechnen. Besondere Bedeutung hat dabei die
K-40-Nulleffektzahlrate, da diese zur Plausibilisierung der Messergebnisse herangezogen
wird.

Anmerkung:

Ublicherweise liegt die spezifische Aktivitit von K-40 im Fischfleisch bei ca. 110 Bq-kg™' FM, fiir Gesamtfisch
bei ca. 80 Bq-kg' FM. Deshalb geht ein wesentlicher Beitrag im Impulshéhenspektrum eines Messprapa-
rats auf das Comptonspektrum des K-40 zurlick; dieser Beitrag kann das Impulshéhenspektrum des Mess-
praparats im Vergleich zum Nulleffektspektrum bis zum Dreifachen erhéhen.

Fur weitere Ausfiihrungen zur Ermittlung des Nulleffektes wird auf das Allgemeine Kapitel
v-SPEKT/NULLEF dieser Messanleitungen verwiesen [9].

4.3 Kalibrierung

Ublicherweise wird fiir die Kalibrierung ein Kalibrierpraparat verwendet, das in seiner
Zusammensetzung und Geometrie dem Messpraparat nahekommt. Geeignete Kalibrier-
praparate fur Fischaschen werden nicht angeboten; deshalb muss die Kalibrierung fir
Asche Uber ein anderes Kalibriermedium erfolgen. Die Nachweiswahrscheinlichkeit in
diesem Kalibriermedium &g, (E) berticksichtigt die Koinzidenzkorrektion f;, die Korrek-
tion der Selbstschwachung fir das Kalibriermedium f;, den Korrektionsfaktor fir den
radioaktiven Zerfall wahrend der Messung, f3, und den Korrektionsfaktor fiir den radio-
aktiven Zerfall bezogen auf den Bezugszeitpunkt des Aktivitatsnormals, f4. Zudem wird

ein energieabhangiger Korrektionsfaktor fir Selbstschwachung der Asche f5(E) bendtigt.

Die Nachweiswahrscheinlichkeit in Asche €5 (E) wird nach Gleichung (1)

8Kal(E)
ea(E) = (1)
A fs(E)
und die relative Standardunsicherheit u,¢(ga) nach Gleichung (2) berechnet:
rr(ea) = [ (o) + 02 () @

Fur weitergehende Betrachtungen zur Kalibrierung einer Gammaspektrometriemessein-
richtung, zu den erforderlichen Korrektionsfaktoren und zu fillhdhenabhangigen Nach-
weiswahrscheinlichkeiten wird auf das Allgemeine Kapitel y-SPEKT/GRUNDL dieser Mess-
anleitungen [5] und die Literatur [10, 11, 12] verwiesen.
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44 Messung

Fur die Messung werden eine handelsiibliche Gammaspektrometriemesseinrichtung so-
wie zylindrische Messbecher aus Kunststoff, z. B. Polyvinylchlorid (PVC), mit moglichst
planen Boden verwendet.

Anmerkung:

PVC hat gegeniiber anderen Kunststoffen den Vorteil, aufgrund seiner hdheren Absorption niedriger
Photonenenergien die Nachweiswahrscheinlichkeit fir Réntgenlinien zu minimieren. Dies wiederum
verringert das Auftreten von Koinzidenzeffekten.

Die Messung erfolgt tblicherweise tiber Nacht. Die Messdauer kann sich jedoch, abhan-
gig von Messzweck oder geforderter Nachweisgrenze, auf bis zu eine Woche verlangern
(siehe auch Abschnitt 7.1).

5 Berechnung der Analysenergebnisse

5.1 ErgebnisgroBe

In Impulshéhenspektren von Messpraparaten, die im IMIS-Routinebetrieb erhalten wer-
den, treten Ublicherweise keine Interferenzen zwischen Gammalinien verschiedener
Radionuklide auf. Im einfachsten Fall lassen sich die spezifischen Aktivitaten der Radio-
nuklide aus einer ungestorten Gammalinie (siehe Abschnitt 5.1.1), im Falle von Mehr-
liniennukliden bzw. beim Vorliegen sich berlagernder Gammalinien mehrerer Radio-
nuklide unter Verwendung des gewichteten Mittelwerts (siehe Abschnitt 5.1.2) be-
rechnen.

