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Verfahren zur gammaspektrometrischen Bestimmung
der spezifischen Aktivitaten von Radionukliden
in Fisch und Fischerzeugnissen

1 Anwendungsbereich

Das nachstehend beschriebene Verfahren wird vor allem nach einer Freisetzung radio-
aktiver Stoffe eingesetzt, um nach dem IMIS-Intensivmessprogramm [1] schnell einen
Uberblick tGiber Art und AusmalB der Kontamination zu bekommen. Insbesondere erlaubt
dieses Verfahren die Bestimmung der spezifischen Aktivitdten von Jodisotopen, die mit
dem Verfahren G-y-SPEKT-FISCH-01 aufgrund der Flichtigkeit des Jods bei der Ver-
aschung nicht quantitativ bestimmt werden kdnnen.

Das vorliegende Verfahren kann aber auch zur Bestimmung der spezifischen Aktivitaten
gammastrahlender Radionuklide in Proben von Fisch und Fischerzeugnissen gemaB dem
IMIS-Routinemessprogramm [1] nach Strahlenschutzgesetz (StrISchG) [2] und der Richt-
linie zur Emissions- und Immissionsiiberwachung kerntechnischer Anlagen (REIl) im be-
stimmungsgemaBen Betrieb [3] verwendet werden .

2 Probeentnahme

Zu Grundsatzen der Probeentnahme von Fisch wird auf die Messanleitung G-y-SPEKT-
FISCH-01 verwiesen. Die Probenmenge muss so bemessen sein, dass zur Messung etwa
1,5 kg Feuchtmasse des zu analysierenden Materials zur Verfiigung stehen, um eine
1-Liter-Ringschale zu befiillen.

Im Falle erh6hter Kontaminationen sind bei der Probeentnahme und der weiteren Pro-
benbehandlung von Fischen besondere VorsichtsmaBnahmen zu beachten [4]. Unmit-
telbar nach der Tétung sind die Tiere in Polyethylenbeutel zu verpacken und in geeig-
neten Behaltern auf Eis zu lagern. Die Proben sollten nach Mdéglichkeit nicht eingefroren
werden, da sie zur sofortigen Messung vorgesehen sind. Lasst sich ein Einfrieren nicht
vermeiden, ist das beim Auftauen freiwerdende Gewebewasser mit zu messen. Dabei ist
darauf zu achten, dass es zusammen mit dem zerkleinerten Fleisch homogen Uber das
Volumen der Ringschale verteilt wird.

Bei importierter Ware werden neben Fischen auch Krusten- und Schalentiere sowie Kon-
serven (Fischerzeugnisse) beprobt. Die Proben werden tiber die im jeweiligen Bundesland
tatigen Importeure oder den Einzelhandel beschafft und die essbaren Anteile analysiert.
Je nach Verzehrgewohnheit ist der Inhalt von Konserven mit oder ohne Flussigkeit zu
entnehmen.
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Zur korrekten Probenkennzeichnung wird auf das Verfahren G-y-SPEKT-FISCH-01 und die
Literatur [5] verwiesen.

3 Analyse

3.1  Prinzip des Verfahrens

Frischer Fisch wird zunachst filetiert. Fischfilets bzw. Fischerzeugnisse aus Konserven
werden zerkleinert und homogenisiert. AnschlieBend erfolgt die Bestimmung der spezi-
fischen Aktivitaten der Gammastrahlen emittierenden Radionuklide, einschlieBlich der
Jodisotope, mit Hilfe einer Gammaspektrometriemesseinrichtung in einer 1-Liter-Ring-
schale.

3.2 Probenvorbereitung

Alle fur die Probenvorbereitung eingesetzten Werkzeuge, z. B. Filetierbretter und Filetier-
messer, sowie Ringschalen sind vor jeder Benutzung mit einer Reinigungsldosung zu
saubern.

