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Bestimmung der charakteristischen Grenzen bei der
Aktivitatsbestimmung radioaktiver Stoffe
Teil 2: Anwendungsbeispiele

1 Einleitung

Prinzipiell werden bei der Aktivitatsbestimmung Modelle verwendet, in denen ein linearer
Zusammenhang zwischen einer Nettozahlrate R, und der Aktivitdt A besteht. In den
meisten Fallen reduziert sich der Zusammenhang beider GroBen auf die Beziehung in
Gleichung (1) mit einem Proportionalitatsfaktor ¢, der in diesen Messanleitungen als
verfahrensbezogener Kalibrierfaktor bezeichnet wird:

A=¢- Ry (1)

Sowohl der verfahrensbezogene Kalibrierfaktor als auch die Nettozahlrate setzen sich aus
verschiedenen EingangsgroBen zusammen, was zu einer Vielfalt verfahrensspezifischer
Modelle fuhrt.

1.1 Direkt auswertbare Modelle

Bei diesem Modelltyp wird der Wert einer oder mehrerer ErgebnisgréBen anhand einer
Modellfunktion direkt aus den Werten der m EingangsgréBen berechnet. Wird diese
Funktion zu unubersichtlich, kann die Modellfunktion in mehrere Hilfsgleichungen zer-
legt werden.

1.1.1 Eine Ergebnisgro3e

Im Allgemeinen Kapitel CHAGR-ISO-01 dieser Messanleitungen [1: Abschnitte 2.3.1 und
3.1.2.3] wird auf die Berechnung der Nettozahlrate R, aus einer unterschiedlichen Anzahl
von EingangsgroBen — in diesem Fall von Beitrdgen zur Bruttozahlrate Ry, — eingegangen.
Die dort angegebene Gleichung (30) beschreibt die Varianz der Ergebnisgrofe in einer
allgemeinen linearen Form mit den Koeffizienten ag und ay, aus denen sich die Nachweis-

und Erkennungsgrenze ohne Iteration direkt berechnen lassen.

Die Herleitung dieser Koeffizienten wird in Tabelle 1 anhand eines Beispiels mit vier Zahl-
ratenbeitragen zur Bruttozahlrate gezeigt, wobei zwei interferierende Zahlratenbeitrage
um entsprechende Korrektionsfaktoren erweitert sind.
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Tab. 1: Beispiel einer Bruttozahlrate, die sich aus vier Zahlratenbeitragen zusammensetzt, von
denen zwei interferierend und entsprechend um Korrektionsfaktoren erweitert sind.
[1: Gl. (30)] u?*(R,) = a; R, + ay
Nettozahlrate: Ry =Ry —Ro— fi1"Rin — fiz "Rz = Ry — Ry 2)
Varianz der Ry, R,+R R, R
} uz(Rb)z_bzn—TUz_n_l_ﬁ 3)
Bruttozahlrate: tm tm tm  tm
- 1
Koeffizient ay: a, = — (4)
tm
Koeffizient ag: g = fru 2 (Ryy) = o LU
m tm
R )
0
+ r + Rf - u?(fi) + RG - u?(fir) + fif - w?(Ri) + fi5 - v (Ry2)
0

In den Gleichungen (2) bis (5) bedeuten:

ap

to

u?(x)

Varianz der Nettozahlrate fir den Fall R, = O;

Anmerkung:
Die Varianz der Nettozahlrate u?(Ry) wird im Spezialfall R, = 0 durch das Symbol ag definiert.

Diese Varianz setzt sich ausschlieBlich aus Werten und Unsicherheiten der Untergrundbeitrdage
zusammen.

Proportionalitatsfaktor fir Ry;

Korrektionsfaktor fir die erste interferierende Zahlrate;
Korrektionsfaktor flr die zweite interferierende Zahlrate;
Nettozihlrate, in s7';

Bruttozihlrate, in s77;

Nulleffektzahlrate, in s7';

Zahlrate der ersten Interferenz, in s

Zahlrate der zweiten Interferenz, in s7";

integrale Untergrundzahlrate, in s

Messdauer, in's;

Messdauer des Nulleffekts, in s;

Varianz der EingangsgroBe (Einheit groBenabhangig).

Ein Beispiel fur Gleichung (2) ist in [1: Gl. (26)] gezeigt, wobei das Produkt fi,- Rj; aus

Gleichung (2) hier nicht verwendet wird, jedoch beispielsweise im Verfahren G-a-SPEKT-

FISCH-02 beschrieben ist. Weitere Beispiele sind gammaspektrometrische Verfahren wie
das Verfahren K-y-SPEKT-BODEN-01.
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1.1.2 Mehrere ErgebnisgroBBen

Bei einigen Messverfahren wird mehr als eine ErgebnisgroBe ermittelt. Dabei wird tbli-
cherweise fir jede der betrachteten ErgebnisgroBen an einem Messpraparat, das fiir das
betrachtete Radionuklid spezifisch ist, mindestens eine Messung durchgefihrt. Die mit
Hilfe der aus den verschiedenen Messungen erhaltenen Werte der EingangsgrofBen wer-
den in das Modell der Auswertung fir die Aktivitatsberechnung der betrachteten Radio-
nuklide eingesetzt und die ErgebnisgroBen nebeneinander berechnet.

Dazu zahlen Verfahren der kombinierten Aktivitatsbestimmung von Strontium-89 (Sr-89)
und Strontium-90 (Sr-90) wie das Verfahren J-ALUFT-Sr-89/Sr-90.

1.2  Auswertung mit linearer Entfaltung

Liegt verfahrensbedingt ein Uberbestimmtes System vor, d. h. liegen mehr Messungen als
gesuchte ErgebnisgroBen [1: Abschnitt 2.3.2] vor, ist die Auswertung mit Hilfe der linearen
Entfaltung, dem sogenannten linearen least-squares-Verfahren, zwingend erforderlich.
Dabei werden in der Regel mehrere ErgebnisgréoBen simultan ermittelt. Dies ist dann der
Fall, wenn mehrere unabhdngige Messwerte fir die Bruttozahlrate vorliegen, die sich
nicht nur durch zahlstatistische Schwankungen, sondern aufgrund physikalischer Effekte
unterscheiden. Grundsatzlich ist zu beachten, dass neben den zu bestimmenden Radio-
nukliden weitere Radionuklide zur Bruttozahlrate beitragen kénnen.

Ein Anwendungsfall ist die Bestimmung von zeitabhangigen Bruttozahlraten, die sich
durch eine Funktion, z. B. eine Abklingkurve, beschreiben lassen, wie sie bei der simulta-
nen Aktivitatsbestimmung von Sr-89 und Sr-90 mit einem Flissigkeitsszintillationsspek-
trometer (en. liquid scintillation counter, LSC) auftritt (siehe Abschnitt 3.2). Unter der
Bedingung, dass sich die dazu gehdrenden zeitlichen Kurvenverlaufe der Strontium-
isotope deutlich unterscheiden, wird die Summe dieser unterschiedlichen Kurvenverlaufe
an die gemessene Kurve der Brutto- bzw. Nettozahlraten angepasst. Das fiihrt zu quan-
titativen Werten fir die Beitrage der Strontiumisotope.