Fur Details zum Auftreten und der Beriicksichtigung von Interferenzen wird auf das
Allgemeine Kapitel y-SPEKT/INTERF dieser Messanleitungen verwiesen [13].
5.1.1 Berechnung der spezifischen Aktivitat aus einer einzelnen Gammalinie

Wourde die Gammalinie des Radionuklids r mit der Nettozahlrate R, » nachgewiesen, wird
die spezifische Aktivitat a, des Radionuklids r, bezogen auf die Feuchtmasse (FM) und

den Zeitpunkt der Probeentnahme, nach Gleichung (3) berechnet:

fifzfa
ar= @ Ry = €n Dy Ma - qr ) (Rb,r — Ry — RO,r) (3)
mit
A -t
fz = ﬁ 4
fo=eria (5)
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In den Gleichungen (3) bis (5) bedeuten:

fi Korrektionsfaktor flr Koinzidenz; bei einer ungestérten Gammalinie gilt: f; = 1;

f3 Korrektionsfaktor fir das Abklingen des Radionuklids r wahrend der Messung;

fa Korrektionsfaktor flr den Zerfall des Radionuklids r bezogen auf einen Bezugs-
zeitpunkt;

my  Masse der zur Messung eingesetzten Asche, in kg;

py  Emissionsintensitdt der Gammalinie des Radionuklids r;

qr Verhaltnis Feuchtmasse zu Aschemasse;

R, Bruttozahlrate der betrachteten Gammalinie des Radionuklids r, in s°;

Rr, Linienuntergrundzéhlrate der betrachteten Gammalinie des Radionuklids r,
z. B. als Trapezuntergrundzihlrate, in s77;

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

ta Zeitdauer zwischen dem Zeitpunkt der Probeentnahme und dem Messbeginn,
ins;

tm Messdauer, in s;
Ar Zerfallskonstante des Radionuklids r, in s7';

@ verfahrensbezogener Kalibrierfaktor, in Bq-s-kg™.

5.1.2 Berechnung der spezifischen Aktivitat aus mehreren Gammalinien

Wurde bei Mehrliniennukliden bzw. beim Vorliegen sich lGberlagernder Gammalinien
mehrerer Radionuklide eine Anzahl von j Gammalinien nachgewiesen, die fur die Berech-
nung der Aktivitat geeignet sind, wird fiir j groBer eins die spezifische Aktivitat a, des
Radionuklids r, bezogen auf die Feuchtmasse (FM) und den Zeitpunkt der Probe-
entnahme, nach der Gleichung (6) berechnet:

f3 fa

mp " qr

ar = @y Ar = “Ap (6)

Hierin ist A, die aus mehreren Einzellinien als ,gewichteter Mittelwert” berechnete Akti-
vitat zur Zeit der Messung,

A = u2(4,) - Z
V2, "
wobei die Varianz der Aktivitat u?(4,) mit Gleichung (8) ermittelt wird:
2(4) = ——
J uz(Ar,j)
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Hierin zahlt der Index j die Linien ab. Die Aktivitaten A, ; der einzelnen Linien j des Radio-

nuklids r werden analog zu Gleichung (3) berechnet:

fl,r,j
Ar,j = Rn,r,j " Qrj = Rn,r,j ’ - 9)
€ar,j "Pyrj

In den Gleichungen (6) bis (9) bedeuten:

fir, Korrektionsfaktor flr die Koinzidenzsummation der Gammalinie j;
Dy,rj Emissionsintensitat der Gammalinie j des Radionuklids r;

Rnr;  Nettozéhlrate der Gammalinie j des Radionuklids r, in s™;

ear;  Nachweiswahrscheinlichkeit der Gammalinie j in Asche, in Bq™'-s™" (siehe

Abschnitt 4.3);
Om massebezogener, linienunabhéngiger Kalibrierfaktor, in kg™;
Prj linienbezogene Kalibrierfaktoren, in Bg-s.

5.2 Standardunsicherheit der ErgebnisgroB3e

Unsicherheitsbeitrage aus der Probeentnahme werden im Rahmen dieser Messanlei-
tungen nicht berlcksichtigt, da diese von vielen, oft nicht quantifizierbaren Faktoren ab-
hangen kénnen.

5.2.1 Standardunsicherheit der spezifischen Aktivitidt aus einer einzelnen
Gammalinie

Bei Verwendung des Trapezverfahrens zur Berechnung des linearen Untergrunds (siehe
Allgemeine Kapitel y-SPEKT/GRUNDL dieser Messanleitungen [5]) wird die Varianz der
Nettozahlrate nach Gleichung (10)

uz(Rn,r) =Uoyr - erl,r + Uiy * Rn,r + Uz r (10)

mit den Koeffizienten

Hor =0 (11)
1
oy = — (12)
tm
RTr< b) (1 1) Rror ( bo)
=—2 . (14—)+Ry, - [—+— — (1
Hor =7 o) Tl tm+t0 + to +2-L0 (13)
ermittelt.