Die Fische werden nach einer haushaltstiblichen Reinigung filetiert, wobei Haut und
Graten weitgehend entfernt werden. Das erhaltene Fleisch wird fein gewurfelt und
anschlieBend nach Zugabe eines Konservierungsmittels, z. B. Natriumazid, durchmischt
(siehe unten). Von der Verwendung eines Mixers oder Fleischwolfs wird abgeraten, wenn
eine erhdhte Kontamination zu erwarten ist.

Im Falle von Fischerzeugnissen ist zu beachten, dass neben dem Fullgut aus Konserven
die Aufgussflissigkeit (z. B. SoBen) entsprechend der Verzehrgewohnheiten mitverar-
beitet wird; andernfalls ist diese abzugieBen. Eine weitergehende Sdauberung des Full-
gutes erfolgt nicht; je nach Konsistenz des Fillgutes ist eine Zerkleinerung erforderlich.
Die Zugabe eines Konservierungsmittels erfolgt vor der Homogenisierung.

Im Allgemeinen ist das Messpraparat nur kurz haltbar. Die Zugabe des Konservierungs-
mittels wie Natriumazid verlangsamt mikrobiologische Prozesse im Messpraparat, durch
die Gase freigesetzt werden, die zu einem Aufquellen des Messpraparates flhren. Es ist
darauf zu achten, dass der Deckel auf dem Messgefal3 nur locker aufliegt. Zusatzlich sollte
entweder die verwendete Messkammer mit Folie ausgekleidet oder das Messgefal in
einem genligend groBen Kunststoffbeutel, z. B. Millbeutel, eingebracht werden.

Bei langerer Wartezeit ist das Messpraparat bis zum Beginn der Messung in einem
Kuhlschrank aufzubewahren.
3.3 Radiochemische Trennung

Eine radiochemische Trennung ist nicht erforderlich.
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4 Messung der Aktivitat

4.1 Allgemeines

Zu grundlegenden Ausflihrungen zur Gammaspektrometrie wird auf das Allgemeine
Kapitel y-SPEKT/GRUNDL dieser Messanleitungen [6] sowie auf die Literatur [7, 8, 9] ver-
wiesen.

4.2 Nulleffekt

Fur grundlegende Ausfiihrungen zur Ermittlung des Nulleffektes wird auf das Verfahren
G-y-SPEKT-FISCH-01 und das Allgemeine Kapitel y-SPEKT/NULLEF dieser Messanleitun-
gen verwiesen [10].

Der Nulleffekt ist mit verkirzten Messdauern haufiger, z. B. arbeitstaglich, zu kontrol-
lieren, wenn im Fischfleisch um mehr als zwei GroBenordnungen hohere spezifische
Aktivitaten als im Routinebetrieb vorliegen.

Fur Fischproben ist die zuverlassige Bestimmung der K-40-Nulleffektzahlrate von Bedeu-
tung, damit bei der spateren Auswertung die in der Fischprobe ermittelte spezifische
K-40-Aktivitat zur Plausibilisierung der Messwerte verwendet werden kann.

4.3 Kalibrierung

Die Kalibrierung erfolgt mit geeigneten Kalibrierpraparaten, z. B. wassrigen Losungen von
rickfihrbaren Aktivitatsnormalen der zu bestimmenden Radionuklide.

Fur Fischfleisch kann eine Dichtekorrektion der Nachweiswahrscheinlichkeit vernach-
lassigt werden. Die Dichte des Probenmaterials unterscheidet sich kaum von der Dichte
der wéssrigen Kalibrierlésung (1 g-cm), da frisches Fischfleisch zu ca. 80 % aus Wasser
besteht.

