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Verfahren zur kontinuierlichen Uberwachung der kiinstlichen
Gesamt-Gamma-Aktivitatskonzentration im Meerwasser

1 Anwendungsbereich

Das nachstehend beschriebene Verfahren wird als Screeningverfahren zur zeitnahen kon-
tinuierlichen Uberwachung des Meerwassers auf auch geringe Aktivitatskonzentrationen
an kunstlichen, gammastrahlenden radioaktiven Stoffen eingesetzt.

Um eine flichendeckende Uberwachung zu gewahrleisten, wurde ein Messnetz aus Son-
den eingerichtet, das die Anforderungen der Allgemeinen Verwaltungsvorschrift zum
Jntegrierten Mess- und Informationssystems zur Uberwachung der Umweltradioaktivi-
tat” (AVV-IMIS) nach dem Strahlenschutzgesetz (StrlSchG) im Umweltbereich ,Meer-
wasser” erfullt [1, 2, 3, 4].

Die Sonden sind auf offener See stationar auf ozeanographischen Messbojen und auf
festen Einrichtungen an der Kiste wie Molen, Seebriicken oder Pegelhausern im Meer-
wasser frei hangend angebracht [5]. Dartber hinaus sind Schiffe des Bundesamtes fiir
Seeschifffahrt und Hydrographie (BSH) als fahrende Stationen mit einer entsprechenden
Messeinrichtung ausgestattet, deren Sonde in einer Vertiefung im Schiffsboden (Koker)

montiert ist.

Mit diesem Verfahren kann eine kinstliche Gesamt-Gamma-Aktivitatskonzentration von
etwa 800 Bg'm™ nachgewiesen werden.

2 Probeentnahme

Eine Probeentnahme ist nicht erforderlich.

3 Analyse
3.1  Prinzip des Verfahrens

Bei diesem integralen Verfahren werden die Zdhlraten infolge der Gammastrahlung im
Meerwasser quasi-kontinuierlich, d. h. zyklisch mit einer Messdauer von einer Stunde, mit
thalliumdotierten Natriumiodid-Detektoren (Nal(Tl)-Detektoren) direkt ermittelt.

Der Strahlungsanteil der kinstlichen radioaktiven Stoffe wird aus dem Verhaltnis der
Zahlraten in zwei festgelegten Energiebereichen im Impulshéhenspektrum ermittelt,
unterhalb und oberhalb von 900 keV (siehe Abbildung 3). In beiden Energiebereichen
wird die jeweils aktuelle Untergrundstrahlung separat erfasst. Im Routinebetrieb haben
die Strahlungsanteile in den beiden Energiebereichen ein festes Verhaltnis zueinander.
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Bei Eintrag kunstlicher radioaktiver Stoffe andert sich das Zahlratenverhaltnis zugunsten
des unteren Energiebereichs. Das ermittelte Zahlratenverhaltnis dient der Berechnung
der kunstlichen Gesamt-Gamma-Aktivitatskonzentration.

Der Schwellenwert fiir die Nettozahlrate infolge kiinstlicher Gammastrahlung im Energie-
bereich A, Ryxa liegt bei 3 s, was einer Gesamt-Gamma-Aktivitdtskonzentration von
1000 Bg-m™ entspricht. Bei einer Schwellenwertiberschreitung wird die Leitstelle auto-
matisch auf elektronischem Weg informiert.

Das Verfahren gestattet zudem die Aufnahme und Auswertung von Impulshéhenspek-
tren in Form von Stundenspektren, die bei Bedarf zu Tages- oder Wochenspektren sum-
miert werden. Obwohl das geringe Energieaufldsungsvermdgen der Nal(Tl)-Detektoren
eine nuklidspezifische Auswertung nur begrenzt zulasst, kdnnen einzelne Radionuklide
wie Caesium-137 und storfalltypische Radionuklidgemische erkannt und aufgrund der
unterschiedlichen Gammastrahlungsenergien von natirlichen radioaktiven Stoffen
unterschieden werden. Dartber hinaus werden die Stunden- und Tagesspektren zur
Funktionstlichtigkeit der Messeinrichtung und zur Qualitatssicherung der Messdaten
verwendet.

Die nuklidspezifische Auswertung der Spektren und eine Abschatzung der Aktivitats-
konzentrationen vorhandener kunstlicher Radionuklide werden im Verfahren
D-y-GESAMT-MWASS-02 beschrieben.

3.2 Probenvorbereitung

Eine Probenaufbereitung ist nicht erforderlich.

3.3 Radiochemische Trennung

Eine radiochemische Trennung ist nicht erforderlich.

4 Messung der Aktivitat

4.1 Allgemeines

Die Aktivitatskonzentrationen kinstlicher, gammastrahlender radioaktiver Stoffe im
Meerwasser werden Uber die verfahrensbezogene MessgroBe kiinstliche Gesamt-
Gamma-Aktivitatskonzentration cg, abgeschatzt. Aufgrund der Komplexitat der Auswer-
tung weicht diese kiinstliche Gesamt-Gamma-Aktivitatskonzentration cg, etwas von der
Definition im Glossar der Messanleitungen ab. Sie bezieht sich bei einer freihangenden
Messeinrichtung nicht auf ein bei der Kalibrierung verwendetes Referenzradionuklid,
sondern naherungsweise auf ein fiktives Radionuklid, das bei jedem radioaktivem Zerfall
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ein Gammaquant aussendet. Der radioaktive Zerfall kann bei diesem Screeningverfahren
deshalb nicht bertcksichtigt werden.

Zur Erfassung der Gammastrahlung wird ein Nal(Tl)-Detektor verwendet. Die Messein-
richtung (Abbildung 1) wurde den speziellen Anforderungen des Messnetzbetriebes fir
den Meeresbereich angepasst. Die technischen Daten fiir eine derartige Messeinrichtung
sind in Abschnitt 8.2 aufgefihrt.

Fur eine ausreichende Abschirmung der Messeinrichtung gegen Héhen- und Sediment-
strahlung durch die Wassersaule muss die Messeinrichtung an einer Position installiert
werden, die eine Mindestwassertiefe von 3 m bei einer Wasseriiberdeckung der Sonde
von mindestens 1,5 m aufweist.