In den Gleichungen (11) bis (13) bedeuten:

to Messdauer des Nulleffektspektrums, in s;
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b FuBbreite der Gammalinien des Probenspektrums, in Kanalen;
bo FuBbreiten der Gammalinien des Nulleffektspektrums, in Kanalen;

L Anzahl derjenigen Kanale im Probenspektrum, tber die der Linienuntergrund
jeweils links und rechts von der Gammalinie bestimmt wird;

Lo Anzahl derjenigen Kanale im Nulleffektspektrum, tber die der Linienuntergrund
jeweils links und rechts von der Gammalinie bestimmt wird;

Rror Linienuntergrundzahlrate in der Gammalinie des Radionuklids r im Nulleffekt-
spektrum, z. B. als Trapezuntergrundzéhlrate, in s™'.

Die relative Standardunsicherheit des verfahrensbezogenen Kalibrierfaktors wird ent-
sprechend Gleichung (14) ermittelt, wobei die Unsicherheitsbeitrage der Zerfallskorrek-
tionen vernachlassigt werden durfen:

Ure (@) = \/ufel(ﬂ) + uﬁel (f3) + u?el(fz}) + u$e1(3A) + ufel (py) + ufel (my) + ufel(QF) (14)

Die kombinierte Standardunsicherheit der spezifischen Aktivitat u(a,) wird unter Verwen-

dung von Gleichung (3) berechnet:

2
u(ay) = ar- Jufel(fp) + GG (15)

Sie liegt bei Proben, die zur Erflllung des IMIS-Routinemessprogramm entnommen wur-
den, fir die spezifische Cs-137-Aktivitat unter 10 %, wobei der grofte Beitrag aus der
Nettozahlrate resultiert.

5.2.2 Standardunsicherheit der spezifischen Aktivitat aus mehreren
Gammalinien

Die Varianzen der A, ; werden nach Gleichung (16) berechnet:
uz(Ar,j) = (p?,j ' uz(Rn,r,j) + Rr21,r,j ) uz(gor,j) (1 6)

Werden die Nettozadhlraten nach dem Trapezverfahren ermittelt, konnen ihre Standard-
unsicherheiten nach Gleichung (10) berechnet werden. Wird dagegen ein Linienanpas-
sungsverfahren (Fitten) verwendet, andert sich in Gleichung (13) der Faktor 1+b/(2-L)
des Trapezverfahrens in einen vom Anpassungsverfahren abhangigen Faktor fg, so dass
Gleichung (17) gilt:

Ry j 1 1 Rty ( bg >
= Ri.+ [—+ = Or (1
Mo rj = fg + or (tm + to> + s + 7 Ly a7
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Der Faktor fg setzt sich aus der mittleren Hohe des Untergrunds je Kanal unter der Linie
und einem Zahlratenverhaltnis zusammen und kann durch einen festen Wert approxi-
miert werden (siehe Abschnitt 7.1.2).

Anmerkung:
Der Wert des Faktors fg liegt Ublicherweise knapp Uber eins.

Die Standardunsicherheit der spezifischen Aktivitat wird nach Gleichung (18) berechnet:

mm=%~ﬁgmaﬂ@ma (18)

mit

%mw=$@mm+%ma (19)

Bei Mehrliniennukliden, z. B. Cs-134, muss der Unsicherheitsbeitrag des Korrektionsfaktors
fur die Koinzidenzsummation berticksichtigt werden, der bei signifikanten Korrektionen
einige Prozent betragen kann. Details zu Koinzidenzsummationskorrektionen sind in den
Allgemeinen Kapitel y-SPEKT/GRUNDL und y-SPEKT/SUMESC dieser Messanleitungen [5,
14] beschrieben.

6 Charakteristische Grenzen des Verfahrens

Die Berechnung der charakteristischen Grenzen erfolgt entsprechend der Normenreihe
DIN EN ISO 11929 [15]. Fur weiterfihrende Betrachtungen wird auf die Allgemeinen
Kapitel CHAGR-ISO-01 und CHAGR-ISO-02 dieser Messanleitungen verwiesen [16, 17].

6.1 Erkennungsgrenze

6.1.1 Erkennungsgrenze der spezifischen Aktivitat aus einer einzelnen
Gammalinie

Die Erkennungsgrenze der spezifischen Aktivitdt a, bei Auswertung einer einzelnen

Gammalinie wird entsprechend Gleichung (20) ermittelt:

1
a; =@- kl—(x WU =@ kl—a ’ \/t ' (RT,r + RO,r) + u? (RT,r) + u? (Ro,r) (20)
m

Darin bedeutet:

ki. Quantil der Normalverteilung zur Wahrscheinlichkeit des Fehlers 1. Art «.
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6.1.2 Erkennungsgrenze der spezifischen Aktivitat aus mehreren Gammalinien