Ein weiteres klassisches Beispiel ist die Auswertung einer Gammalinie. Die Form der
Gammalinie wird mit einer GauBfunktion, die dem als Stufenfunktion angenommenen
Untergrund Uberlagert ist, beschrieben (siehe Allgemeines Kapitel y-SPEKT/GRUNDL die-
ser Messanleitungen [2: Abschnitt 5.3.3]). Mit dem Verfahren der linearen Entfaltung wird
eine Summe aus diesen beiden Funktionen an die Kurve der gemessenen Kanalinhalte
angepasst.
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2 Anwendungsbeispiele direkt auswertbarer Modelle

Bei einer Vielzahl von Messanleitungen zur Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Um-
welt und externer Strahlung kommen bei der Ermittlung der charakteristischen Grenzen
Verfahren mit direkt auswertbaren Modellen, d. h.ohne lineare Entfaltung, zum Einsatz.
Grundlagen und benétigte Gleichungen werden im Allgemeinen Kapitel CHAGR-ISO-01
dieser Messanleitungen ausfiihrlich erlautert [1] und sind in Tabelle 2 als Uberblick
zusammengefasst.
Tab. 2: Gleichungen zur Beschreibung des Modells der Auswertung und die Berechnung der
charakteristischen Grenzen bei direkt auswertbaren Modellen, entsprechend der in

Klammern angegebenen Gleichungen aus dem Allgemeinen Kapitel CHAGR-ISO-01
dieser Messanleitungen [1]

Betrachtete GroBen Gleichungen mit Gleichungsnummern
Modell der Auswertung R, =R, — Ryy (2)
Yy=¢ R, [1: Gl (5)]
@ =f(x3, ..., Xm) [1: Gl. (5)]
. . R
Standardunsicherheit u(y) = \/(pz . <t_b + uZ(RTU)> + RZ - u2(¢p) [1: Gl (23)]
Urel(@) = \/u?el(x3) +ufe (rg) + -+ U (tm) [1:Gl. (21)]

R ©)
Erkennungsgrenze mkyg @A =k g |—2 + uZ(Ryy)
y 1-a " P 0 1-a P t TU [1: GL. (56)]

mit ky_, = 1,645 bzw. ky_, = 3,0

. .. 0 ki

Nachweisgrenze # u I (ST .

g y R J1 e (1 kf_a)‘ [1: Gl. (59)]
0=1-ki_p ule(p) [1: Gl. (60)]

kf—ﬁ @
= = 1: Gl. (61

Yp=1+ 2y [ (671)]
mit k;_g = 1,645

Grenzen des probabilistisch  y~ =y —k, " u(y) [1: Gl. (63)]

Uberdeckungsintervalls
mit kp = kq = kl—]//z = 1,96

Anmerkung:

— Die GroBe y steht fir eine Aktivitat 4, eine spezifische Aktivitat a, eine flachenspezifische Aktivitat ag oder eine
Aktivitatskonzentration c.

— Die GroBen x3 bis x;, symbolisieren die EingangsgroBen, die zum verfahrensbezogenen Kalibrierfaktor beitragen.

— Die Werte fir die Quantile der Normalverteilung sind entsprechend vorgegebener Regelungen auszuwéahlen
(siehe Allgemeinea Kapitel CHAGR-ISO-01 dieser Messanleitungen [1: Abschnitt 5.3.4]).

ISSN 1865-8725 Version Juni 2024

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



CHAGR-ISO-02-05

Fir die meisten Messanleitungen, die entsprechend der Normenreihe DIN EN ISO 11929
[3] Uberarbeitet wurden, wird die Anwendung dieser Gleichungen in jeder Messanleitung
anhand eines konkreten Rechenbeispiels gezeigt. Dabei wird, soweit verfahrensbedingt
maoglich, jede der folgenden Berechnungsmethoden vorgestellt:

a) eine manuelle Berechnung,
b) eine Berechnung mit einem Layoutgenerator in Excel® und

) eine Berechnung mit der Software UncertRadio.

Die dazugehdrigen Berechnungsdateien sind als Excel ®-Datei und UncertRadio-Projekt-
datei unter [4] hinterlegt und kdnnen vom Nutzer entsprechend seiner Vorgaben ange-
passt werden. Ein sehr komplexes Anwendungsbeispiel, bei dem die eingesetzten Tracer
u. a. mit dem zu bestimmenden Radionuklid verunreinigt sind, ist im Anhang 0 erlautert.

In einigen Messanleitungen, in denen Mehrliniennuklide oder interferierende Radio-
nuklide behandelt werden, wird deutlich, dass Auswertungen UGber manuelle Berech-
nungen nicht moglich oder mit Hilfe von Excel nicht mehr praktikabel sind; stattdessen
wird die Auswertung mit der Software UncertRadio empfohlen (siehe Anhang A).

3 Anwendungsbeispiele fiir lineare Entfaltung

Bei spektrometrischen Messungen mit sich Uberlagernden Beitrdgen verschiedener
Radionuklide kommen nur Modelle mit linearer Entfaltung zum Einsatz. Grundlagen und
bendtigte Gleichungen werden im Allgemeinen Kapitel CHAGR-ISO-01 dieser Mess-
anleitungen ausfihrlich erlautert [1] und sind in Tabelle 3 als Uberblick zusammengefasst.
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Tab. 3: Gleichungen zur Beschreibung des Modells der Auswertung und die Berechnung der
charakteristischen Grenzen bei linearer Entfaltung, entsprechend der in Klammern
angegebenen Gleichungen aus dem Allgemeinen Kapitel CHAGR-ISO-01 dieser
Messanleitungen [1]

Betrachtete GroBen Gleichungen mit Gleichungsnummern nach [1]
Gleichungen der Messungen x~A-y bzw. R~M-A -[|-LbG2I] (17),
Standardunsicherheit U, =@A"-ut- At [1: Gl (41)]

y' =Uy, -AT-U;' - x [1: Gl. (40)]
y=D-y [1: Gl. (18)]
Uy=] Uy J"+Q Uy Q" [1: GL. (C11)]

Erkennungsgrenze . f~ 1: Abschnitt C.4
99 yi=ki_q- Uy,1,1(}’1 =0) [ ]

mit kl—a = 1,645 bZW. kl—a = 3,0

Nachweisgrenze 4 . = 4 [1: Gl (58) und
=y +kig- [U =
Yyi =M 1-8 y11(V1 =1) Abschnitt C.4]

mit ky_g = 1,645

Der Wert muss numerisch durch Iteration berech-
net werden.

Grenzen des probabilistisch - [1: Gl. (63) und
=y—kp- —y—k,- |U
symmetrischen Y=yl u@) =y =k yi1 Gl. (C11)]

Uberdeckungsintervalls

[1: Gl. (66) und

y yt+keu@y) =y+k, y11 Gl. (C11)]

mit kp = kq = kl—]//z = 1,96

3.1 Anwendungsbeispiel fiir ein einfaches Modell der Auswertung

Im Verfahren J-Sr-89/Sr-90-ALUFT-01 wird aus einer Probe zunachst ein Strontiumsulfat-
praparat hergestellt und gemessen. AnschlieBend wird aus diesem Messpraparat ein
Yttriumoxalatpraparat hergestellt und auch dieses gemessen. Die Aktivitatskonzen-
trationen von Strontium-89 und Strontium-90 kdnnen mit einem komplexen direkt
auswertbaren Modell ermittelt werden. Im Folgenden wird gezeigt, wie sich die Berech-
nung Uber ein lineares Gleichungssystem vereinfachen lasst.