Bei kiistennahen Stationen wird die Wasseriberdeckung durch einen Drucksensor er-
fasst. Der Betrieb dieser Stationen wird bei Unterschreitung der Wassertiberdeckung der
Sonde von 1 m eingestellt. Bei einer Wassertberdeckung zwischen 1 mund 1,5 m werden
entsprechende Korrektionsfaktoren verwendet.

Anmerkung:

Bei dieser speziellen Messanordnung einer im Meerwasser hangenden Sonde mit Nal(Tl)-Detektor gilt:
Durch Wechselwirkung mit Wasser (statt Luft) wird die Energie der primaren Gammastrahlung aus dem
Wasser, auf Weglédngen von zum Teil hundert Zentimeter, deutlich verringert, bevor die Abgabe der Energie
im Detektor erfolgen kann. Das hat zur Folge, dass der Photopeak im Verhéltnis zum Comptonkontinuum
viel kleiner wird, als beispielsweise bei einer Messung mit einer Punktquelle in Luft zu erwarten ware. Dies
erweist sich bei der Gesamt-Gammamessung in Wasser als Vorteil, da dadurch selbst fiir Gammastrahler
wie Zink-65 oder Cobalt-60, mit Gammaenergien von 1116 keV bis 1333 keV, der Hauptanteil der gemes-
senen Zahlrate in den Energiebereich unterhalb 900 keV fallt. Dies bedeutet, dass der Energiebereich unter
900 keV im Impulshdhenspektrum ausreichend empfindlich fir den Nachweis kiinstlicher Gammastrahlung
ist.

Fud — — bhensassersinheit
geatleﬂ)u} jMMCA und Datentbertragung

Abb. 1:  Messeinrichtung zur Ermittlung der kunstlichen Gesamt-Gamma-Aktivitatskonzen-
tration im Meerwasser.
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4.2 Kalibrierung

Im Falle einer Kontamination des Meerwassers ist zu erwarten, dass Herkunft und Art der
beteiligten Radionuklide oder Radionuklidgemische unbekannt sind. Daher wird eine
Kalibrierung mit mehreren Radionukliden durchgefiihrt. Um mit der Kalibrierung gam-
mastrahlende Radionuklide universell erfassen zu kdnnen, wird anstelle einer nuklidspezi-
fischen Kalibrierung die energieabhdangige Gammastrahlenempfindlichkeit des Detektors
der Messeinrichtung kalibriert, abhdngig davon, ob die Sonde frei im Wasser hangt oder
sich im Schiffskoker befindet.

Die Giltigkeit der Kalibrierung ist durch regelméBige Uberpriifung der Kenndaten der
Sonden sicherzustellen.

4.2.1 Kalibrierung der Messanordnung ,, Sonde frei im Wasser hangend”

In der Messanordnung ,Sonde frei im Wasser hangend” entstehen die Gammaquanten
durch radioaktiven Zerfall im umgebenden, groBen Wasservolumen. Diese werden durch
Wechselwirkungen in Wasser, hauptsachlich durch Photo- oder Comptoneffekt, absor-
biert oder gestreut. Daher erreichen sie die Sonde selten direkt.

Die von der Gammastrahlungsenergie abhangige, verfahrensbezogene totale Nachweis-
wahrscheinlichkeit ist als das Verhaltnis aller im betrachteten Energiebereich pro Zeit
registrierten Impulse zur Anzahl der pro Zeit und Wasservolumen emittierten Photonen
definiert.

Rin

e(E,) = — o (E) (1)

Dabei bedeuten:

&(Ey) verfahrensbezogene totale Nachweiswahrscheinlichkeit, abhéngig von der
Gammastrahlungsenergie E, des Referenznuklids, in m*Bq™"s™;

Rin totale Nettozéhlrate im betrachteten Energiebereich, in s

c Aktivitatskonzentration, in Bq-m‘3;

py(Ey) Emissionsintensitat der Gammalinie.

Mittels einer einmaligen energieabhangigen Kalibrierung mit den Radionukliden K-40,
Mn-54, Ru-106/Rh-106 und Ce-144 konnte gezeigt werden, dass die verfahrensbezo-
gene, totale Nachweiswahrscheinlichkeit e(E,) im betrachteten Energiebereich zwischen
0,3 MeV und 1,5 MeV, in dem die Gammastrahlungsenergien relevanter Radionuklide
liegen, mit einem mittleren Wert von 3-103 m3Bq™'s' nahezu konstant ist (siehe
Tabelle 1 und Abbildung 2).
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Anmerkung:
Die Durchfiihrung dieser einmaligen Kalibrierung ist im Anhang A detailliert erlautert. Diese Kalibrierung
kann auch tber Monte Carlo-Simulationen erfolgen.

Abbildung 2 zeigt die bei den einzelnen Gammastrahlungsenergien berechneten Nach-
weiswahrscheinlichkeiten und die daraus interpolierte Kalibrierkurve.
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Abb. 2:  Darstellung der verfahrensbezogenen, totalen Nachweiswahrscheinlichkeit i(Ey) fur
die Messanordnung ,Sonde frei im Wasser hangend”.

Dies bedeutet zum einen, dass eine Kalibrierung alleine mit Kalium-40 (K-40) fir die
Messanordnung ,Sonde frei im Wasser hangend” im Allgemeinen hinreichend reprasen-
tativ ist, zum anderen, dass die energieabhangige, verfahrensbezogene, totale Nachweis-
wahrscheinlichkeit (E,) im Grunde genommen nahezu energieunabhangig ist.

Anmerkung:

Vereinfacht gesehen besteht &(E,) aus zwei Faktoren:

a) der energieabhangigen Schwachung eines Gammaquants auf dem Weg durch das Meerwasser bis zur
Detektoroberflache;

b) der energieabhdngigen Nachweiswahrscheinlichkeit, dass ein am Detektor angekommenes Gamma-
quant in diesem auch nachgewiesen wird.