Bei Mehrliniennukliden bzw. beim Vorliegen sich tberlagernder Gammalinien mehrerer
Radionuklide kann die Erkennungsgrenze der spezifischen Aktivitat a; gemaB nach
Gleichung (21) direkt berechnet werden:

a; = Qm kg u(Ar = 0) = Qmki_g- 1)
E tm
j(PI%,j'RT,r,j'fB

6.2 Nachweisgrenze

6.2.1 Nachweisgrenze der spezifischen Aktivitat aus einer einzelnen
Gammalinie

Die Nachweisgrenze einer Bestimmung der spezifischen Aktivitit af bei Auswertung

einer einzelnen Gammalinie wird mit Hilfe der Gber Gleichung (20) ermittelten Erken-
nungsgrenze ay nach der impliziten Gleichung (22)

6 K2\
af:a;-%- 1+j1_ﬁ<1_k; ”’) (22)
1-a

mit den HilfsgroBen

0=1- k%—ﬂ 'ulgel(q)) (23)
klz_ﬁ 1)
=1 L 24
Y + il (24)
bestimmt.

Darin bedeutet:

k1. Quantil der standardisierten Normalverteilung zum Fehler 2. Art g.

6.2.2 Nachweisgrenze der spezifischen Aktivitdt aus mehreren Gammalinien

Bei Mehrliniennukliden bzw. beim Vorliegen sich tberlagernder Gammalinien mehrerer
Radionuklide wird die Nachweisgrenze der spezifischen Aktivitat a¥ nach Gleichung (25)
aus der Uber Gleichung (21) ermittelten Erkennungsgrenze iterativ abgeschatzt,

af ~ai+ki_p-u(al’) (25)
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wobei die Standardunsicherheit der iterierten spezifischen Aktivitat u(af’) nach Glei-
chung (26) berechnet wird.

u(af) = \/(k(:i)z + |u?(a,) — (kcfa)z -C;—#r, (26)

6.3  Grenzen des Uberdeckungsintervalls

Eine Betrachtung der Grenzen des Uberdeckungsintervalls ist nicht erforderlich.

7 Rechenbeispiele

Die Auswertung kann manuell (siehe Abschnitt 7.1) oder softwaregestiitzt mit
UncertRadio (siehe Abschnitt 7.2) erfolgen. Projektdateien zum Programm UncertRadio
sind auf der Internetseite dieser Messanleitung abrufbar.

Bei der Auswertung einer einzelnen Gammalinie kdnnen die ErgebnisgroBe, die beige-
ordnete Standardunsicherheit und die charakteristischen Grenzen noch explizit berech-
net werden. Dagegen kénnen fir Mehrliniennuklide bzw. beim Vorliegen sich Uberlagern-
der Gammalinien mehrerer Radionuklide nur die ErgebnisgroBe und die beigeordnete
Standardunsicherheit explizit ermittelt werden. Zur Abschatzung der charakteristischen
Grenzen ist eine softwaregestitzte Auswertung erforderlich.

7.1  Manuelle Auswertung

Bei der manuellen Auswertung werden die Zwischenergebnisse und das Endergebnis mit
vier signifikanten Stellen gerundet angegeben.

7.1.1 Berechnung der spezifischen Aktivitat des Cs-137

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

Rycs137 = 632:103s7,; Rr,cs-137 = 271-103s7;
b/(2-L) = 0,523;
mp = 13,17-103 kg; Urel(ma) = 40103
qr = 83,54; Urel(qF) = 20,0-103
by = 0,8499; Urel(Py) = 235103
Ew = 30,56-103 Bq'-s"; Urel(Ew) = 290-103
f = 1,000; Urel(f1) = 0
fs = 0,976 Urel(fs) = 80-103
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Die Standardunsicherheiten folgender EingangsgroBen sind vernachlassigbar:
19,79-10° s; Acs-137 = 0,7309-10°s":
72,0-10°s.

ta

tm

Mit den Gleichungen (4) und (5) werden die Korrektionsfaktoren f3 und f fir das Ab-
klingen wahrend der Messdauer bzw. bezogen auf den Bezugszeitpunkt berechnet:

_0,7309- 107°s71-72,0-10%s

37 1 —e-07309-1079571-72,0-103s

~ 1,000

. -9, . 6
ﬁl- — e0,7309 10 19,79-10° 1’015

Die Nachweiswahrscheinlichkeit in Asche &5 und die relative Standardunsicherheit

urei(€a) werden nach den Gleichungen (1) und (2) berechnet:

_30,56-107°

A= 0976 Bql-s™1~3131-103Bq!-s?

Uper(€4) = /(8,0 -1073)2 + (29,0 - 10~3)2 = 30,08 - 1073

Der nach Gleichung (3) definierte verfahrensbezogene Kalibrierfaktor betragt:

_ 1,0-1,000-1,015
~ 31,31-1073-0,8499 - 13,17 - 103 - 83,54

) Bq-s-kg '~ 34,67Bq-s-kg!