Fir weitergehende Informationen zur Kalibrierung und zur Selbstschwachung wird auf
das Allgemeine Kapitel y-SPEKT/GRUNDL dieser Messanleitungen verwiesen [6].
44 Messung

Die Messung wird nach Abschnitt 4.4 des Verfahrens G-y-SPEKT-FISCH-01 durchgefihrt.
Anstelle des dort beschriebenen zylindrischen Messbechers wird jedoch eine 1-Liter-
Ringschale eingesetzt.
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5 Berechnung der Analysenergebnisse

5.1 ErgebnisgroBe

Bei der Bestimmung spezifischer Aktivitaten von Radionukliden in Fischfleisch treten
kaum Interferenzen zwischen Gammalinien verschiedener Radionuklide auf. Deshalb
lassen sich die spezifischen Aktivitaten der zu bestimmenden Radionuklide entweder aus
jeweils einer Gammalinie oder im Falle von Mehrliniennukliden unter Verwendung eines
gewichteten Mittelwerts berechnen. Fir Details wird auf die Allgemeinen Kapitel
v-SPEKT/GRUNDL und y-SPEKT-INTERF dieser Messanleitungen verwiesen [6, 11].

Waurde eine Linie 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 (1) berechnet:

_f1'f2'f3'f4

— “R. . = ‘R

Qr @ Rnr Ew Dy Mp n,r Q)
mit:

A it

fs = l_reﬁ ()

fa=etrta 3)
Dabei bedeuten:
fi Korrektionsfaktor fur Koinzidenz; bei einer ungestorten Gammalinie gilt: f;=1;
f2 Korrektionsfaktor der Selbstschwachung fir Fischfleisch relativ zu Wasser, f, =1;
f3 Korrektionsfaktor fir das Abklingen des Radionuklids r wahrend der Messung;
fa Korrektionsfaktor fir den Zerfall des Radionuklids r bezogen auf einen

Bezugszeitpunkt;

mg  Masse des zur Messung eingesetzten Fischfleischs, in kg;

Dy Emissionsintensitat der betrachteten Gammalinie des Radionuklids r;
ta Zeitdauer zwischen Bezugsdatum und Messbeginn, in's;

tm Messdauer, in's;

ew  Nachweiswahrscheinlichkeit in Wasser, abhangig von der Energie und Fillhéhe,

inBgs;
A Zerfallskonstante des Radionuklids 1, in s°';
@ verfahrensbezogener Kalibrierfaktor, in Bq-s-kg™.
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Die Nettozahlrate der betrachteten Gammalinie des Radionuklids r ist gemaB Gleichung
(4) zusammengesetzt:

Rn,r = Rb,r - RT,r - RO,r 4)

Dabei bedeuten:
R, Bruttozéhlrate der betrachteten Gammalinie des Radionuklids r, in s™;

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

Ry Nettozahlrate der betrachteten Gammalinie des Radionuklids r im Nulleffekt-
spektrum, in s7.
5.2 Standardunsicherheit der ErgebnisgroBe

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

Im allgemeinen Ansatz fir die Unsicherheit der Nettozahlrate werden die Koeffizienten
U nach Gleichung (5) ermittelt:

uz(Rn,r) = Ho - erl,r + U 'Rn,r + Uy (5)

mit den Koeffizienten:

Ho =0 (6)
H1 = t (7)
Ry + Ry
Hy = ———"+u*(Rr;) + u*(Roy) ®)
m

Bei Verwendung des Trapezverfahrens (linearer Untergrund) lasst sich der Ausdruck fir
U2 nach Gleichung (9) darstellen:

Rt ( b 1 1 Rtor b,
= (1) Ry () R (145
HZ tm 2 - L 0rx tm tO tO 2 " LO (9)

Dabei bedeuten:
to Messdauer des Nulleffektspektrums, in s;

b FuBbreite der Gammalinien im Probenspektrum, in Kanalen;

bo FuBbreite der Gammalinien im Nulleffektspektrum, in Kanalen;
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L Anzahl derjenigen Kanale im Probenspektrum, tber die der Linienuntergrund
jeweils links und rechts von der Gammalinie bestimmt wird;