Faktor a) nimmt bei steigender Gammastrahlungsenergie ab, so dass ein groBeres Messvolumen erfasst

wird. Faktor b) nimmt dagegen bei abnehmender Gammastrahlungsenergie zu, so dass die ankommende

Gammastrahlung aus dem kleiner werdenden Messvolumen zunehmend effektiver gemessen wird. Diese

beiden Faktoren sind gegenlaufig; ihr Produkt bleibt deswegen in der beschriebenen Messanordnung im

Energiebereich 0,3 MeV bis 1,5 MeV nahezu konstant.

In Tabelle 1 sind die in Abbildung 2 dargestellten, verfahrensbezogenen totalen Nach-
weiswahrscheinlichkeiten &(E,) nach Gleichung (1) fir die Gammastrahlungsenergien

relevanter Radionuklide gelistet.
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Tab. 1: Auswahl relevanter Radionuklide mit zugehdrigen Kalibrierdaten fiir die Kalibrierung
der Messanordnung ,Sonde frei im Wasser hangend”

Radionuklid Radionukliddaten [6] verfahrensbezogene, totale
Nachweiswahrscheinlichkeit
Ey Py &(Ey)
in MeV inm*Bqg s
K-40 1,46 0,11 2,810
Mn-54 0,83 1,0 3,210
Zn-65 1,12 0,50 3,110
Ru-106 0,51 0,21 3,210
0,62 0,10 3,210
1,06 0,015 3,110
[-131 0,36 0,81 3,010
0,64 0,07 3,2:10°7
Cs-134 0,60 0,98 3,2:10°7
0,80 0,85 3,210
0,57 0,15 3,210
Cs-137 0,66 0,85 3,2:10°7
Ce-144 0,13 0,11 1,910

Aus Spalte 4 in Tabelle 1 ist ersichtlich, dass jedes Radionuklid als Strahlenquelle einge-

setzt werden kann, das mindestens eine Gammastrahlungsenergie zwischen 0,3 MeV und

1,5 MeV aufweist. Flr die Kalibrierung wird Ublicherweise K-40 als Referenznuklid einge-

setzt, weil es neben seiner Eigenschaft als Einliniennuklid noch folgende Kriterien erfillt:
e gute Loslichkeit in Wasser;

e unproblematische Beschaffung in gréBerer Menge;
e Handhabbarkeit auBerhalb geltender Strahlenschutzauflagen.
Fur die Berechnung der kiinstlichen Gesamt-Gamma-Aktivitatskonzentration wird fir den

verfahrensbezogenen Kalibrierfaktor ¢ der reziproke Wert der verfahrensbezogenen,
totalen Nachweiswahrscheinlichkeit e(E,) verwendet:

1
©3,0-103m3-Bql-s”

@ -=333,33Bq s m3
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4.2.2 Kalibrierung der Messanordnung ,Sonde im Schiffskoker”

Eine Kalibrierung von im Schiffskoker montierten Sonden lasst sich wegen der Messgeo-
metrie im Labor nicht realisieren. Deshalb wird die Kalibrierung flr einen spezifischen
Schiffskoker direkt auf See durchgefuhrt und fir alle baugleichen Schiffskoker Uber-
nommen.

Anmerkung:

Die Durchfiihrung dieser Kalibrierung ist in Anhang A beschrieben. Diese Kalibrierung kann auch Gber
Monte Carlo-Simulationen erfolgen.

Die verfahrensbezogene, totale Nachweiswahrscheinlichkeit £(E,) der Gammastrahlungs-
energie von K-40 wird ebenfalls nach Gleichung (1) berechnet; es liegt hier jedoch eine
andere Messgeometrie zugrunde. Fir die in der Leitstelle verwendeten Schiffskoker gilt
der Wert:

&(E,) =1,185-10"° m®-Bq ! -s7?

Bei der Berechnung der verfahrensbezogenen, totalen Nachweiswahrscheinlichkeit fur
die Messanordnung ,Sonde im Schiffskoker” nach Gleichung (1) dienen die Zahlraten, die
im Meerwasser gemessen werden, als Bruttozahlrate und die Zahlraten, die im StBwasser
erhalten werden, als Nulleffektzdhlrate. Die K-40-Aktivitatskonzentration im Meer ist
durch den Salzgehalt im Meerwasser vorgegeben, siehe Anhang A.3 und Literatur [4].

Fur die Berechnung der kiinstlichen Gesamt-Gamma-Aktivitatskonzentration wird fir den
verfahrensbezogenen Kalibrierfaktor ¢ der reziproke Wert von &(E,) verwendet:

1
~1,185-103m3-Bq!-s~

) —=843,88Bq s -m™

4.3 Messung

Die Messung erfolgt kontinuierlich im Meerwasser. Zur Auswertung wird der in Ab-
schnitt 3.1 beschriebene Unterschied der Gammastrahlungsenergien naturlicher und
kinstlicher Radionuklidgemische genutzt. Dazu wird das Zahlratenverhaltnis zweier Zahl-
raten R, 5 und Ry, g der Energiebereiche A und B ermittelt, wobei im Energiebereich A nur
Gammastrahlung mit Energien kleiner als 900 keV registriert wird (Abbildung 3); die
Gammastrahlungsenergien kiinstlicher radioaktiver Stoffe liegen Gberwiegend in diesem
Energiebereich. Bei einem Eintrag natirlicher radioaktiver Stoffe aus der Uran-Radium-
Zerfallsreihe nehmen die Zahlraten der beiden Energiebereiche in dem fir das Spektrum
der Rn-222-Folgeprodukte charakteristischen Verhaltnis zu.
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Abb. 3:  Schematische Darstellung der Aufteilung der Gesamtbruttozahlrate R, im Gamma-
spektrum auf zwei Gammastrahlungsenergiebereiche A und B

Von der Sonde werden die verrechneten Werte der Gesamtbruttozahlrate,
Ry = Rpa + Rpp, und des Zahlratenverhaltnisses, gy = Rya/Rp . das Impulshéhenspek-
trum und bei Kustenstationen auch die Wasseriberdeckung der Sonde im Regelfall
stiindlich, z. B. iilber Mobilfunk, von der Messstation automatisch zum Zentralrechner der
Leitstelle GUbertragen und dort vorausgewertet.