Die spezifische Aktivitat acs.137 im Fischfleisch betragt nach Gleichung (3), bezogen auf
die Feuchtmasse (FM):
Acs—137 = 34,67Bq-s-kg™1:6,32:1073s71 ~ 219,1-1073 Bq- kgt (FM)

Die relative Standardunsicherheit des verfahrensbezogenen Kalibrierfaktors wird nach
Gleichung (14) berechnet:

Ure (@) = /(30,08 1073)% + (2,35 10-3)% + (4,0 - 10-3)2 + (20,0 - 10-3)2 ~
~ 36,42-1073

Mit den Zahlenwerten der EingangsgroBen wird der Koeffizient p, nach Gleichung (13)
unter Vernachlassigung der beiden letzten Terme ermittelt:

_ 27110757 (1+0,523) ~ 57,32+ 1079 52
b2 = =550-10% s a3} =9l >
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Die Standardunsicherheit der Nettozahlrate wird nach Gleichung (10) berechnet:

6,32-103s1
u(Rn,CS—137) = \/ +57,32-107%s2 =~ 0,3809-10"3s7!

72,0-103s

Die Standardunsicherheit der spezifischen Aktivitat u(acs.137) wird nach Gleichung (15)
berechnet:

0,3809 - 103 s—1\?
6,32+ 10-3 s 1 ~

u(acs-137) = 219,1-107% Bq-kg™" - \/(36,42 +1073)2 + (
~ 15,43+ 1073 Bq - kg~ (FM)

Damit betragt die spezifische Cs-137-Aktivitat:
Acs—137 = (219,1 i 15,4‘) ) 10_3 Bq . kg_l (FM)
Der Wert der Erkennungsgrenze der spezifischen Aktivitit acs.137 betrdgt unter Ver-

wendung des verfahrensbezogenen Kalibrierfaktors ¢ und dem Quantil der Normalver-
teilung zur Wahrscheinlichkeit des Fehlers 1. Art k;_, von 3:

At 137 = 34,67Bq-s-kg™1-3,0- /57,32-10~°s~2 ~ 24,90 1073 Bq- kg~ (FM)

Die Nachweisgrenze der spezifischen Aktivitat ats.137 wird mit dem Quantil der Normal-
verteilung zur Wahrscheinlichkeit des Fehlers 2. Art k1. von 1,645 und den Werten der
HilfsgroBen

0 =1-1,645% - (36,42-1073)% ~ 0,9964

1,6452 34,67 Bq-s-kg™?

=1 :
¥ + 2 -2490-10"3Bq-kg™?! 72,0-103s

= 1,026

nach Gleichung (22) berechnet:

# _3 _, 1026 0,9964 1,6452
Ats—137 = 24,90-107° Bq-kg™ - 1+ |1 1-—- ~

09964 T 10262 3,02
~ 40,56 - 1073 Bq - kg~ (FM)

7.1.2 Berechnung der spezifischen Aktivitat des Cs-134

Fur die Berechnung der spezifischen Cs-134-Aktivitat in 3,7 kg Kabeljaufleisch (FM) aus
dem Nordatlantik vor Gronland wurde die Asche auf einer Gammaspektrometriemess-
einrichtung etwa 15 Tage lang gemessen und die beiden Hauptlinien bei den Energien
von 604,7 keV und 795,9 keV ausgewertet.
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Folgende Zahlenwerte werden fiir die Berechnung verwendet:
51,21-103 kg; Urel(Ma)
qr = 72,4, Urel(qF)

4,0-1073;
20,0-1073

mpa

Die Eingangswerte flir die Berechnung der Aktivitaten der beiden Cs-134-Gammalinien
sind:

1. Gammalinie bei der Energie von 604,7 keV

Rncs1341 = 047961037 RT Cs-134.1 = 4,973-103s";
Pycs1341 = 0,9763; urel(Py,cs-1341) = 0,8194-103
€w,cs1341 = 20,71-103Bq™'-s™; Urel(Ew,cs-134,1) = 19,5-103
fies13a1 = 1,133 urel(fi,cs-1341) = 12,09-107;
fs,cs1341 = 0,9243; urel(fs,cs1341) = 10,0-107,

2. Gammalinie bei der Energie von 795,9 keV

Rncs1342 = 0,3835-103s7, Rt cs-134,2 = 496110357,
Dycs-1342 = 0,854; Urel(Py,cs-1342) = 1,053-107;
Ew,cs-1342 = 16,38:102Bq'-s™; Urel(Ew,cs-1342) = 16,32:103
fics1342 = 1,137, Urel(fi,cs134,2) = 14,15-107;
fscs13a2 = 0932 urel(fs,cs-134,2) = 10,0107,

Die Standardunsicherheiten folgender EingangsgrofBen sind vernachlassigbar:

13,65-10° s; ACs-134 = 10,64-10° s7":
1,314-10% s; 18 = 1,08.

ta

tm

Mit den Gleichungen (4) und (5) werden die Korrektionsfaktoren f3 und f4 fir das Ab-

klingen wahrend der Messdauer bzw. bezogen auf den Bezugszeitpunkt berechnet:

_ 10,64~ 107°s71-1,314-10°%s
37 1 —e-1064-1079571-1314:10°s

~ 1,007

.10~9 - .10°
ﬁl- — e10,64- 10 13,65-10° 1’156

Der Faktor ¢,,, und dessen relative Standardunsicherheit uq(¢,) werden nach den Glei-
chungen (6) und (19) berechnet:

_1,007-1,156
© 51,21-10"3kg- 72,4

Om ~ 314,0- 103 kg~!