Die Aktivitatskonzentrationen csr.gg und csr9g sind die beiden ErgebnisgroBen, deren
Werte zu ermitteln sind. Das Modell der Auswertung nach Gleichung [1: Gl. (17)] aus
Tabelle 3 lasst sich in Matrizenschreibweise durch die Gleichung (6) ausdriicken:
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(Rn,l) _ (Rb,l - Ro,1) _ (M1,1 M1,2) <.01_1 * Csr—g9 6)
Rn,2 Rb,z - R0,2 M2,1 MZ,Z 902_1 " Csr-90

Dabei ist der Vektor der Nettozahlraten lber eine 2 x2-Matrix linear mit dem Vektor der

Aktivitatskonzentrationen verknilipft. Die Aktivitaten der beiden Radionuklide werden
durch Multiplikation der jeweiligen Aktivitatskonzentrationen mit den Faktoren @il bzw.
@;! erhalten, die in diesem Fall aus dem Quotienten eines Volumens V und eines Gesamt-

verlustfaktors g bestehen.

Fir das Aufstellen des Matrixelements M; ist es erforderlich, dass der Anwender alle
Faktoren berlicksichtigt, die Einfluss auf den Beitrag der Aktivitat des Radionuklids mit
dem Index k zur Nettozahlrate mit dem Index j besitzen. Diese Faktoren sind ublicher-
weise das Nachweisvermogen des Detektors g ;, die Emissionsintensitat py ;, die chemi-

sche Ausbeute 7 ; sowie weitere Korrektionen fj ;.
My = i Prj Mkj " fiej (7)

Im vorliegenden Fall ist das Messverfahren so ausgelegt, dass das Radionuklid Sr-89 nicht
zur Zahlrate im Yttriumoxalatpraparat beitragt. Somit ist das Matrixelement M;; gleich

null.
R M M — " Csr-89
( n,Sr—Sulfat) _( 1,1 1.2) qr (8)
Rn,Y—Oxalat 0 M2,2 |4
— " Csr—90
4r
Anmerkung:

Die Rechenregel der Matrixmultiplikation besagt, dass Uber die inneren Indizes (blau gekennzeichnet)
summiert wird, wahrend die duBeren Indizes unveréndert bleiben. Im Beispiel ist die zweite Matrix ein
Vektor: R; = Y M, * Ay

Durch Matrixmultiplikation werden aus Gleichung (8) die beiden Gleichungen (9) bzw.
(10) erhalten:

Rn,Sr—Sulfat = M1,1 "— ' Csr_gg T M1,2 *—"Csr—90 9)
qr qr

|74
Rn,Y—Oxalat =0+ M2,2 ' a * Csr—90 (10)

Aus Gleichung (10) folgt:

qr
Csr—90 = V—IVIZ‘Z * Ry y-oxalat (11
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Gleichung (9) fuhrt nach Ersetzen von cs;.9¢ aus Gleichung (11) zu

M12

Rn,Sr—Sulfat = M1,1 "—Csr_gg T M — Rn,Y—Oxalat (12)
qr 2,2

und nach Umstellung von Gleichung (12) zur Aktivitatskonzentration cs;.go:

M, , > 4R (13)

Csr—g9 = (Rn,Sr—Sulfat - ’ Rn,Y—Oxalat
Mz,z M1,1 vV

In Tabelle 4 wird gezeigt, aus welchen GroBen sich die Matrixelemente zusammensetzen.
Dabei werden HilfsgroBen verwendet, die in Tabelle 5 explizit gelistet sind.

Tab. 4: Matrixelemente nach Gleichung (7) mit den GroBen aus Tabelle 4

Betrachtete GroBe Matrixelement

Beitrag Sr-89 zur Zahlrate des Strontiumsulfatpraparats: My, =¢ 0" f1

Beitrag Sr-90 zur Zahlrate des Strontiumsulfat-
praparats (inklusive des nachwachsenden Y-90): Miy=ns"fo (e&2+ &3 f3+f6)

Beitrag Sr-89 zur Zahlrate des Yttriumoxalatpraparats: M, =0

Beitrag Sr-90 zur Zahlrate des Yttriumoxalatpraparats
(aufgrund der Sr-/Y-Trennung tragt nur Y-90 bei): My, =Nsr Ny € fo f5' fa

Tab. 5: GroBen, die im Verfahren J-Sr-89/Sr-90-ALUFT-01 verwendet werden; die Abkling-
korrektionsfaktoren f; wurden im genannten Verfahren jeweils komplett ausge-

schrieben
— Mgy — Mox
st = g, - 2,096 =y 3.2

1— e_)LSr—89 “tma
f = e~ Asr—go * (ta+te+tsy) . = e Asr-90 " (tatte+tsr)

Asr—g9 " tm1

_ e—}tY—go “tm,2

— 1 — a~Avy—90 " tsr — o~ Ay-90-ty.
f3 1 € f4, e
Ay—90 * tm2
1-— e—/lY—9o “tma
f5=1—e_/‘LY—90'tG f6: Fl v
Y—-90 m,1
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Die Matrixelemente aus Tabelle 4 werden in Gleichung (8) eingesetzt.

vV
—_— Con_
(Rn,Sr—Sulfat) _ (81 "Nsr - fl Nsr 'f2 ) (82 + &3 'f3 ) f6)) | 4r Sr-89 (14)
Rn,Y—Oxalat 0 Ner "Ny * &4 fz . fS . f4 vV

— " Csr—90
qr

Die Aktivitatskonzentrationen csr.gg und cs.99 sind nach den Gleichungen (11) und (13)
zu berechnen:

1 1
Csr—90 = 77— "Ry = "Rp
;—R'Mz,z qu'USr'UY'EAf'fz'fs'ﬁ (13)
Csr—-gg = (Rn,l _%'RnJ) ;V -
' M1,1'q_R
(16)
:(Rnl_USr'fz'(52+€3'f3'f6)_Rn2 _ 1
Nse Ny & f2 fs fa ' 51'775r'f1'%

Werden die Ausdriicke der Abklingfaktoren f; bis fg aus Tabelle 5 in die Gleichungen (15)
und (16) ibernommen und diese entsprechend umgeformt, wird die Sr-90-Aktivitats-
konzentration nach Gleichung (17) erhalten, die der Gleichung (9) im Verfahren
J-Sr-89/Sr-90-ALUFT-01 entspricht.

qr " Ay—00 * tmz * e~ Av-90 "ty . gAsr-90"(ta+te+tsr)

V nge Ny & (1 —e Ay-90tc) - (1 — e—}\Y—go'tm,Z) .

R,z (17)

Csr—90 =

Die Vorgehensweise fiir die Berechnung der Sr-89-Aktivitatskonzentration erfolgt analog
nach Gleichung (18):

WSr'fz'(€2+€3'f3'f6)_R > 1 _
Nse Ny € f2 fs fa 2

Csr—g9 = (Rn,l - V

81'775r'f1'g

_ ) 1 — e~ Av-90°tm,1
82 + 83 (1 —e AY—90 tSr) .

Ay—90 " tm1
= (Ry1 — — —Rp5) - (18)
Ny " &4 (1 - e_/lY—'ao'tG) - @~ Ay—g0'ty . 1—e Ay-s0tmz

Ay_g0 " tm 2

qr

— a~Asr—go'tm,1
&1 " Nsr e~ Asr-so'(tatte+tsr) . 1—e

Asr—g9 " tm1
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Durch Umformen wird Gleichung (19) erhalten, die im Verfahren J-Sr-89/Sr-90-ALUFT-01
der Gleichung (8) entspricht, wobei der Ausdruck in der rechten Seite der ersten Zeile die
dortige Zahlrate R, 3 reprasentiert.

