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Verfahren zur Bestimmung der Aktivitätskonzentrationen 

von Radionukliden aufgrund einer erhöhten künstlichen 

Gesamt-Gamma-Aktivitätskonzentration 

1 Anwendungsbereich 

Das nachstehend beschriebene Verfahren kommt zur Anwendung, wenn der im Ver-

fahren D--GESAMT-MWASS-01 beschriebene Schwellenwert der künstlichen Gesamt-

Gamma-Aktivitätskonzentration von 1 000 Bq·m-3 aufgrund eines erhöhten Eintrags 

künstlicher Radionuklide überschritten ist. Aus den erhaltenen Impulshöhenspektren 

können dann schnell einzelne Radionuklide beziehungsweise Radionuklidgemische qua-

litativ erkannt und gegebenenfalls ihre Aktivitätskonzentrationen abgeschätzt werden. 

Für eine genauere Bestimmung der Aktivitätskonzentrationen radioaktiver Stoffe im 

Meerwasser ist ein für den jeweiligen Ereignisfall geeignetes Verfahren einzusetzen. 

2 Probeentnahme 

Eine Probeentnahme ist nicht erforderlich. 

3 Analyse 

3.1 Prinzip des Verfahrens 

Bei diesem integralen Verfahren werden die Zählraten infolge der Gammastrahlung im 

Meerwasser quasi-kontinuierlich, d. h. zyklisch mit einer Messdauer von einer Stunde, mit 

Thallium-dotierten Natriumiodid-Detektoren (NaI(Tl)-Detektoren) direkt ermittelt.  

Das Verfahren gestattet die Aufnahme und Auswertung von Impulshöhenspektren in 

Form von Stundenspektren, die bei Bedarf zu Tages- oder Wochenspektren summiert 

werden. Obwohl das geringe Energieauflösungsvermögen der NaI(Tl)-Detektoren eine 

nuklidspezifische Auswertung nur begrenzt zulässt, können einzelne Radionuklide wie 

Caesium-137 (Cs-137) und störfalltypische Radionuklidgemische erkannt und auf Grund 

der unterschiedlichen Gammastrahlungsenergien von natürlichen radioaktiven Stoffen 

unterschieden werden [1, 2, 3, 4]. 

3.2 Probenvorbereitung 

Eine Probenvorbereitung ist nicht erforderlich. 

3.3 Radiochemische Trennung 

Eine radiochemische Trennung ist nicht erforderlich. 
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4 Messung der Aktivität 

4.1 Allgemeines 

Für grundlegende Informationen wird auf die Messanleitung D--GESAMT-MWASS-01 

verwiesen. 

In den Impulshöhenspektren in Abbildung 1 ist neben den natürlichen Radionukliden aus 

der Uran-/Radium-Zerfallsreihe und dem K-40 im Wasser der Ostsee noch Cs-137, das 

größtenteils aus dem Unfall im Kernkraftwerk Tschernobyl stammt, zu erkennen. 

 

Abb. 1: Beispiel eines Wochenspektrums der Station Kühlungsborn. Die Kalibrierung des 

Spektrums (blau: y-Achse linear, rot: y-Achse logarithmisch) erfolgte über K-40. 

Um aus solchen relativ gut zu identifizierenden Gammalinien nuklidspezifische Aussagen 

treffen zu können, wird die spektrometrische Nachweiswahrscheinlichkeit εSp(Eγ) der 

Messeinrichtung benötigt. Daraus wird das nuklidspezifische Nachweisvermögen 

εSpN(Eγ) zur Berechnung der Aktivitätskonzentration abgeleitet. 

4.2 Kalibrierung 

4.2.1 Experimentelle Kalibrierung 

Für die Messanordnung „Sonde im Schiffskoker“ ist die experimentelle Kalibrierung der 

spektrometrischen Nachweiswahrscheinlichkeit εSp(Eγ) nicht sinnvoll möglich. Das vor-

liegende Verfahren kann deshalb nur für die Messanordnung „Sonde frei im Wasser 

hängend“ angewendet werden. Die Kalibrierung für diese Messanordnung ist in Anhang 