Ure1 (@) = /(4,0 -1073)2 + (20,0 - 10-3)2 ~ 20,40 - 1073

ISSN 1865-8725 Version November 2025

Messanleitungen fiir die ,Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung”



G-y-SPEKT-FISCH-01-16

Mit den linienbezogenen Kalibrierfaktoren ¢, ; werden nach Gleichung (9) die Aktivitaten
fur jede der beiden Cs-134-Gammalinien ermittelt:

1,133-0,9243
20,71-10-3Bq~1-s~1-0,9763

~ 0,4796 - 1073 - 51,79 Bq ~ 24,84 - 1073 Bq

ACS—134,1 = 0,4796 ) 10_3 S_l -

1,137 - 0,932
16,38-10"3Bq~1-s~1-0,854

~ 0,3835 - 1072 - 75,75 Bq ~ 29,05 - 1073 Bq

ACS—134,2 = 0,3835 ) 10_3 S_l -

Die Standardunsicherheiten der beiden Nettozahlraten betragen nach den Gleichungen
(10) und (17), wobei in Gleichung (17) die beiden letzten Terme unberticksichtigt bleiben:

(R ) _ 10,4796 - 10~3s71 + 4,973-10"3s"1 108 ~ 6673 - 10-6 s-1
U\Rn,cs—134,1) = 1,314 - 106 s 1,314 - 106 s ! - ! S

(R ) _ 10,3835~ 10~3s71 + 4,961-10"3s1 108 ~ 6610 - 10-6 s-1
U\Rn,cs—134,2) = 1,314 - 106 s 1,314 - 106 s ! - ! S

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

Urel(@cs—1341) = /(12,092 + 10,02 + 19,502 + 0,81942) - (10-3)2 ~ 25,04 - 1073

Urer(@cs—1342) = /(14,152 + 10,02 + 16,322 + 1,0532) - (10-3)2 ~ 23,83 - 1073

Die Varianzen der Aktivitatswerte fir jede der beiden Gammalinien werden nach
Gleichung (16) bestimmt:

u?(Acs—1341) = [51,792 - (66,73 - 1076)?+ (0,4796 - 1073)% - (25,04 - 107)?] Bq? ~
~ 11,94 - 107° Bq?

u?(Acs—1342) = [75,75% - (66,10 - 107°)2+ (0,3835 - 1073)% - (23,83 - 1073)?] Bq® ~
~ 25,07 - 107¢ Bg?

Aus diesen wird nach Gleichung (8) die Varianz der Aktivitat von Cs-134 und daraus
wiederum deren Standardunsicherheit ermittelt:

u2(A ) = ! ~ 8,088 - 1076 Bg?
Cs—134 1 1 ’ q

11,04 - 106 BqZ | 25,07 - 10~ B2
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U(Acs_134) = 2,844 - 1073 Bq
Nach Gleichung (7) wird der Cs-134-Aktivitatswert Acs_134 €rhalten:

~
~

A — 8,088+ 1076 Bg? - <24,84 +1073Bq  29,05-1073 Bq>
Cs—134 — O,

11,04 106 Bq? | 25,07 - 10-° BG
~ 8,088 - 1076 - 3,239 - 103 Bq ~ 26,20 - 102 Bq

Die spezifische Cs-134-Aktivitdt und deren beigeordneter Standardunsicherheit der
Probe werden schlieBlich gemal den Gleichungen (6) und (18) berechnet:

Acs_134 = 314,0-1073kg™1- 26,20 - 1073 Bq ~ 8,227 - 103 Bq - kg~! (FM)

2,844 - 1073 Bq>2

u(acs-134) = 8,227 1073 Bq kg™ - j (20,40 - 1073)2 + <26,20 103 Bq

~ 0,9087 - 1073 Bq - kg~ (FM)
Damit betragt die spezifische Cs-134-Aktivitat:

Acs—134 = (8,227 +0,909) - 1073 Bq - kg~ (FM)

Mit den Zahlenwerten der EingangsgroBen und dem Wert fir das Quantil der Normalver-
teilung zur Wahrscheinlichkeit des Fehlers 1. Art ky., von 3 wird zunachst die Summe aus
Gleichung (21) berechnet:
1,314 - 10° ) 1,314 - 10°
- Bq~? + - Bq~? ~
51,792-4,973-1073-1,08 75,752 -4,961 - 1073 - 1,08
~ 91,21 - 103Bq™2? + 42,74+ 103 Bq 2 =~ 134,0- 103 Bq~?