Wird im Rahmen der automatischen Vorauswertung die Uberschreitung des Schwellen-
werts fir die Nettozahlrate infolge kinstlicher Gammastrahlung im Energiebereich A,
Ryxa, von 3 s festgestellt, wird die Leitstelle auf elektronischem Weg alarmiert, um die
Datensatze schnellstmdglich zu prifen und eventuelle Systemfehler, z. B. bei der Daten-
Ubertragung bzw. Hardware, auszuschlieBen.

Im Rahmen des IMIS-Routinemessprogramms werden die Messdatensatze grundsatzlich
arbeitstaglich graphisch dargestellt, im Rahmen des IMIS-Intensivmessprogramms
stindlich. Die Daten werden manuell ausgewertet, plausibilisiert und die Ergebnisse an-
schlieBend an das IMIS weitergeleitet. Eine Auswertung des Tagesspektrums des Vor-
tages ist zu Vergleichszwecken maoglich.

Abbildung 4 zeigt beispielhaft die graphische Darstellung eines Wochendatensatzes.

Anmerkung:

Ergeben sich aus der graphischen Darstellung Hinweise auf einen Eintrag kiinstlicher Radionuklide, kann in
den entsprechenden Impulshéhenspektren eine nuklidspezifische Auswertung kiinstlicher Radionuklide
nach D-y-GESAMT-MWASS-02 zur Abschédtzung deren Aktivitatskonzentration erfolgen.
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Abb. 4:

Messreihe der Station Kihlungsborn:

a) oben:

b) Mitte:

C) unten:

violett — Gesamtbruttoimpulsanzahl Ny, pro Stunde,

grin — Quotient g,

blau — relative Wassertiberdeckung z;

blaugrau — natirlicher Schwankungsbereich,

rot — Nettozahlrate infolge kiinstlicher Gammastrahlung im
Energiebereich A, Ry k i

tabellarische Darstellung der Tagesmittelwerte der Nettozahlrate

infolge kiinstlicher Gammastrahlung im Energiebereich A, R,k A,

der berechneten kinstlichen Gesamt-Gamma-Aktivitatskonzentra-

tion cg, und der dazu ermittelten relativen Standardunsicherheit

Urel(CGy)-
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44 Untergrund
4.4.1 Untergrundstrahlung

Die In-situ-Uberwachung der kiinstlichen Gesamt-Gamma-Aktivitatskonzentration wird
allgemein dadurch erschwert, dass die Intensitat der nattrlichen Untergrundstrahlung
nicht konstant ist. Sie wird hauptsachlich durch zwei Aspekte beeinflusst:

— Aufgrund starker Niederschldage kommt es haufig zu kurzzeitigen, hohen Konzentra-
tionen naturlicher Radionuklide im Meerwasser, insbesondere von Rn-222-Folgepro-
dukten aus der Uran-Radium-Zerfallsreihe.

Anmerkung:
Weitere Informationen zur gammaspektrometrischen Bestimmung natdrlicher Radionuklide sind dem
Allgemeinen Kapitel y-SPEKT/NATRAD dieser Messanleitungen zu entnehmen.

— Ein Bewuchs der Sonden beispielsweise durch Seepocken, Algen und Muscheln er-
hoht die Nulleffektzahlrate, da sich die radioaktiven Stoffe im Bewuchs anreichern.
Dies kann durch Antifoulinganstrich oder Beschichtung zum Schutz vor Bewuchs
sowie durch halbjahrliches Entfernen des Bewuchses eingegrenzt werden.

In Einzelfallen kénnen die Hohenstrahlung und die Wassertriibung geringfligige Auswir-
kungen auf die Zahlraten der Untergrundstrahlung haben.

4.4.2 Nulleffekt
4.4.2.1 Nulleffekt bei Kalibrierung

Fir die Bestimmung der verfahrensbezogenen, totalen Nachweiswahrscheinlichkeit e(E,)
nach Gleichung (1) werden fir die Messanordnungen ,Sonde frei im Wasser hangend”
und ,Sonde im Schiffskoker” unterschiedliche Nulleffektzahlraten verwendet:

— Fur die Messanordnung ,Sonde frei im Wasser hangend” wird die Nulleffektzahlrate
bei Verwendung von Leitungswasser zugrunde gelegt,

— fir die Messanordnung ,Sonde im Schiffskoker” die Nulleffektzahlrate, die bei der
Befahrung einer Binnenwasserstral3e in StiBwasser gemessen wird.

Dies wird im Anhang A naher erlautert.

44.2.2 Nulleffekt des Screeningverfahrens

Im Unterschied zur Definition des Nulleffektes nach dem Glossar der Messanleitungen ist
im vorliegenden Verfahren der Nulleffekt die von der Messeinrichtung registrierte
Gesamtbruttozahlrate infolge der Strahlung aus der Umgebung des Detektors, so lange
kein zusatzlicher Beitrag kinstlicher Radionuklide aufgrund eines aktuellen Ereignisses
vorliegt.
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5 Berechnung der Analysenergebnisse

Aus dem stindlich Gbertragenen Impulshéhenspektrum werden die Gesamtbruttoim-
pulsanzahl Ny, sowie der aus den Zahlraten der beiden Energiebereiche A und B berech-

nete Quotient g, zur Auswertung herangezogen.

5.1 Gleichungen zur Berechnung
5.1.1 ErgebnisgroBe

Die Gesamtbruttozahlrate R}, ist nach Gleichung (2) die Summe aus den Bruttozahlraten

in den Energiebereichen A und B:
Ry = Rpa + Rpp (2)

Dabei bedeuten:
Ry Gesamtbruttozahlrate, in s™";
Ry  Bruttozahlrate im Energiebereich A, in's™;

Ry  Bruttozahlrate im Energiebereich B, in s,

Sie kann auch Uber die Bruttoimpulsanzahlen gemaf Gleichung (3) errechnet werden:

Ny Npa+ Npp
Rb = —_—

3)

tm tm

Dabei bedeuten:

Ny Gesamtbruttoimpulsanzahl;

Npa  Bruttoimpulsanzahl im Energiebereich A;
Npg  Bruttoimpulsanzahl im Energiebereich B;

tm Messdauer, in s.