— o~ Ay—90'tm,1
1—e —Ay—g0°'ty

[82 + &5 (1 — e Av-ootsr) . "Ay—90 " tmz "€

Ay—90 * tm1
Ny €s- (1 — e—AY—go'tG) . (1 — e—AY—9o'tm,2)

Csr—gg = (Rp1 —
(19)

qR . ASI‘—89 . tm,l . e_)LSr—SQ'(tA+tE+tSr)

& s (1= e~ horestma) -

’ Rn,z) )

Der Vorteil bei der Anwendung linearer Entfaltung besteht nun darin, dass diese mit Hilfe
einer Software direkt auf Gleichung (14) angewandt werden kann und komplizierte Um-
formungen entfallen. Es missen lediglich alle Werte und Unsicherheiten der Eingangs-
groBen aufgenommen werden; alle weiteren Berechnungen erfolgen dann numerisch.

Modelle der linearen Entfaltung eignen sich nur fir eine direkte Auswertung, wenn die
Anzahl der Messungen (Zahlraten) gleich der Anzahl der Unbekannten ist, d. h. es liegt
ein genau bestimmtes Gleichungssystem vor. Insofern erweist sich die lineare Entfaltung
gegentiiber der direkten Auswertung als das méachtigere Verfahren.

Wie dieses Beispiel in der Software UncertRadio umgesetzt wird, ist in Anhang B naher
erlautert, wobei in Abschnitt B.2 das explizite Gleichungssystem und in Abschnitt B.3 die
hier beschriebene lineare Entfaltung vorgestellt wird.

3.2 Simultane Bestimmung der Strontiumisotope Sr-89 und Sr-90 mit
Sr-85 als Tracer iiber LSC-Messung in drei Messkanilen

Ein Verfahren zur simultanen Bestimmung der Strontiumisotope Sr-89 und Sr-90 nutzt
Sr-85 als Ausbeutetracer. Damit liegen in einem Messpraparat alle drei Strontiumisotope
vor. Das Messpraparat wird in einem LSC unter Verwendung von drei Energiefenstern,
den Messkanalen A, B und C, wiederholt gemessen. Dabei werden in den einzelnen Mess-
kanalen die unterschiedlichen Zahlratenbeitrage der Strontiumisotope und des anwach-
senden Y-90 entsprechend der Messkanaleinstellungen aufsummiert [5: Anhang A3-3].

Anmerkung:

Der zeitliche Abstand zwischen zwei Messungen, der sich aus geratespezifischen Abldufen ergibt, muss bei
der Berechnung von Abklingkurven bzw. Zerfallskorrektionen berticksichtigt werden.

Die in den drei Messkanalen (K = A, B, C) gemessenen Nettozahlraten Rg;miti =1, ..,10
Wiederholungsmessungen lassen sich als Summe folgender vier Beitrage darstellen:
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Ra i = Rsr—go ai + Rsr—o0, A i + Ry—o0,Ai T Rsr—g5,A, i
Rp i = Rsr_g9 B,i + Rsr—90,8,i + Ry—90,8,i T Rsr—gs,B, i (20)
Re,i = Rsr_g9,c,i + Rsr—90,¢c,i + Ry—90,c,i + Rsr—gs,c,

In Gleichung (21) werden die in Gleichung (20) genannten Zahlratenbeitrage durch Aktivi-
taten ersetzt, wobei die Y-90-Zahlrate vollstandig auf das Mutternuklid Sr-90 zuriick-
gefihrt wird. Dabei missen Korrektionen eingefiihrt werden, die das Nachweisvermogen
des Detektors und den Zerfall in der Zeit zwischen radiochemischer Sr-/Y-Trennung und
Messbeginn, ty, berlcksichtigen (vgl. Gleichung (7)).

1 — e Asr-89" tm
Ri(t;) = Asr_goyz, * [ESr—89K e Asr-g9 " (ty+ ty) . +
Y ' Asi—g9 * tm
1 — e Asr-90 " tm
+ASr—90,ty . {SSr—9O,K . e—)LSr—90 C(ty+ty) . +
Asi—90 * tm

Ay_g0 —Asr—90 " (ty+ty)

. [e (e—ASr-eo- tm — 1) — 21
tm-(Ay—90 — Asr_g0) Asr—90

t+Ey_9ok

e~ Ay—90 " (ty+ty)

————— (e "Av-%0'tm — 1)]} +

Ay_g0

— o Asr—85 " tm
—ASr—ss'(tYHi)-(l — )}

+ASr—85 ty {ESr—SSK e
y Asr—g5 " tm

Zur Vereinfachung der Schreibweise von Gleichung (21) wird der Faktor f3 zur Mittelung

Uber die Messdauer in einem Zeitbereich t bis t + t,, eingefuhrt.

fa(t, tm A) = e~ At % (22)
Damit wird Gleichung (23) erhalten:
Ry (t;) = Asr—so,, * {esr—sox " falty + ti, tm, Asr_g9)} +
esr-90, * fa(ty + ti, tm, Asr—00) +
+Asr_o0t, * EY-90K " AY—9?)LY—_9)(L)Sr—9o) ' + (23)
[fa(ty + &, tm) Asr—00) — fa(ty + i, tm, Ay—90)]
+Asr_gs,t, * {s—esk " falty + ti, tm, Asr—gs) }
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Wird die vollstandige Matrixgleichung entsprechend Gleichung (25) aufgestellt, werden
zur besseren Ubersichtlichkeit die Faktoren weiter zusammengefasst:

fsr—go(t:) = fa(ty + ti, tm, Asr—g9)

fsr—a0(t:) = fa(ty + ti, tm, Asr—00)

(24)
_ Ay—90 2 A
fy-o0(t1) = 7 7 [fa(ty + ti, tm, Asr—90) — fa(ty + ti, tm, Ay—90)]
(Ay-90 — Asr—g0)
for—ss(ti) = fa(ty + ti, tm, Asr—gs)
Die vollstandige Matrixgleichung lautet:
Esr-89,a " fsr—89(t1)  Esr—o0a " fsr—o0(t1) +  Esr—gsa * for-gs(t1)
R + &y—90,a * fy-90(t1) 4
Al _
Ry, Esr-goa " fsr-89(t2)  Esr—o0a " fsr—o0(t2) +  Esr—gsa * for-ss(t2) Sr-89,ty
: = +éy-90 " fy-90(t2) Asr—s0,ty
RA,lO : : : ASr—SS,ty
€sr-goa " fsr-89(t10)  Esr-00,a * fsr—00(t10) + Esr—gsa * fsr-ss(t10)
+éey_90,a * fy-90(t10)
€sr—goB * fsr—89(t1)  Esr—o0p * for—90(t1) +  Esr_gsp * for—ss(t1)
R + &y_90B * fy—90(t1) 4
B1 _
Rp, Esr—89,8 * fsr—80(t2)  Esr—00 " fsr—00(t2) +  Esr_gsp * for—ss(t2) Sr-89,ty
;' = +ey_90 * fy—9o(t2) ASr—90,ty (25)
Rg10 : : : Asr-gs,t,
€sr-89B * fsr—89(t10)  Esr—90B * fsr—o0(ti0) + Esr—gsp * fsr—ss(t10)
+ey_908 * fr—90(ti0)
Esr-89,c " for-go(t1)  E€sr—ooc * for—00(t1) +  Esr—gsc * fsr—ss(t1)
R + &y_90,c * fy-90(t1) 4
c1 _
Re, Esr-go,c * for-go(t2)  Esr—ooc " for—o0(t2) +  Esr—gsc * fsr—ss(t2) Sr-89,ty
;= +éy-g0c " fr-o0(t2) Asr-so,ty
RC,10 : ASr—SS,ty