Die Berechnung der Erkennungsgrenze fir die Messung der spezifischen Cs-134-Aktivitat
ergibt:

1
As-134 = 3140 107-3,0- /m Bq-kg™! ~ 2,573 1073 Bq - kg™! (FM)

Dieser Wert fir die Erkennungsgrenze stimmt mit dem Wert, der sich mit der Software
UncertRadio ergibt (siehe Abschnitt 7.2.2), sehr gut Gberein. Er ist kleiner als die beiden
Erkennungsgrenzen der einzelnen Gammalinien, die 3,12 mBqg-kg™ und 4,55 mBqg-kg™
betragen.

Die Nachweisgrenze der spezifischen Cs-134-Aktivitat wird entsprechend der Gleichun-
gen (25) und (26) wie folgt iterativ abgeschatzt. Der erste Iterationsschritt ergibt:
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. 10-3 . leg—1\2 . 10-3 . lg—1
(af') = 2,573 - 1073 Bq- kg N 30+ 1645 2573 - 107°Bq- kg™
r 3,0 3,0 8,227 -1073 Bq - kg1

1/2

Q

2,573 - 1073 Bq - kg‘1>2

-(0,9087 - 1073 Bq - kg™ 1)% — < 30

~ {0,7356 - 1076 Bq? - kg2 + 0,4842 - 0,092 - 1076 Bq? - kg 2} /2 ~
~ 0,8838- 1073 Bq- kg~ (FM)

al. 2.~ 2,573-107% + 1,645 - 0,8838-1073 Bq-kg™! ~

~ 4,027 - 1073 Bq - kg~ (FM)

Diese iterativ berechnete Nachweisgrenze zeigt eine gute Ubereinstimmung mit dem
Ergebnis aus UncertRadio 4,031-1073 Bq-kg™' (siehe Abschnitt 7.2.2).

7.2

Softwaregestiitze Auswertung

Die Resultatseiten der zu dieser Messanleitung gehdrenden UncertRadio-Projekt-dateien

werden nachstehend gezeigt. Die Dateien selbst stehen auf der Internetseite dieser Mess-

anleitungen zur Verfligung.

. . . .
7.2.1 Ansicht der UncertRadio-Resultatseite fiir Cs-137
LR
Datei Bearbeiten Optionen Hilfe
B [T B E < ] ¥ = L fix) Hilfe Save to csv
Verfahren Gleichungen ‘Werte, Unsicherheiten Unsicherheitsbudget Ergebnisse Text Editor
Gesamtes Messergebnis fiir a_Cs137 : Erweiterungsfaktor k1,0
‘Wert der ErgebnisgréBe: Bg/kg FM
ert der trgebnisgrobe: Wyl arkg Wahrscheinlichkeit (1-gamma): 0,950
erweiterte (Std.-)Unsicherheit: - Bq/kg FM
¢ ) Lo230502 a/kg Erkennungs- und Nachweisgrenze: a_Cs137:
: : e o
relative erw.(Std.-)Unsicherheit: 7,0422 % Erkennungsgrenze (EKG): 2,4890F-02  Ba/kg FM Iterationen: 1
Beste Schatzwerte nach Bayes: min. Uberdeck.-Intervall Nachweisgrenze (NWG): 4,0541E-02 Ba/kg FM Iterationen: 1
‘Wert der ErgebnisgréBe: 0,21901 Ba/kg FM
erweiterte (Std.-)Unsicherheit: 154230602 Ba/kg FM k_alpha=3,000, k_beta=1645 Verfahren:SO 11929:2019, iterativ
untere Bereichsgrenze: 0,18878 Bqg/kg FM
obere Bereichsgrenze: 0,24924 Bag/kg FM
Mente Carlo Simulation:
Anzahl der simul. Messungen 100000 min. Uberdeck.-Intervall
Anzahl der Runs: 4
relSD%:
primarer Messwert: 0,21929 Ba/kg FM 0,022
Unsichh. primarer Messwert: 1,54176E-02 Ba/kg FM 0,224
Wert der ErgebnisgréBe: 0,21929 Bq/kg FM 0,022
erweiterte Unsicherheit: 1,54176E-02 Bg/kg FM 0,224
relative erw.(Std.-)Unsicherheit: 7,0307 %
untere Bereichsgrenze: 0,18967 Ba/kg FM 0,069
obere Bereichsgrenze: 0,25017 Bag/kg FM 0,052
Erkennungsgrenze (EKG): 2,48637E-02 Bg/kg FM 0,873
MNachweisgrenze (NWG): 4,05086E-02 Ba/kg FM 0,559
aktiver Run: 1 IT: 9 Start MC
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7.2.2 Ansicht der UncertRadio-Resultatseite fiir Cs-134