Im Routinebetrieb entspricht die Gesamtbruttozahlrate Ry, Ublicherweise der Summe der

einzelnen Nulleffektzahlraten und damit der Gesamtnulleffektzahlrate Ry:
Ry, = Roa+ Rop =Ry (4)

Dabei bedeuten:
Ry Gesamtnulleffektzahlrate, in s";
Roa  Nulleffektzéhlrate im Energiebereich A, in's™;

Rop  Nulleffektzahlrate im Energiebereich B, in s
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Gelangen naturliche radioaktive Stoffe z. B. aus der Uran-Radium-Zerfallsreihe und kiinst-
liche radioaktive Stoffe in das Meerwasser, so andert sich die Zusammensetzung der
Bruttozahlraten in den einzelnen Energiebereichen. Im Energiebereich A, der Gamma-
strahlungsenergien bis zu einer Energie von 900 keV erfasst, setzt sich die in diesem
Energiebereich laufend gemessene Bruttozdhlrate Rps aus folgenden Komponenten

zusammen.
Rpa = Roa + Ryna + Roka (5)

Dabei bedeuten:

Rana  Nettozéhlrate infolge naturlicher Gammastrahlung im Energiebereich A, ins™;

Roka Nettozéhlrate infolge kinstlicher Gammastrahlung im Energiebereich A, in's™.

Im Energiebereich B tragen die kiinstlichen radioaktiven Stoffe vernachlassigbar zur Brut-
tozahlrate Ry g bei, die sich nach Gleichung (6) beschreiben lasst.

Rpp = Rop + RnNp (6)
mit
Rung  Nettozéhlrate infolge natiirlicher Gammastrahlung im Energiebereich B, in s™.

Fir die Berechnung der kiinstlichen Gesamt-Gamma-Aktivitatskonzentration missen

beide Energiebereiche miteinander in Relation gesetzt werden. Dazu werden drei Quo-

tienten gebildet:

— der Quotient qo aus den Nulleffektbeitragen der beiden Energiebereiche nach
Gleichung (7):

Ro,a
Q=2 7
= Ros (7)
Anmerkung:

Der Quotient g wird bei Bedarf stationsspezifisch als Mittelwert Giber den Zeitraum eines Tages ohne

besondere Auffalligkeiten in den Messdaten bestimmt.
— der Quotient g, N aus den Nettozahlraten infolge nattrlicher Gammastrahlung nach
Gleichung (8):

Rnna
qnN = R (8)
n,N,B
Anmerkung:

Der Quotient gy y flr die natirlichen Radionuklide wird einmalig mit Hilfe von Gleichung (9) aus der
Messung bei einem starken Eintrag natirlicher radioaktiver Stoffe, z. B. bei einem Gewitterregen,
ermittelt.
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— der Quotient gy, der Bruttozahlraten der Energiebereich A und B nach Gleichung (9):

Rpa Ry
qp=——=—-1 9
b Rys Rpp ®)

Aus den Gleichungen (2) bis (9) lasst sich die Nettozahlrate R,ka infolge kinstlicher

Gammastrahlung durch Umformung nach Gleichung (10) darstellen:

1+ 1+
Qn,N) . RO . (1 N Qn,N

e Tre) =Ry i Ro f (10

Roxa=Rp- (1 -

Mit den Gleichungen (9) und (2) kdnnen die miteinander zusammenhangenden GroBen-
werte gp, und R}, eliminiert werden, indem sie auf R, a und Ry zurickgefihrt werden,

wobei Ry, 5 die Rolle der Bruttozahlrate Gbernimmt.

1+ CIn,N

T = Roa— Boadon —Ro fa (1)

Roxa =Rpa—Rpg qun—Ro- (1 -

Eine wechselnde Wassertiberdeckung schirmt die Hohenstrahlung gegentber der Sonde
unterschiedlich stark ab und beeinflusst die registrierte Nulleffektzahlrate Ry. Um solche
Nulleffektanderungen rechnerisch zu eliminieren, wird an den davon betroffenen Kisten-
stationen mit Hilfe eines Drucksensors stiindlich die aktuelle Wasserlberdeckung z,,
registriert und mit der mittleren Wassertberdeckung z,, verglichen. An diesen Stationen
wird dann anstelle der Nulleffektzéhlrate Ry eine korrigierte Nulleffektzahlrate Ry mit
einem empirisch ermittelten linearen Schwachungskoeffizienten u nach Gleichung (12)
verwendet.

Ry =R, - el (Gw —zw) — Ro - fa (12)

Anmerkung:

a) Der lineare Schwachungskoeffizient u wird stationsspezifisch empirisch ermittelt und liegt zwischen
0,012 dm™und 0,004 dm™.

b) Der Korrektionsfaktor f, wird nur bei einer Wasserliberdeckung zwischen 10 dm und 15 dm bertick-

sichtigt; er nimmt dann einen Wert ungleich 1 an. Ist die Wasseriiberdeckung gréBer als 15 dm nimmt
der Korrektionsfaktor f;, den Wert 1 an.

c) Beieiner Wasseriiberdeckung von weniger als 10 dm werden die Messwerte verworfen.

Deshalb wird bei wechselnden Wasserstanden zur Berechnung von Ry, x o der Wert Ry aus

Gleichung (11) durch den korrigierten Wert fiir R aus Gleichung (12) ersetzt.