€sr-g9,c " for-8o(t10)  Esr—o0,c " fsr—90(t10) +  Esr-gsc * fsr—ss(t10)
+éey_o0,c * fy-90(t10)

Diese drei Matrixgleichungen lassen sich zur besseren Ubersichtlichkeit in der folgenden

Matrixschreibweise wiedergeben:
Sie werden zu Gleichung (27) kombiniert:

R, M\ [As-soty
RA,B,C = MA,B,C " A = RB) = MB) ASr—90,ty (27)

R Mc/ \Asi—gs,t,

ISSN 1865-8725 Version Juni 2024

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



CHAGR-ISO-02-13

Dabei bedeuten:
Asr89, 1, Aktivitat von Sr-89 im Messpraparat zum Zeitpunkt der Sr-/Y-Trennung, in Bq;

Asr90, 1, Aktivitat von Sr-90 im Messpraparat zum Zeitpunkt der Sr-/Y-Trennung, in Bg;

Asrgs, 1 Aktivitat des Tracers Sr-85 im Messpraparat zum Zeitpunkt der Sr-/Y-
Trennung, in Bg;

ty Zeitpunkt der Sr-/Y-Trennung mit Datum und Uhrzeit;

ty Zeitdauer zwischen der Sr-/Y-Trennung und dem Start der ersten Messung,
ins;

t; Zeitdauer zwischen dem Start der ersten und i-ten Messung, i =1 ... 10, in s;

tm Messdauer, in s;

&sr-85,k  Nachweiswahrscheinlichkeit fiir Sr-85 im Messkanal K, in Bq™'s™";
&sr-89,k  Nachweiswahrscheinlichkeit fur Sr-89 im Messkanal K, in Bq's™;
&sr-90,k  Nachweiswahrscheinlichkeit fir Sr-90 im Messkanal K, in Bq™'s™;
ev-90,k  Nachweiswahrscheinlichkeit fir Y-90 im Messkanal K, in Bq"-s™;
Nsr chemische Ausbeute flr Strontium;

Asrgs  Zerfallskonstante von Sr-85, in s™"

Asrg9  Zerfallskonstante von Sr-89, in s

Asr90  Zerfallskonstante von Sr-90, in s

Av-90 Zerfallskonstante von Y-90, in s7".

Das Losungsverfahren fir ein System von 30 Gleichungen des Typs der Gleichung (23),
die aus zehn Wiederholungsmessungen in drei Messkanalen erhalten werden, ist die
Methode der kleinsten Quadrate bzw. die lineare Entfaltung [1: Abschnitt 3.2 und
Anhang C].

Die Werte und Unsicherheiten der zwolf Nachweiswahrscheinlichkeiten (drei Messkanale
a vier Radionuklide) werden als Vektor p und als Unsicherheitsmatrix Up, in der kompletten

Unsicherheitsfortpflanzung nach [1: Anhang C.2] verwendet.

Die mittels linearer Entfaltung erhaltenen drei Aktivitatswerte A., werden dazu ver-

Ity
wendet, die eigentlich gesuchten spezifischen Aktivitaten der Radionuklide Sr-89, as;.go,
und Sr-90, asr.g0, bezogen auf den Probeentnahmezeitpunkt zu ermitteln. Dazu wird
zunachst die chemische Ausbeute flr Strontium aus der Aktivitat des Sr-85-Tracers mit
Gleichung (28) berechnet:

esr-8s * (ty - ter)

= Ac,_ .
Sr Sr 85,ty m- 1000 . asr_85

n (28)
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Die gesuchten spezifischen Aktivitaten werden nach den Gleichungen (29) und (30)

berechnet:
eAsr—89 - (tp—ty)
Asr-g9 = Asr—sgo,¢, e m (29)
r
eAsr—90 - (tp—ty)
as—90 = Ase_o0, 1, - ————— (30)

Nsr-m

Dabei bedeuten:

asr.gg spezifische Aktivitat des Sr-89, bezogen auf den Zeitpunkt der Probeentnahme,

in Bq-kg™;

asr.9o spezifische Aktivitat des Sr-90, bezogen auf den Zeitpunkt der Probeentnahme,
in Bg-kg™;

asr.gs spezifische Aktivitat des Sr-85 bezogen auf den Bezugszeitpunkt des Tracers,
in Bg-g™;

m zur Analyse verwendete Masse, in kg;

tp Zeitdauer zwischen Probeentnahme und dem Start der ersten Messung, in s;

ter Bezugszeitpunkt des Tracers mit Datum und Uhrzeit;

trr Zeitdauer zwischen dem Bezugszeitpunkt des Tracers und dem Start der ersten

Messung, in s.

Die Werte und Unsicherheiten der GroBen m und as;.gs werden als Vektor g und als
Unsicherheitsmatrix Uy in der zweiten Stufe der kompletten Unsicherheitsfortpflanzung
nach [1: Anhang C.3] verwendet.

3.3  Storung einer Y-90-Abklingkurve bei der Messung mit einem
Proportionalzdhlrohr

Im folgenden Beispiel wird vorausgesetzt, dass bei der Bestimmung einer Sr-90-Aktivitat
Sr-90 und dessen Tochternuklid Y-90 in der Probe im Gleichgewicht vorliegen. Nach
Abtrennung des Sr-90 wird ein Y-90-Messpraparat hergestellt und die Bruttozahlrate des
Y-90 mit einem Proportionalzahlrohr gemessen. Um Verunreinigungen durch Stérnuklide
im Y-90-Messpraparat erkennen zu konnen, ist die Aufnahme einer Y-90-Abklingkurve
erforderlich. Fur eine Abklingkurve wird das Y-90-Messpraparat mit einem Proportional-
zadhlrohr mit einer Zeitdauer von jeweils 120 Minuten beispielsweise elfmal gemessen.
Die Abklingkurve wird mit dem Verfahren der linearen Entfaltung dahingehend unter-
sucht, ob die ermittelten Nettozahlraten ausschlieBlich auf Y-90 zurlickgehen oder ob
zusatzliche Beitrage anderer Radionuklide vorliegen. Kurzlebige Radionuklide fiihren
dabei zu héheren Bruttozahlraten zu Beginn der Abklingkurve, langerlebige verandern
den Verlauf der gesamten Abklingkurve. Stérnuklide sind beispielsweise kurzlebige
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Radon-Zerfallsprodukte, Ac-228 mit einer Halbwertszeit von sechs Stunden oder Th-234
mit einer Halbwertszeit von 24 Tagen. Die Abbildung C6 im Anhang C zeigt die Veran-
derung der angepassten Y-90-Abklingkurve bei Vorliegen verschiedener Stérnukliden.