A.2 des Verfahrens D--GESAMT-MWASS-01 beschrieben.     
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Die spektrometrische Nachweiswahrscheinlichkeit εSp(Eγ) für ein ausgewähltes Radio-

nuklid mit einer metrologisch rückführbaren Aktivitätskonzentration c wird bei einer Im-

pulsanzahl NSp und einer Messdauer tm nach Gleichung (1) berechnet: 

 𝜀Sp(𝐸γ) =
𝑁Sp

𝑐 ∙ 𝑝γ ∙ 𝑡m
 (1)

Das nuklidspezifische Nachweisvermögen εSpN(Eγ) wird durch Multiplikation mit der 

Emissionsintensität der Gammalinie pγ entsprechend Gleichung (2) erhalten: 

 𝜀SpN(𝐸γ) = 𝜀Sp(𝐸γ) ∙ 𝑝γ (2)

4.2.2 Kalibrierung mittels Monte Carlo-Simulation 

Wegen des großen Aufwandes der experimentellen Kalibrierung wird das Nachweisver-

mögen εSp für die In-situ-Messung in Meerwasser bevorzugt mit Monte Carlo-Simulation 

durchgeführt [5, 6, 7]. Anhand der im PENELOPE-Bericht [8] beschriebenen Algorithmen 

wurde eine Anwendung programmiert, die die Nachweiswahrscheinlichkeit eines NaI(Tl)-

Detektors berechnet, wobei der NaI(TI)-Kristall von einem wasserdichten, 8 mm dicken 

Polyamidgehäuse (Ertalon® 6 xau) umgeben ist. Der Detektor befindet sich in der Mitte 

einer Wasserkugel. Der Radius ist dabei abhängig von der Gammaenergie und reicht von 

31 cm für 50 keV bis 146 cm für 2000 keV (Kugelvolumina von 0,12 m³ bis 13 m³). 

In Abbildung 2 wird die auf diese Art berechnete energieabhängige spektrometrische 

Nachweiswahrscheinlichkeit gezeigt.  

 

Abb. 2: Energieabhängige, mit der MC-Simulation erhaltende spektrometrische Nachweis-

wahrscheinlichkeit εSp(Eγ) (blaue Kästchen) und die (durchgezogene) Kurve eines mit 

sechs Koeffizienten an die Werte angepassten Polynoms als Funktion von ln(𝐸𝛾).  
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In Tabelle 1 sind die spektrometrischen Nachweiswahrscheinlichkeiten εSp(Eγ) zur Be-

rechnung des nuklidspezifischen Nachweisvermögens εSpN(Eγ) einer Auswahl relevanter 

Radionuklide zusammengestellt. 

Tab. 1: Kalibrierdaten für ausgewählte Radionuklide bei der Messanordnung „Sonde frei im 

Wasser hängend"  

Radionukliddaten[9] spektrometrische 

Nachweiswahrscheinlichkeit 

(Liniennachweiswahrscheinlichkeit)* 

Radionuklid Eγ pγ εSp  

 in MeV  in m3 · Bq-1 · s-1 

K-40 1,46 0,11 0,17·10-3 

Mn-54 0,83 1,0 0,21·10-3 

Zn-65 1,12 0,50 0,19·10-3 

Ru-106 0,51 0,21 0,24·10-3 

 0,62 0,10 0,23·10-3 

 1,06 0,015 0,19·10-3 

I-131 0,36 0,81 0,27·10-3 

 0,64 0,07 0,23·10-3 

Cs-134 0,60 0,98 0,23·10-3 

 0,80 0,85 0,21·10-3 

 0,57 0,16 0,24·10-3 

Cs-137 0,66 0,85 0,22·10-3 

Ce-144 0,13 0,11 0,27·10-3 

* berechnet mit Monte Carlo-Simulation 

4.3 Messung 

Für grundlegende Informationen wird auf das Verfahren D--GESAMT-MWASS-01 ver-

wiesen.  