1+ QH,N

o) = Roa~Rog dan—Ro fa fy (13

Rnxa = Rpa—Rop qnn—Ro" (1 -
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Die kiinstliche Gesamt-Gamma-Aktivitatskonzentration im Meerwasser c¢, wird tber die
mittels Gleichung (13) bestimmte Nettozahlrate infolge kiinstlicher Gammastrahlung
Ry x A nach Gleichung (14) berechnet:

¢y =¢ Raxa=¢ (Roa—Rop dan—Ro" f3" f2) (14)

In den Gleichungen (10) bis (14) bedeuten:

CGy kiinstliche Gesamt-Gamma-Aktivitatskonzentration, in Bg-m3;
P verfahrensbezogener Kalibrierfaktor, in Bg-s'm,
mit
@ =33333Bq-s-m3 firSonde frei im Wasser hdngend;
@ = 843,88Bq-s-m3  fiir Sonde im Schiffskoker;

Raka Nettozéhlrate infolge kinstlicher Gammastrahlung im Energiebereich A, ins™;

" linearer Schwachungskoeffizient, in dm™;
Zw aktuelle Wasserlberdeckung, in dm;
Zy mittlere Wassertberdeckung, in dm;
fi verfahrensbedingter Wichtungsfaktor der Gesamtbruttozahlrate:
1+qnNn _ Rpa—Rpp qnN
fi=1- =
1+ dp Rb
f3 verfahrensbedingter Wichtungsfaktor der Gesamtnulleffektzahlrate:
1+
f3 —1— - +Qn,N
do
fa Korrektionsfaktor fur die Gesamtnulleffektzahlrate bei wechselnder Wasser-
uberdeckung:

ﬁ} — e#'(z_w - Zw)

mit f, = 1 bei einer Wasserliberdeckung oberhalb von 15 dm.

Der radioaktive Zerfall kann bei diesem Screeningverfahren nicht bertcksichtigt werden,
weil die Radionuklidzusammensetzung unbekannt ist.

5.1.2 Standardunsicherheit der ErgebnisgroBe

Fir die Berechnung der Standardunsicherheit der ErgebnisgroBe sind zunachst die Stan-
dardunsicherheiten u(Ny a) und u(Ny, g) zu berechnen:

u(Nb,A) =/ Npa (15)
u(Npg) = /Npg (16)
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Die Berechnung der Standardunsicherheit u(cg,) der kiinstlichen Gesamt-Gamma-Aktivi-

tatskonzentration ist nicht trivial und in Gleichung (17) Gber Einzelterme T; dargestellt.

u(cgy) =Ti+To+ T3  (Ty+Ts + T+ T7 + Tg + To) (17)

Die Einzelterme T; sind in den Gleichungen (18) bis (26) beschrieben:

Ty = cgy " Urer(®) (18)
®
T, = Cay* t_ (19)
m
T; = ¢? (20)
1
To=—"(Rop qun+Ro f3 f) 1)
m
R
Ts = qrzl,N '% (22)
m
R
Te = f2 - f t—;’ (23)
Ry f; 2
0 4
7 (1 . Rb,B> *u?(gn,n) (24)
2
Rg'ff'(l-l‘qu) 2
_ NJ . 25
T8 (1 T q0)4 u (CIO) ( )
Ty = Rg 'f32 'uz(ﬁ;) (26)

In den Gleichungen (18) bis (26) bedeuten:

u(cgy) Standardunsicherheit der kiinstlichen Gesamt-Gamma-Aktivitatskonzen-
tration, in Bg:m3;

Urel() relative Standardunsicherheit des verfahrensbezogenen Kalibrierfaktors;

urel(qnn) relative Standardunsicherheit des Quotienten infolge natirlicher Gamma-
strahlung;

u(f) Standardunsicherheit des Korrektionsfaktors fiir die Schwachung der
Hoéhenstrahlung,

Mt i) = i (G — 2?0 + (025 + ()
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tm Messdauer, in s;

to Messdauer des Nulleffekts, in s.

Auf die Gleichung zur Berechnung der Standardunsicherheit bei variablen Wasseriber-
deckungen wird hier aufgrund der Komplexitat der Berechnung verzichtet.

5.2 Rechenbeispiel

Im nachstehenden Rechenbeispiel werden die Zwischenergebnisse und das Endergebnis
mit vier signifikanten Stellen angegeben. Abweichungen von den im Rechenbeispiel
berechneten Werten sind bei der Verwendung einer anderen Anzahl von signifikanten
Stellen moglich.

Fur das Rechenbeispiel mit der Messanordnung ,Sonde frei im Wasser hangend” werden
die nachstehenden Zahlenwerte verwendet:

Ny = 32 004, Np,a = 52 346;
to = 3600s; Ny = 7992

Ro = 8,897 tm = 3600s;
® = 333,33 Bg'ssm’3; Urel() = 0,05

qo = 3,39 urel(qo) = 0071

anN = 14; Urel(qn,N) = 0,01,

f3 = 2,417,

f4 = 1,0665; u(fs) = 0,001925.

Damit folgt fiur die Nettozahlrate infolge kiinstlicher Gammastrahlung im Energiebe-
reich A nach Gleichung (13):

I 52346 7992
KA 3600s 3600s

14 — 8,89s71-(-2,417) - 1,0665 = 6,377 s~ 1
Die Gesamt-Gamma Aktivitatskonzentration cg, wird nach Gleichung (14) erhalten:
cgy = 6,377 s71-333,33Bq-s-m™® = 2126 Bq-m~3

Mit den Werten fir die Einzelterme aus den Hilfsgleichungen (18) bis (26)

T, = (2126 Bq-m~3)%-0,05% = 11300 Bq® - m™®

333,33Bq-s-m™3
3600 s

T,=2126Bq-m™3- =196,8Bq? - m™°
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T; = (333,33Bq-s-m3)? =111 109 Bg?-s? -m™*

T, = — (7992 14 + 8,89 s~ - (—2,417) 10665)—2268 1073 52
736005 \3600s 7S ’ ’ - >
To=142 7222 _ 0120952

5% (3600s5)2 o078

-1

8,89 s
=(— 2, 2, 277" -2
Te = (—2,417)% - 1,0665 3600S 0,01641s

_ (889571-1,0665 7992\ (0,01-14)° = 71,21 - 10-5 52
7T 143,39 3600 s ’ - >

(8895712 1,0665% - (1 + 14)?
8~ (1 +3,39)*

-(0,01-3,39)% = 0,06258 s 72

T = (8,89 s71)2- (=2,417)2 - 0,0019252 = 1,711 - 1073 52

wird die Standardunsicherheit u(cg,) der Gesamt-Gamma-Aktivitatskonzentration nach
Gleichung (17) berechnet:

u(cgy) = VIT300 + 196,8 + 111 109 - 0,2039 Bq-m~3 = 184,8 Bq - m™3

Die Gesamt-Gamma-Aktivitatskonzentration betragt damit:
cey = (2126 +185) Bq-m™3

Das Rechenbeispiel gilt in analoger Weise flir die Berechnung der kiinstlichen Gesamt-
Gamma-Aktivitatskonzentration mit einer Messanordnung ,Sonde im Schiffskoker”. Es
muss hierfir lediglich der entsprechende verfahrensbezogene, schiffsspezifische Kali-
brierfaktor verwendet werden.