Das Modell der Auswertung wird in Gleichung (31) gezeigt. Darin setzt sich die gemes-
sene Nettozahlrate R,; aus der Summe der Beitrage von Y-90 und einem Stérnuklid r
zusammen, dessen Halbwertszeit im Verhaltnis zur Halbwertszeit des Y-90 groB ist:

Rni = Ry_qg0; + Ry; mit i=1,..,11 (31)

In Gleichung (32) werden die Zahlratenbeitrage durch die Y-90-Zahlrate R} ¢, sowie die
Zahlrate des Stérnuklids R zum Zeitpunkt der Sr-/Y-Trennung ausgedriickt:

1 — e Av-90tm
Rn,i = Rg—go . {e‘l¥—90'(ty+ti) . ( R )} +
- m

_lr' m
N N i) 32)

Aty
= RO f .+ RO f ,
Y-90 JY-90,i r r,i

In den Gleichungen (31) und (32) bedeuten:

fri Abklingfaktor fir das Stornuklid r zum Zeitpunkt der i-ten Messung;

fy-90.i Abklingfaktor fir Y-90 zum Zeitpunkt der i-ten Messung;

Ry Nettozahlrate zum Zeitpunkt der i-ten Messung, in s™;

Ry.90, i Zihlrate des Y-90 zum Zeitpunkt der i-ten Messung, in s™;

Ry ; Zahlrate des unbekannten Radionuklids r zum Zeitpunkt der i-ten Messung,
ins

RY Zahlrate des unbekannten Radionuklids r zum Zeitpunkt der Sr-/Y-Trennung;

RY o0 Zahlrate des Y-90 zum Zeitpunkt der Sr-/Y-Trennung;

ty Zeitdauer zwischen der Sr-/Y-Trennung und dem Start der ersten Messung,
ins;

t; Zeitdauer zwischen dem Start der ersten und i-ten Messung, i =1 ... 11, ins;

tm Messdauer, in s;

Ar Zerfallskonstante des Stérnuklids r, in s7;

Ay-90 Zerfallskonstante von Y-90, in s7.

Gleichung (32) kann auch als Matrixgleichung aufgestellt werden, deren allgemeine Form
fur k Messungen durch Gleichung (33) dargestellt wird:
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Ry fy-901  fra
_ Ry
R?.z _|F 202 fr;z < ‘};‘09°> entsprechend x=A-y (33)
: : : r
Ry fr-o0k  frk

Die Auswertung der Gleichung (33) mit Hilfe des Verfahrens der linearen Entfaltung
erfolgt nach den in Tabelle 3 zusammengestellten Gleichungen. Mit dem daraus erhal-
tenen Wert fiir RY.q, wird die Sr-90-Aktivitat zum Zeitpunkt der Probeentnahme nach
Gleichung (34) berechnet:

etsr-90 " tp

Aci_gg = RS g —m8MM 34
3r=90 ¥-90 Ey—90 "My " Nsr 54

Dabei bedeuten:

Asrgo Sr-90-Aktivitat in der Probe, bezogen auf den Zeitpunkt der Probeentnahme,
in Bq;

tp Zeitdifferenz zwischen Probeentnahme und Sr-/Y-Trennung, in s;
€y-90  Nachweiswahrscheinlichkeit fiir Y-90, in Bq'-s™;

Nsr chemische Ausbeute fir Strontium;

ny chemische Ausbeute fir Yttrium;

Asr90 Zerfallskonstante von Sr-90, in s™.

Durch Erweiterung der Gleichung (34) um eine Massen- oder Volumenangabe kann die
spezifische Aktivitat bzw. die Aktivitatskonzentration berechnet werden. Konkrete An-
wendungsfalle sind die Verfahren G-Sr-90-FISCH-01 und D-Sr-90-MWASS-01.

In Abbildung 1 wird die gemessene Abklingkurve der Zahlraten R, ; mit den angepassten
Abklingkurven von Y-90 und dem Stornuklid R, gezeigt. Die Halbwertszeit des Stor-
nuklids r wurde mit 10"% s so groB gewéhlt, dass die zugehérige Zihlrate in dem betrach-
teten Zeitausschnitt als konstant anzusehen ist. Der Beitrag von R, mit 0,00144 s™! ent-
spricht etwa 77 % der Nulleffektzahlrate. Er ist als signifikant zu betrachten, da der Wert
von R, gréBer als seine Erkennungsgrenze von 0,00108 s ist.
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Abb. 1:  Beispiel einer gemessenen Abklingkurve, Ry, ;, mit angepassten Kurven der Zahlraten-

beitrdge Ry.g9o und R, und ihrer Summenkurve in halblogarithmischer Darstellung

3.4 Bestimmung der Aktivitatskonzentration von Tritium in Luft nach
Probeentnahme mit Gaswaschflaschen

Tritium kommt in Luft als Wasserdampf oder gebunden in anderen chemischen Verbin-
dungen vor; diese beiden Komponenten werden tblicherweise als HTO und HT bezeich-
net. Eine Mdglichkeit, die Aktivitatskonzentration von Tritium in Luft zu bestimmen,
besteht in der Sammlung tritiumhaltiger Verbindungen in hintereinander geschalteten
Gaswaschflaschen, die Wasser als Sammelmedium mit einer mdglichst niedrigen, genau
bekannten Tritiumaktivitat enthalten [6]. Die Aktivitatsbestimmungen erfolgen mit einem
Flussigkeitsszintillationsspektrometer (LSC).

In Abbildung 2 wird der Aufbau der Sammeleinrichtung gezeigt. Der in der Luft enthal-
tene Wasserdampf (HTO) wird in den Gaswaschflaschen a und b der Sammeleinrichtung
durch Isotopenaustausch mit dem Sammelmedium absorbiert. Die in der Luft verbliebe-
nen tritiumhaltigen Verbindungen (HT) werden anschlieBend in einem Konversionsofen
mit Platin oder Palladium als Katalysator zu Wasserdampf oxidiert, der in den Gaswasch-
flaschen c und d absorbiert wird. Der Isotopenaustausch von HTO in den Gaswasch-
flaschen a und b erfolgt nicht vollstdndig, so dass ein Anteil des HTO auch in die Gas-
waschflaschen c und d gelangt. Dieser Anteil muss bei der Berechnung der Aktivitats-
konzentration von Tritium als HT bertcksichtigt werden.

ISSN 1865-8725 Version Juni 2024

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



CHAGR-ISO-02-18

Luftzufuhr

Schwebstofffilter

ggf. zusatzliches hydrophobes Filter

Durchflussmessgerat

Gaswaschflaschen (a, b, ¢, d) mit dem Sammelmedium ,Wasser”
Kihleinheit

Konversionsofen mit Katalysator, z. B. Platin oder Palladium

O N O U1 A W N =

Pumpe
Abb. 2:  Sammeleinrichtung fir tritiumhaltige Verbindungen aus der Luft [6]

Fur die Berechnung der HTO- bzw. HT-Aktivitatskonzentrationen in Luft werden die in
den vier Gaswaschflaschen ermittelten Aktivitaten verwendet. Damit liegt ein Gleichungs-
system von vier Gleichungen und zwei Unbekannten vor. Dieses Gleichungssystem wird
mit Hilfe des Verfahrens der linearen Entfaltung gel6dst und die Vorgehensweise zur
Erstellung der erforderlichen Matrixgleichung erlautert.