4.4 Interferenzen 

Wegen des geringen Energieauflösungsvermögens der verwendeten NaI(Tl)-Detektoren 

treten häufig Überlagerungen von Gammalinien verschiedener Radionuklide, sogenannte 

Multipletts, auf. In Abbildung 3 wird ein Multiplett im Kanalbereich b von 135 bis 172 

bestehend aus den Linien der natürlichen Radionuklide Thallium-208 (Tl-208) und 

Bismut-214 (Bi-214) sowie der des künstlichen Radionuklids Cs-137 gezeigt [10]. Die Vor-

gehensweise bei der Auswertung eines solchen Multipletts ist im Abschnitt 5.4 des Allge-

meinen Kapitels -SPEKT/GRUNDL dieser Messanleitungen beschrieben.  
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Abb. 3: Multiplett aus Linien der natürlichen Radionuklide Tl-208 und Bi-214 sowie des künst-

lichen Radionuklids Cs-137 im Kanalbereich b 

Für weitergehende Informationen zu Interferenzen wird auf das Allgemeine Kapitel 

-SPEKT/INTERF dieser Messanleitungen verwiesen. 

5 Berechnung der Analysenergebnisse 

5.1 Gleichungen zur Berechnung 

Falls eine ungestörte Gammalinie im NaI-Spektrum vorliegt, wird der Untergrundbeitrag 

mit Hilfe des Trapezverfahrens nach dem Abschnitt 5.3.1 des Allgemeinen Kapitels 

-SPEKT/GRUNDL dieser Messanleitungen bestimmt. 

Da die meisten Linien im Impulshöhenspektrum eines NaI(Tl)-Detektors nicht als Einzel-

linien, sondern als Multiplett auftreten (siehe Abschnitt 4.4), wird bei der Auswertung ein 

Least-squares-Verfahren zur Linienanpassung eingesetzt, das in den Abschnitten 5.3.3 

und 5.4 des Allgemeinen Kapitels -SPEKT/GRUNDL dieser Messanleitungen beschrieben 

wird. Anschließend wird ein nicht-lineares Fitten mit dem Levenberg-Marquardt-Ver-

fahren durchgeführt, bei dem die im linearen Fitten zunächst konstant gehaltenen Para-

meter ebenfalls angepasst werden. Das zum Fitten verwendete Excel-Datenblatt wird in 

Abbildung 4, das Impulshöhenspektrum mit angepasster Fitfunktion in Abbildung 5 

gezeigt.  

Die Berechnung der Aktivitätskonzentration erfolgt aus den angepassten Nettolinien-

flächen durch Multiplikation mit einem detektor- und nuklidspezifischen Kalibrierfaktor, 

d. h. unter Verwendung des Detektornachweisvermögens und der Gamma-Emissions-

intensität des betrachteten Radionuklids. Spezielle Ausführungen zur Berechnung von 

Ergebnisgröße und Standardunsicherheit unter Einsatz von Verfahren mit linearer Ent-

faltung finden sich im Abschnitt 4.2 und im Anhang C.3 des Allgemeinen Kapitels 

CHAGR-ISO-01 dieser Messanleitungen sowie in Tabelle 7 der Literatur [11]. 
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Anmerkung: 

Der Einfluss der Wasserüberdeckung kommt in diesem Fall nicht zum Tragen, da bei Auswertung mit der 

linearen Spektrenentfaltung nur Nettozählraten betrachtet werden. 

 

Abb. 4: Aufbau des Excel-Datenblatts für die Parametervorgaben zur Anpassung des Modells 

der Auswertung an das Impulshöhenspektrums 

 

Abb. 5: Impulshöhenspektrum mit angepasster Fitfunktion; 

 hellblau – gemessenes Impulshöhenspektrum 

 rot – Fitfunktion  

 grün gestrichelt – Untergrundpolynom 

 dunkelblau – Linie des betrachteten Radionuklids Cs-137 

5.1.1 Ergebnisgröße 

Die Aktivitätskonzentration cr des Radionuklids r wird nach Gleichung (3) berechnet: 

 𝑐r = 𝑅n,r ∙ 𝜑SpN,r (3)
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Dabei bedeuten: 

cr Aktivitätskonzentration des Radionuklids r, in Bq·m-3; 

φSpN,r verfahrensbezogener Kalibrierfaktor für das Radionuklid r, in Bq·s·m-3: 

 𝜑SpN,r =
1

𝜀SpN(𝐸γ)
 

εSpN,r nuklidspezifisches Nachweisvermögen des Radionuklids r, in m3·Bq-1·s-1; 

Rn,r aus der Linienanpassung erhaltene Nettozählrate der betrachteten Gammalinie 

des Radionuklids r, in s-1. 