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

Ry Linienuntergrundzahlrate in der Gammalinie des Radionuklids r im Nulleffekt-
spektrum, z. B. als Trapezuntergrundzahlrate, in s™.
Gleichung (9) gilt in sehr guter Naherung auch fiir die empirisch berechnete Untergrund-
stufenfunktion. Fur die Standardunsicherheit der Nettozéhlrate u(R, ;) folgt aus den Glei-
chungen (5) bis (9):
R

uz(Rn,r): tn'r+.‘12:
m
R R b 1 1 R b (10)
nr T,r T,0,r 0
_ On, ro(14 2 R.(_ _> (1_
tm+tm ( +2-L)+ or tm+t0 * to +2L0

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

Die relative Standardunsicherheit des verfahrensbezogenen Kalibrierfaktors ist nach Glei-
chung (11) zu ermitteln, wobei die Unsicherheiten der Zerfallskorrektionen vernachlassigt
werden durfen:

urel((/’) = [u?el(fl) + urz'el(fz) + u?el (f3) + ulgel(fél-) + urz'el(gW) +
(11)
2 2 Y,
+ Urel (py) + urel(mF)]
Die kombinierte Standardunsicherheit der spezifischen Aktivitat u(a,) wird unter Verwen-
dung von Gleichung (1) berechnet:

2
u(a,) = a, - \/ufel(go) + M (12)

2
Rn,r

Die kombinierten Standardunsicherheiten betragen im Allgemeinen weniger als 20 %;
auBer die Aktivitaten sind so klein, dass bereits die relativen Messunsicherheiten der
Nettozahlraten 20 % deutlich Gberschreiten. Die Standardunsicherheit des Korrektions-
faktors der Selbstschwachung tragt hierzu praktisch nichts bei.

Bei Mehrliniennukliden, z. B. Cs-134, muss der Unsicherheitsbeitrag des Korrektions-
faktors fur die Koinzidenzsummation mitberlcksichtigt werden, der bei signifikanten
Korrektionen einige Prozent betragen kann. Es wird auf die Allgemeinen Kapitel
v-SPEKT/GRUNDL und y-SPEKT/SUMESC dieser Messanleitungen verwiesen [6, 12] .

ISSN 1865-8725 Version Marz 2026

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



G-y-SPEKT-FISCH-02-07

6 Charakteristische Grenzen des Verfahrens

Die Berechnung der charakteristischen Grenzen erfolgt entsprechend der Normenreihe
DIN EN ISO 11929 [13]. Fur weiterfihrende Betrachtungen wird auf die Allgemeinen
Kapitel CHAGR-ISO-01 und CHAGR-ISO-02 dieser Messanleitungen verwiesen [14, 15].

6.1 Erkennungsgrenze

Die Erkennungsgrenze der spezifischen Aktivitat a, eines Einliniennuklids wird nach
Gleichung (13) ermittelt:

1
a; =@ ki_o- \/U_ =@ ki_o- \/t_ ’ (RT,r + RO,r) + u? (RT,r) + u? (RO,r) (13)
m
Dabei bedeutet:
ki. Quantil der Normalverteilung zur Wahrscheinlichkeit des Fehlers 1. Art «.

6.2 Nachweisgrenze

Die Nachweisgrenze der spezifischen Aktivitit af eines Einliniennuklids lasst sich mit Hilfe
der Uber Gleichung (13) ermittelten Erkennungsgrenze ay wird nach Gleichung (14) be-

stimmt.

.Y 0 ki
af =ap -2 1+ =02 1—k12—5 (14)
1-a

Darin bedeuten

k1. Quantil der standardisierten Normalverteilung zum Fehler 2. Art 3

und die HilfsgroBen

6=1- ki g ula(p) (15)
kf-ﬁ ¢

= . 16

Y=1+ TS (16)

6.3  Grenzen des Uberdeckungsintervalls

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

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

7.1  Manuelle Auswertung

Bei der manuellen Auswertung werden die Zwischenergebnisse und das Endergebnis auf
vier signifikante Stellen gerundet angegeben.