3.4.1 Verteilung der Aktivititen von HTO und HT auf die Bereiche der
Sammeleinrichtung

Die Verteilung der HTO- und HT-Aktivitaten in den verschiedenen Bereichen der Sam-
meleinrichtung, d. h. beginnend in der Luft vor der Gaswaschflasche a bis zur Luft nach
der Gaswaschflasche d, ist fir die Aufstellung eines Gleichungssystems relevant. Dabei
gilt fur die Aktivitatsbilanz: Die Aktivitat nach der Gaswaschflasche i miti = a, b, ¢, d ist
die Summe der Aktivitaten (Aw ; + A ;); sie ist gleich der Aktivitat, die ihr aus der Luft bzw.
vorgeschalteten Gaswaschflasche zugefiihrt wird. In Tabelle 6 sind die Verteilungen fur
die Wasser- und Luftphasen in den betrachteten Bereichen formuliert.
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Tab. 6: Aktivitatsbilanz von HTO und HT in der Sammeleinrichtung

Bereich Aktivitdat im Luftstrom Aktivitdt im Sammelmedium

Luftstrom vor a Ay, = Auro + Aur

vor katalytischer Konversion'

Sammelmedium a Aw,a = Anro " Ew (35)

Luftstrom nach a A = Ayro- (1 —&w) + Ay

Sammelmedium b Awp =4 -ew=Apro-(1—ew) ew  (36)
Luftstromnachb A4 =4 (1 —&y) +A4yr =
vor Katalysator = Ayro * (1 — ew)? + Ayr

nach katalytischer Konversion?

Luftstromnachb A = Agro - (1 — ew)? + Ayt - ox
nach Katalysator

Sammelmedium ¢ Awce =4 ey =
= [Auro (1 — ew)® + Ayt £0x] " &w G7)
Luftstromnachc A = [Agro - (1 — ew)® + Aur " £0x]
(I—ew) =
= Agro " (1 — ew)® + Ayt * €0x
(1 —ew)
Sammelmedium d Awa=A &y = [Agro - (1 —ew)® + 38)

+ Ayr - gox - (1 — ew)] - ew

Luftstrom nachd A = [Auro - (1 — ew)® + Aur " €ox*
A—ew)] (1 —ew) =
= Apro - (1 — ew)* + Apr - €ox -
(1 —ey)?
T Bei der Betrachtung der Gaswaschflaschen a und b bleibt die HT-Komponente unbericksichtigt, da diese Verbin-
dungen vom Sammelmedium nicht absorbiert werden.

2 In der Luft mitgeftihrtes HTO muss bei den Gaswaschflaschen c und d bericksichtigt werden.

Dabei bedeuten:
Ayro  Aktivitat von tritilertem Wasserdampf (HTO) im Luftstrom, in Bg;
Ayr  Aktivitat von anderen tritiumhaltigen Verbindungen (HT) im Luftstrom, in Bg;

A;  Aktivitat von Tritium im Luftstrom direkt nach der Gaswaschflasche i mit
i=a, b, cd inBg;

Aw,; Aktivitdt von HTO im Sammelmedium der Gaswaschflasche i, in Bg;
AL Gesamtaktivitat von Tritium in der beprobten Luft, in Bg;

gox ~ Oxidationsvermdgen des Katalysators;

Ew Isotopenaustauschkapazitat des Sammelmediums.

Anmerkung:

Die Isotopenaustauschkapazitat des Sammelmediums ist bei gleichen Bedingungen fiir alle Gaswaschfla-
schen identisch. Die Isotopenaustauschkapazitat selbst hdngt von verschiedenen Faktoren ab, beispiels-
weise vom Sammelzeitraum, vom Luftdurchsatz, von der Durchperlung und vom Volumen des Sammel-
mediums sowie von Temperatur und relativer Luftfeuchte der beprobten Luft. In der Literatur [7] wird
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beschrieben, wie die Isotopenaustauschkapazitat des Sammelmediums ,Wasser” experimentell ermittelt
wird.

3.4.2 Ermittlung der HTO-Aktivitdten in den einzelnen Gaswaschflaschen

Vor der Bestimmung der HTO-Aktivitaten in den Gaswaschflaschen i mit einem LSC ms-
sen die nach der Probeentnahme vorliegenden Volumina der Sammelmedien Vy ; ermit-
telt werden.

Die HTO-Aktivitaten in den LSC-Messpraparaten werden nach Gleichung (39) berechnet:

Ry; — Ry Ry

€Lsc €Lsc

Aisci = (39)

Nach Gleichung (40) werden die HTO-Aktivitatskonzentrationen in den Sammelmedien
der Gaswaschflaschen i berechnet:

_Ausci Ry
Cw,i =

= 40
Vaq,i €Lsc Vaq,i (40)

Die HTO-Aktivitaten in den Sammelmedien der Gaswaschflaschen i betragen nach Glei-
chung (41):

Aw,; = cw,i " Vwii (41)

In den Gleichungen (39) bis (41) bedeuten:

Arsc; HTO-Aktivitat im LSC-Messpraparat der Gaswaschflasche i, in Bg;

cw; HTO-Aktivitatskonzentration im Sammelmedium der Gaswaschflasche i, in Bg:l";

R,; Bruttozéhlrate von Tritium fiir die Gaswaschflasche i, in s;

R,; Nettozahlrate von Tritium fiir die Gaswaschflasche i, in s

R, Nulleffektzahlrate, in s7';

Vaqi Aliquot des Sammelmediums der Gaswaschflasche i, in I;

Vwi Volumen des Sammelmediums der Gaswaschflasche i nach der Probeentnahme,
inl;

eisc  Nachweisvermogen des LSC.

3.43 Aufstellung des Gleichungssystems fiir die lineare Entfaltung

Zur Aufstellung des Gleichungssystems fir die lineare Entfaltung werden die Gleichungen
(35) bis (38), d. h. die Gleichungen fir die HTO-Aktivitaten in den Gaswaschflaschen, in
Gleichung (41) eingesetzt und das Ergebnis fiir jede Gaswaschflasche nach der Aktivitats-
konzentration cy ; umgestellt (siehe Tabelle 7).
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Tab. 7: Gleichungen fir die HTO-Aktivitatskonzentrationen cy ; in den Sammelmedien der
Gaswaschflaschen i

Gaswaschflasche Aktivitatskonzentration

Ew

a cw,a = Anro 7 (42)
W,a
(1 —&w) - ew
b cw,p = Anto AT — (43)
Wb
(1—ew)? - ew £0x * EW
C cwe = Apro ———————+ Ayt " — (44)
VW,c VW,c
(1—-ew)’ ew cox* (1 —ew) " ew
d cwd = Auro ———————— + Ay - — (45)
Vw.a Vw.a

Die Aktivitaten Ayro bzw. Ayr in der beprobten Luft werden mit den GleichungenFehler!
Verweisquelle konnte nicht gefunden werden. (46) und (47) berechnet:

Ayro = Curo - VL (46)
Ayr = cur* Vi 47)

Diese beiden Gleichungen werden in einem zweiten Schritt mit den Gleichungen (42) bis
(45) sowie der Gleichung (40) kombiniert, um die HTO- und HT-Aktivitatskonzentrationen
curo Und cyr in der beprobten Luft mit den aus den LSC-Messungen erhaltenen Netto-
zahlraten R, ; in Relation zu setzen. In Tabelle 8 sind die resultierenden Gleichungen ge-
listet.