5.3  Unsicherheiten der Analysenergebnisse

Die Standardunsicherheit des Analysenergebnisses beinhaltet die Standardunsicher-
heiten der Zahlstatistik und der Kalibrierung. Ein moglicher Beitrag kiinstlicher Gamma-
strahlung im Energiebereich B wird bei der Unsicherheitsbetrachtung im Rahmen des
Screenings nicht bertcksichtigt. Die Standardunsicherheit der Messdauer wird vernach-
lassigt.
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6 Charakteristische Grenzen des Verfahrens

Bei diesem Screeningverfahren wird auf die Berechnung der Erkennungsgrenze und der
Nachweisgrenze nach der Normenreihe DIN EN ISO 11929 verzichtet [7].

Falls diese jedoch von Interesse waren, kdnnen sie mittels einer Projektdatei zum Pro-
gramm UncertRadio (siehe Abschnitt 7.2) berechnet werden.

7 Softwaregestiitze Auswertung
7.1 Ansicht des Excel-Tabellenblatts

Aufgrund der Komplexitat der Berechnung steht kein Excel-Tabellenblatt zur Verfligung.

7.2 Ansicht der UncertRadio-Resultatseite

R UncertRadio: Calculation of uncertainty budget and detection limits - D-gamma-GESAMT-MWASS-01_V2021_11.txp - [} X
Datei Bearbeiten Optionen Hilfe

= BE>xEHE C EEE R = A (@] Hilfe Save to csv
Verfahren  Gleichungen  Werte, Unsicherheiten  Unsicherheitsbudget  Resultate = Text Editor

Gesamtes Messergebnis fiir cGg : Erweiterungsfaktor k: 1,0

Wert der ErgebnisgroBe: 2125,2 Ba/m? Wahrscheinlichkeit (1-gamma): 0,950
erweiterte (Std.-)Unsicherheit: 184,78 Bg/m? Erkennungs- und Nachweisgrenze fiir cGg :
relative erw.(Std.-)Unsicherheit: 8,6948 % Erkennungsgrenze (EKG): 451,6 Bg/m? Iterationen:
Beste Schatzwerte nach Bayes: min. Coverage-Intervall Nachwelsgrenze (NWG): 706,2 Bg/m?3 Iterationen: 5
Wert der ErgebnisgroBe: 2125,2 Bg/m?3
erwelterte (Std.-)Unsicherheit: 184,78 Bq/m® k_alpha=3.000, k_beta=1.645 Methode: ISO 11929:2019, iterativ
untere Bereichsgrenze: 1763,0 Bg/m?3
obere Bereichsgrenze: 2487,4 Bg/m?3

Monte Carlo Simulation:

Anzahl der simul. Messungen 100000 Werte <0 einbezogen
Anzahl der Runs: 1 min. Coverage-Intervall
relSD%:
primérer Messwert: 2125,7 Bg/m? 0,027
Unsichh. primérer Messwert: 184,09 Bg/m? 0,224
Wert der ErgebnisgréBe: 2125,7 Bg/m? 0,027
erweiterte Unsicherheit: 184,09 Bg/m? 0,224
relative erw.(Std.-)Unsicherheit: 8,660 %
untere Bereichsgrenze: 1776,9 Bg/m3 0,088
obere Bereichsgrenze: 2495,1 Bg/m? 0,062
Erkennungsgrenze (EKG): 454,60 Bg/m? 0,873
Nachweisgrenze (NWG): 707,39 Bg/m3 0,580
aktiver Run: 1 Im 11 Start MC
Projekt: -gamma-GESAMT-MWASS-01\D-gamma-GESAMT-MWASS-01_V2021_11.txp Fertig!

Die zugehorige UncertRadio-Projektdatei ist auf der Internetseite dieser Messanleitung
verflgbar.
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8

8.1

Verzeichnis der Chemikalien und Gerate

Chemikalien

Das fiir dieses Verfahren verwendete Kaliumchlorid, KCl, sollte analysenrein sein.

8.2

Gerate

Fur das Verfahren wird folgende Ausstattung bendtigt:

Drucksensoren flir Wasserstandsmessung;

Messeinrichtung mit beispielsweise:

e einem 3" x 3" Nal(Tl)-Detektor mit einer Auflésung von 7 % fiir Cs-137;

e einem Vielkanalanalysator mit 2 048 Kanalen;

Kalibrierbehalter der GréBe 3 m x 3 m x 2,7 m mit einem Volumen von etwa 25 m?,

Kalibrierbehalter mit einem Volumen von 1 m3.
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Anhang A
Durchfiihrung einer Kalibrierung von Sonden in
unterschiedlichen Geometrien fiir die Screeningmethode

A.1 Allgemein

Die Erstkalibrierung der Sonde ist flr zwei in der praktischen Anwendung vorkommende
Messanordnungen erforderlich. Die haufigste Messanordnung ist die, bei der die Sonde
frei im Meerwasser hangt. Es besteht jedoch auch die Moglichkeit, die Sonde in einer
rohr- oder schachtartigen Vorrichtung im Schiffsrumpf, einem sogenannten ,Koker”, zu
betreiben.

Die fur die Messanordnungen ,Sonde frei im Wasser hangend” und ,Sonde im Schiffs-
koker” in der Leitstelle durchgefiihrten Erstkalibrierungen sind nachfolgend beschrieben.