Im nachfolgenden Beispiel zur Berechnung der spezifischen 1-131-Aktivitat in 1 kg Fisch-
fleisch (FM) wurde fir die Auswertung nur die Gammalinie bei 364,5 keV verwendet.
Weiterhin werden folgende Zahlenwerte zugrunde gelegt.

Rni131 = 0511557 Rr 1131 =  1,96-103s7";
mg = 1,00 kg; Urel(ME) = 4,0-1073;
pyri31 = 0812 Urel(Py,1-131) = 9851073

Ew = 17,75-103Bq"s™, Urel(Ew) = 0,029

f = 1,000 urel(f1) = 0

f2 = 1,000 Urel(f2) = 0

b/(2:L) = 0,523.

Die Standardunsicherheiten folgender EingangsgroBen sind vernachlassigbar:

57,6-10%s; ALl-131 = 9999-107 s
1,8-103 s.

ta

tm

Nach den Gleichungen (2) und (3) werden fiir die Korrektionsfaktoren f3 und f; fir das
Abklingen wahrend der Messdauer bzw. bezogen auf den Bezugszeitpunkt folgende
Werte erhalten:

B 9,999-10"7s71-1800s
37 1 = —99991077s71-1800 s

~ 1,0009
f, = 99991077571 - 576005 1,059

Der in Gleichung (1) definierte verfahrensbezogene Kalibrierfaktor betragt:

1,000 - 1,000 - 1,0009 - 1,059

~ Bg-s-kg™l =~ 73,54 Bq-s-kg!
¢ 17.75-10-3-0,812-1,00 1°°°%8 457X
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Die spezifische Aktivitat aj.131 im Fischfleisch betragt nach Gleichung (1), bezogen auf die

Feuchtmasse (FM):

aj_131 ~ 73,54Bq s kg 1-0,5115s"! = 37,62 Bq - kg~! (FM)

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

Urer (@) = /02 + 02 4+ 02 + 02 + 0,0042 + 0,0292 + (9,85 - 10-3)? ~ 30,89 - 10~3

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

(R ) 05115578 | 1,96 1073577 (1+0,523) ~ 16,91-103s~?
Whni-131) ¥ 177800 1800 s me3) = 15, S

Die Berechnung der Standardunsicherheit der spezifischen Aktivitat u(aj.131) nach
Gleichung (12) ergibt:

(ai_131) ~ 37,62 - |(30,89-10-3)2 + 16,91- 1077 2B kg1 ~
ulay-131) = 57, ) 05115 q-kg™t =

~ 37,62 - 4525-1073Bq-kg~! = 1,702 Bq- kg~ ! (FM)

Damit betragt die spezifische 1-131-Aktivitat:
ai-131 = (37,6 £ 1,7) Bq-kg™! (FM)

Mit den Zahlenwerten der EingangsgroBen wird der Koeffizient u,; nach Gleichung (9)

ermittelt;

_1,96-107°

— . -2 o . 10-6 <2
1y 00— (1 0523) 572 ~ 1,658+ 10

Damit ergibt sich fir die Erkennungsgrenze der spezifischen Aktivitat aj.q3; unter Ver-
wendung des verfahrensbezogenen Kalibrierfaktors ¢ und dem Quantil der Normalver-
teilung zur Wahrscheinlichkeit des Fehlers 1. Art ky_, von 3:

ai_y3; ~ 73,54+3,0- /1,658 1076 Bq- kg™ ~ 0,2841 Bq - kg™* (FM)
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Nach Gleichung (14) betragt die Nachweisgrenze der spezifischen Aktivitat af 131 mitdem
Quantil der Normalverteilung zur Wahrscheinlichkeit des Fehlers 2. Art kq_p von 1,645

und den Werten der HilfsgroBen:

6 ~1—1,645% -(30,89-1073)% ~ 0,9974

- 1,6452 73,54 Bq-s-kg! 11946
p= 2 -0,2841Bq-kg! 1800 s o
, 0pgay 11946 | [ 09974 Leas?\[
U-131 % B 0,9974 119462 3,02 1%~

0,5836 Bq - kg™! (FM)

Q

7.2 Softwaregestiitze Auswertung

Die Resultatseite der zu dieser Messanleitung gehérenden UncertRadio-Projektdatei wird
nachstehend gezeigt. Die Datei selbst steht auf der Internetseite dieser Messanleitungen
zur Verfigung.

[]:

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe
£ BB 2EBE C . i P AN Hilfe Save to csv
Verfahren Gleichungen Werte, Unsicherheiten Unsicherheitsbudget Ergebnisse Text Editor
Gesamtes Messergebnis fir a 1131 : Erweiterungsfaktor k:
Wert der Ergebnisgrofe: Bag/kg FM
© er brgebnisgrobe: 37,627 kg Wahrscheinlichkeit (1-gamma): 0,950
erweiterte (Std.-)Unsicherheit: 1,7022 Bag/kg FM .
. . . o Erkennungs- und Nachweisgrenze: a 1131 :
relative erw. (Std.-)Unsicherheit: 4,5238 Y% Erkennungsgrenze (EKG): 0,2842 Bg/kg FM lterationen: 1
Beste Schatzwerte nach Bayes: min. Uberdeck.-Intervall Nachweisgrenze (NWG): 0,5837 Ba/kg FM lterationen: 1
Wert der ErgebnisgroRe: 37,627 Bag/kg FM
erweiterte (Std.-)Unsicherheit: 1,7022 Bg/kg FM k_alpha=3,000, k beta=1,645 i\;:’::;é::?:en:ISO 11929:2019,
untere Bereichsgrenze: 34,290 Bag/kg FM
obere Bereichsgrenze: 40,963 Bag/kg FM
Monte Carlo Simulation:
Anzahl der simul. Messungen 100000 min. Uberdeck.-Intervall
Anzahl der Runs: 1
relSD%:
primarer Messwert: 0,0 Ba/kg FM 0,0
Unsichh. primarer Messwert: 0,0 Ba/kg FM 0,0
Wert der ErgebnisgrdBe: 0,0 Ba/kg FM 0,0
erweiterte Unsicherheit: 0,0 Barkg FM 0,0
relative erw. (Std.-)Unsicherheit: 9,0 %
untere Bereichsgrenze: 0,0 Ba/kg FM 0,0
obere Bereichsgrenze: 0,0 Ba/kg FM 0,0
Erkennungsgrenze (EKG): 0,0 Balkg FM 0,0
Nachweisgrenze (NWG): 0,0 Ba/kg FM 0,0
aktiver Run: I 0 Start MC
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8 Verzeichnis der Chemikalien und Gerate

8.1 Chemikalien
Die verwendeten Chemikalien sollen analysenrein sein.

— Natriumazid, NaNs: Konservierungsmittel bei ldngerer Probenlager-
ung oder Messdauer;

Ublich sind 3,5 ml 5 %iger NaNs-Lésung pro kg
Feuchtmasse;

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

8.2 Gerate
Fir das Verfahren wird die Ubliche Ausstattung eines radiochemischen Labors benétigt.

Zusatzlich sind nachstehende Geréate erforderlich.

8.2.1 Probeentnahme

— Eisbehalter / Kiihlbehalter;
— Kunststofftuten;

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

8.2.2 Probenvorbereitung

— Filetierbrett aus Kunststoff;
— scharfe Filetiermesser;

— schnittfeste Handschuhe.

8.2.3 Kalibrierung und Messung
— 1-Liter-Ringschalen;

— Folie oder Tlten aus Polyethylen (PE), als moglicher Spritzschutz fur Detektor und
Abschirmungsinnenraum;
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