5.1.2 Standardunsicherheit der Ergebnisgröße 

Die Standardunsicherheit u(cr) der Aktivitätskonzentration des Radionuklids r wird nach 

Gleichung (4) berechnet: 

 𝑢(𝑐r) = 𝑐r ∙√𝑢rel
2 (𝜑SpN,r) + 𝜑SpN,r

2 ∙ 𝑢2(𝑅n,r)  (4)

Darin bedeuten: 

u(cr) Standardunsicherheit der Aktivitätskonzentration des Radionuklids r, in 

Bq·m-3; 

urel(φSpN,r) relative Standardunsicherheit des verfahrensbezogenen Kalibrierfaktors für 

das Radionuklid r; 

u(Rn,r) Standardunsicherheit der Nettozählrate der betrachteten Gammalinie des 

Radionuklids r, in s-1. 

5.2 Rechenbeispiel 

Ein Rechenbeispiel kann hier nicht durchgeführt werden, da für eine manuelle Berech-

nung die zugrunde liegenden Gleichungen zu aufwändig sind. Für die erforderliche, 

nicht-lineare Spektrenentfaltung wird eine Excel-VBA-Anwendung verwendet (siehe 

Abbildung 4) [11].  

5.3 Unsicherheiten der Analysenergebnisse 

Die Standardunsicherheit des Analysenergebnisses beinhaltet die Beiträge der Zähl-

statistik, der Kalibrierung, der Emissionsintensität und der Lage der Linienmaxima. Die 

Standardunsicherheit der Messdauer wird vernachlässigt. 
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6 Charakteristische Grenzen des Verfahrens 

Die Berechnung der charakteristischen Grenzen erfolgt entsprechend der Normenreihe 

DIN EN ISO 11929 [12]. Weiterführende Betrachtungen zu den charakteristischen 

Grenzen finden sich im Allgemeinen Kapitel CHAGR-ISO-01 dieser Messanleitungen. 

Für das oben beschriebene Verfahren können die Gleichungen der charakteristischen 

Grenzen nur rechnergestützt gelöst werden.  

6.1 Gleichungen zur Berechnung 

6.1.1 Erkennungsgrenze 

Die Erkennungsgrenze der Aktivitätskonzentration cr
* wird nach Gleichung (5) berechnet.  

 𝑐r
∗ = 𝑘1−𝛼 ∙ �̃�(0) (5)

Darin bedeuten: 

cr
* Erkennungsgrenze der Aktivitätskonzentration des Radionuklids r, in Bq·m-3; 

k1-α Quantil der standardisierten Normalverteilung für  = 0,0014. 

6.1.2 Nachweisgrenze 

Die Nachweisgrenze der Aktivitätskonzentration c#
r  wird entsprechend der impliziten 

Gleichung (6) ermittelt.  

 𝑐r
# = 𝑐r

∗ + 𝑘1−𝛽 ∙ �̃�(𝑐r
#) (6)

Darin bedeuten: 

cr
# Nachweisgrenze der Aktivitätskonzentration des Radionuklids r, in Bq·m-3; 

k1-β Quantil der standardisierten Normalverteilung für β = 0,05. 

6.1.3 Grenzen des Überdeckungsintervalls 

Eine Betrachtung der Grenzen des Überdeckungsintervalls ist nicht erforderlich. 

6.2 Rechenbeispiel 

Mit der in Abschnitt 5.2 beschriebenen Excel-VBA-Anwendung werden die Erkennungs- 

und Nachweisgrenzen iterativ ermittelt. 
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7 Softwaregestütze Auswertung 

7.1 Ansicht des Excel-Tabellenblatts 

 

Die zugehörige Excel-Datei steht auf Anfrage bei der Leitstelle zur Verfügung.  

7.2 Ansicht der UncertRadio-Resultatseite 

Eine zugehörige UncertRadio-Projektdatei steht für diese Messanleitung nicht zur Ver-

fügung.  

8 Verzeichnis der Chemikalien und Geräte 

8.1 Chemikalien 

Es werden für dieses Verfahren keine Chemikalien benötigt. 

8.2 Geräte 

Die Ausstattung entspricht der des Verfahrens D--GESAMT-MWASS-01. 
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