A.2 Messanordnung ,Sonde frei im Wasser hangend”

A.2.1 Kalibrierung mit dem Einliniennuklid Kalium-40

Die Kalibrierung erfolgt in einem ausreichend groBen Behalter, der die Kalibrierlésung
enthalt. Die Wahl des zur Kalibrierung verwendeten Radionuklids fallt auf Kalium-40
(K-40), weil es neben seiner Eigenschaft als Einliniennuklid noch folgende Kriterien erfillt:

e gute Loslichkeit in Wasser;
e unproblematische Beschaffung in groBerer Menge;

e Handhabbarkeit auBerhalb geltender Strahlenschutzauflagen,

Als Kalibrierlosung wird eine Kaliumchloridldsung verwendet, da Kaliumchlorid natir-
licherweise K-40 mit einer spezifischen Aktivitat von 16 566 Bg-kg™ enthalt. Die Gamma-
strahlungsenergie von K-40 betragt 1 461 keV mit einer Gamma-Emissionsintensitat von
0,1055. Die Nulleffektmessung erfolgt in Leitungswasser.

Im Falle dieser Kalibrierung mit K-40 muss aufgrund der hohen Gammastrahlungsenergie
ein Abstand der Sonde zur Behdlterwand von mindestens 1 m eingehalten werden. In
diesem Behélter mit einem Fassungsvolumen von z. B. 25 m? ist die Sonde mit einem
3" x 3" Nal(Tl)-Detektor im Wasser zentral und frei hangend angebracht.

Die verfahrensbezogene, totale Nachweiswahrscheinlichkeit der Gammastrahlungsener-
gie von K-40 wird analog Gleichung (1) nach Gleichung (A1) ermittelt:

Ryt (A1)
&lEy) =
t( ) CK-40 " Py,K-40 (Ey)
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Dabei bedeuten:

&(Ey) verfahrensbezogene, totale Nachweiswahrscheinlichkeit der Gammastrah-
lungsenergie von K-40 bei einer frei hangenden Sonde, in m3Bq s,

Ry Bruttozahlrate im Energiebereich 0,3 MeV bis 1,5 MeV, in s’

Ro Nulleffektzahlrate im Energiebereich 0,3 MeV bis 1,5 MeV, in s’

CK-40 Aktivitatskonzentration von K-40, in Bg'm3;

pyk-a0(Ey)  Emissionsintensitat der Gammalinie von K-40.

Mit einem Messwert von 59 s fiir die Bruttozéhlrate von K-40 einer Kaliumchloridlésung,
die eine K-40-Aktivitatskonzentration von 115 963 Bg-m™ aufweist (entspricht 7 g KC),
und einer in Leitungswasser gemessenen Nulleffektzéhlrate von 25 s wird fiir die ver-
fahrensbezogene totale Nachweiswahrscheinlichkeit bei der Messanordnung ,Sonde frei
im Wasser hangend” nach Gleichung (A1) folgender Wert erhalten:

(E )= 59s 1 -25s71
#\%) = 115963 Bq-m—3 - 0,1055

=2,779-1073 m3-Bq!-s7!

A.2.2 Kalibrierung mit anderen Radionukliden

Durch Untersuchungen mit Festpraparaten kinstlicher, gammastrahlender Radionuklide
mit Gammaenergien unterhalb 1 MeV wurde gezeigt, dass ein Kalibrierbehalter mit
einem Volumen von 1 m? ausreicht, da durch die abschirmende Wirkung des Wassers die
Gammastrahlung oberhalb eines Praparateabstands von 0,5 m zum Detektor nicht mehr
nachgewiesen werden kann.

Fir die Kalibrierung werden die gammastrahlenden Radionuklide Mn-54, Ru-106/Rh-106
und Ce-144 mit den in Tabelle 1 gelisteten Werten eingesetzt. Fiir das Mehrliniennuklid
Ru-106/Rh-106 wird eine fiktive mittlere Gammaenergie E, angenommen, die nach
Gleichung (A2) berechnet wird:

5 o 2By Py (A2)
v Tllpyi

Dabei bedeuten:

E, fiktive mittlere Gammaenergie, in eV;
Eyi  Gammaenergie der Gammalinie i, in eV;
Dy,i Emissionsintensitat der Gammalinie (.

Fir Ru-106/Rh-106 ergibt sich somit nach Gleichung (A2):

_ 0,51 MeV-0,2052 + 0,62 MeV - 0,0987 + 1,05 MeV - 0,0149

Eynu_10e = = 0,57 MeV
V:Ru=-106 0,2052 + 0,0987 + 0,0149 €
ISSN 1865-8725 Version November 2021

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



D-y-GESAMT-MWASS-01-22

A.3 Messanordnung ,Sonde im Schiffskoker”

Die Kalibrierung von Sonden im Schiffskoker lasst sich im Labor nicht realisieren. Deshalb
wurde die Kalibrierung bei unterschiedlichen Salzgehalten im Wasser mit der vorhan-
denen Messeinrichtung auf einem der BSH-Schiffe durchgefihrt.

Die Aktivitatskonzentration im Meer wird durch das Kalium im Meersalz vorgegeben [4].
Der Kaliumgehalt im Meerwasser der offenen Nordsee entspricht einer K-40-Aktivitats-
konzentration cg.49 von 12 Bg-l™". Die in der Nordsee bei einem Salzgehalt von 35 PSU
(Practical Salinity Unit, entspricht 0,74 g-I'") ermittelte Bruttozahlrate Ry, betragt 10 s

Die Nulleffektmessung wurde im StiBwasser der Elbe durchgefiihrt, weil dort der Kalium-
gehalt vernachlassigbar ist; die gemessene Nulleffektzahlrate Ry betrug 8,5 s

Die verfahrensbezogene, totale Nachweiswahrscheinlichkeit &(E,) bei der Messanord-

nung ,Sonde im Schiffskoker”, in m3Bq'-s™!, wird nach Gleichung (A3) berechnet:
R, — Ry

CK-40 " Py,K-40 (Ey)

ei(Ey) =

(A3)
Fur diese Messanordnung wird somit folgender Wert fiir die verfahrensbezogene, totale
Nachweiswahrscheinlichkeit erhalten:

10s7 1 —-85s71
gt(Ev) = =3
12000 Bg-m~3-0,1055

=1,185-10"3 m3-Bq~! -s7?!
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