LR

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe

= E E’- E < B I_ fua Hilfe Save to csv

Verfahren Gleichungen ‘Werte, Unsicherheiten Unsicherheitsbudget Ergebnisse Text Editor

Gesamtes Messergebnis fiir a_Cs134 :
‘Wert der Ergebnisgrofie: 8,22678E-03  Ba/kg FM

Erweiterungsfaktor k: 1,0

Wahrscheinlichkeit (1-gamma): 0,950

erweiterte (Std.-)Unsicherheit: - Ba/kg FM
: : 21386250 a/kg Erkennungs- und Nachweisgrenze: a_Cs134:

Erkennungsgrenze (EKG): 2,5737E-03  Ba/kg FM lIterationen: 1
Beste Schatzwerte nach Bayes: min. Uberdeck.-Intervall Nachweisgrenze (NWG): 4,02236-03  Bg/kg FM Iterationen: 1
‘Wert der Ergebnisgrofie: 8,22673E-03  Ba/kg FM

relative erw.(Std.-)Unsicherheit: 11,108 %

erweiterte (Std-JUnsicherheit: 9,13862E-04  Ba/kg FM k_alpha=3,000, k beta=1645 Verfahren:SO 11929:2019, iterativ

untere Bereichsgrenze: 6435656-03  Ba/kg FM WeiMean: Standardunsicherheiten des Fitparameters:

obere Bereichsgrenze: 1,001796-02  Ba/kg FM aus LS-Analyse: 2,86052E-03 Bqg
aus Unsicherheitsfortpflanzung: 2,86052E-03 Bq

reduziertes Chi-Quadrat: 0,4680
Meonte Carlo Simulation:

Anzahl der simul. Messungen 100000 min. Uberdeck.-Intervall
Anzahl der Runs: 1

relSD%:
primarer Messwert: 8 22397E-03 Ba/kg FM 0,035
Unsichh. primarer Messwert: 9,16667E-04 Bg/kg FM 0,224
‘Wert der Ergebnisgrofie: §,22397E-03 Ba/kg FM 0,035
erweiterte Unsicherheit: 9,16667E-04 Ba/kg FM 0,224
relative erw.(Std.-)Unsicherheit: 11,146 %
untere Bereichsgrenze: §,43734E-03 Ba/kg FM 0,120
obere Bereichsgrenze: 1,00414E-02 Ba/kg FM 0,077
Erkennungsgrenze (EKG): 2,59325E-03 Ba/kg FM 0,873
Nachweisgrenze (NWG): 4,03696E-03 Bag/kg FM 0,580
aktiver Run: 1 Im: 11 Start MC

8 Verzeichnis der Chemikalien und Gerate
8.1 Chemikalien

Die verwendeten Chemikalien sollen analysenrein sein.

— Reinigungsldsung: stark basisches Laborreinigungsmittel, pH-Wert gréBer
als 13, als 2 %ige Lésung.

8.2 Gerate

Fur das Verfahren wird die Ubliche Ausstattung eines radiochemischen Labors benétigt.
Zusatzlich sind nachstehende Gerate erforderlich.

8.2.1 Probeentnahme

— Eisbehalter / Kiihlbehalter;
— Kunststofftuten;

— Tiefkhltruhe (ca. -18 °C), falls die Proben gelagert werden missen.

8.2.2 Probenvorbereitung

— Filetierbrett aus Kunststoff;

— scharfe Filetiermesser;
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schnittfeste Handschuhe.
Veraschungsofen mit katalytischer Nachverbrennung; organische Abgase sollen weit-
gehend zu Kohlenstoffdioxid und Wasser verbrannt werden;

Edelstahlschalen (V4A) in Abmessungen entsprechend dem Kammervolumen des
Ofens;

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

8.2.3 Kalibrierung und Aktivitatsbestimmung

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

zylindrische KunststoffgefaBe, z. B. aus PVC mit einem Innendurchmesser von ca.
7 cm und einem Fassungsvermogen von ca. 220 ml, mit méglichst ebenem Boden;

Gammaspektrometriemesseinrichtung, z. B. mit einem Germanium-Halbleiterdetek-
tor mit relativem Ansprechvermdgen bezogen auf einen 3" x 3" Nal(Tl)-Kristall vor-
zugsweise zwischen 20 % und 60 % und dessen Halbwertsbreite kleiner als 2,0 keV
bezogen auf die 1,33 MeV-Gammalinie des Co-60 ist.
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