Tab. 8: Gleichungen fir die HTO- bzw. HT-Aktivitatskonzentrationen in der beprobten Luft
in Relation zu den Nettozahlraten der LSC-Messpraparate

Gaswaschflasche Relation zwischen Nettozahlraten und Aktivitatskonzentrationen

a Rya = cyro- VLVIWV:q'a " ELsc (48)

b Rnp = curo VL‘;TV:“)' (1 —ew) " &w " éLsc (49)
Rnc = curo VLV.WViq'C (1 —ew)? ew - eLsc +

C + cur VLV.VI\Zcq, "€ox T Ew " €Lsc >
Rng = curo VLI}V‘:Zq'd (1 —ew)? ew-esc +

d VL,' o (51)

+CHT'—V . “gox (1 —ew) - ew " eLsc
W,
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Die in den Gleichungen (48) bis (51) fur die Quantifizierung der HTO- bzw. HT-Aktivitats-
konzentrationen cyro und cyr erforderlichen zusatzlichen GréBen kdnnen als Funktionen
gi(&j, Vi) bzw. hi(g;, Vi) ausgedriickt werden. Die Beziehung zwischen den HTO- bzw. HT-
Aktivitatskonzentrationen in der beprobten Luft und den Nettozahlraten lautet damit in
allgemeiner Form

Ry = curo - 9i(&, Vi) + cur - hi(g), Vi) (52)

oder in Matrixschreibweise

Rn,a ga O

Rop ) _(gp O CHTO

Rn,c B Yc hc ( CHT ) (53)
Rn,d gd hd

3.44 Bewertung fiir die Praxis

Das Gleichungssystem kann sowohl in allgemeiner Form als auch in Matrixschreibweise
zur gleichzeitigen Ermittlung der HTO- und HT-Aktivitatskonzentration in der beprobten
Luft durch Anwendung der linearen Entfaltung (least-squares-Verfahren) verwendet wer-
den. Dies schlieBt die Berechnung der Kovarianzmatrix der beiden Unbekannten mit ein.

Fur die Praxis gelten folgende Randbedingungen:
— Fir die Berechnung der HTO-Aktivitatskonzentration cyro in der beprobten Luft wird
ausschlieBlich Zeile 1 des Gleichungssystems verwendet.
— Fir die Berechnung der HT-Aktivitatskonzentration cyr in der beprobten Luft ist
Zeile 3 des Gleichungssystems ausschlaggebend.

— Die Zeilen 2 und 4 dienen der Kontrolle der Qualitat des Isotopenaustauschs in den
Gaswaschflaschen a und ¢, d. h. ob cw, » cwp bzw. ey > cw g ist.

— Zeile 2 ist fir die Berechnung der HT-Aktivitatskonzentration wichtig, da der HTO-
Anteil in der Gaswaschflasche c bei der Bestimmung der HT-Aktivitatskonzentration

beriicksichtigt werden muss, wenn gilt: cwp, > Cwp.

Werden nur zwei Gaswaschflaschen, d. h. eine vor und eine nach dem Konversionsofen,
fur die Sammlung eingesetzt, kdnnen die Aktivitatskonzentrationen cyro und cyr ebenfalls
mit linearer Entfaltung simultan berechnet werden. Die hierfiir benétigten Gleichungen
sind in Tabelle 9 zusammengestellt.
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Tab. 9: Gleichungen fir die HTO- bzw. HT-Aktivitatskonzentrationen cyro und cyr in der
beprobten Luft, in Relation zu den Nettozédhlraten R, ; der LSC-Messpraparate bei
Verwendung von zwei Gaswaschflaschen

Gaswaschflasche Relation zwischen Nettozihlraten und Aktivitatskonzentrationen

VL ' Va\q,a
a Rya = curo - Vor " ELSC (54)
a
VL ' Vaq,b
Ryb = CHTO .—VWb “(1—ew) ew-éLsc+
b ’ (55)
VL ' Vaq,b
+ Ccur- —VWb " E€ox " Ew " €LsC

3.5 Verwendung einer Kalibrierkurve

Kann der Wert einer fur die Auswertung bendtigten EingangsgréBe, z. B. die Nachweis-
wahrscheinlichkeit, nicht direkt gemessen werden, besteht oft die Mdglichkeit, diese
EingangsgroBe in Abhangigkeit von einer weiteren EingangsgroBe, beispielsweise einer
Massenbelegungsdichte aus einer Kalibrierkurve, zu bestimmen. Die Ermittlung dieser
Kalibierkurve stellt einen weiteren Anwendungsfall des Verfahrens der linearen Entfaltung
dar. Mathematisch wird dieser Sachverhalt, wie folgt, ausgedruckt.

Der Wert einer zur Auswertung der ErgebnisgroBe bendétigten EingangsgroBe Xj o hangt
von einer weiteren EingangsgrofBe Zx o ab. Fur eine Reihe experimentell vorgegebener
Werte z; werden Werte von X; = X;(z;) gemessen, die zusammen eine Tabelle (z;, X;) bilden.

Anmerkung
Im oben genannten Beispiel ist X; die Nachweiswahrscheinlichkeit und z; ein Wert fiir die Massenbelegung

des Messpraparats.

Wenn der flr eine gegebene Auswertung bendtigte zu Xy, o gehdrende Wert zj g zwischen
zwei gemessenen Werten der Folge der z;-Werte liegt, kann er nicht direkt abgelesen
werden. Um dafiir einen Wert flr X o zu bestimmen, wird angenommen, dass die Folge
der mit oder ohne Messunsicherheiten u(X;(z;)) behafteten Messpunkte (z;, X;) durch ein
Polynom approximiert werden kann; in der Regel ist dafiir ein Polynom ersten bis dritten
Grades ausreichend. Mit den Polynomkoeffizienten a; lautet die Kalibrierkurve:

X@=a;+a, z+ a3 z*+a, 23 (56)

Gleichung (56) in Matrix-Schreibweise ausgedruickt, ist in Gleichung (57) gezeigt:
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X=4-a
2 3
X1 1 zy zi z a
2 3 1
X 1z zz 7 (57)
2 3 az
bzw. | X3 |=|1 z3 z§ 2z3
as
X4 1 z, z z} a,
X 1 zg z2 2z

Die Elemente 4; ; der Ansprechmatrix A bestehen aus den partiellen Ableitungen dX;/da;.
Gesucht sind hierin die Polynomkoeffizienten a;. Diese werden mit Hilfe der linearen Ent-
faltung unter der Annahme berechnet, dass Unsicherheiten zu den einzelnen Werten X;
nicht ermittelt wurden, siehe Tabelle 3 Zeilen 3 und 4. Dies bedeutet, dass die Unsicher-
heiten der Koeffizienten a; allein aus der Streuung der Werte X; um das angepasste Poly-
nom herum folgen.

Die in Tabelle 3 Zeilen 3 und 4 genannten Gleichungen auf den vorliegenden Fall Gber-
tragen lauten:

U, =(AT-Uz'-4)" (58)
und
a=U,-AT-U'-X (59)

Die Annahme, dass die Werte X; keine Unsicherheiten tragen, bedeutet, dass die Matrix
Uy eine Einheitsmatrix ist. Diese Bedingung fihrt zu einer ungewichteten linearen Ent-

faltung, so dass sich die Gleichungen verkirzen zu:
U,=(AT-A)™1 (60)
a=U,-AT-X (61)

Analog zur Gleichung (56) werden fiir z; o der Wert von X o und dessen Varianz nach den
Gleichungen (62) und (63) berechnet.

Xk,O(Zk,O) = a + a, - Zk,O + as: Z%,O + ay - Z]’D;O (62)
0K o\ 2 = & 09X, 0X
k,0 k,0 k,0
u*(Xieo) = Z( da; ) wia) + 2 Z Z da, da; u(a, aj)
i=1 L i=1 j=i+1 L ] (63)
bzw.
ISSN 1865-8725 Version Juni 2024

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



CHAGR-ISO-02-25

m m-1 m
w(Xeo) = ) (A w@) +2- ) Y adgt -2l u(ayq)
i=1

i=1 j=i+1

Damit sind die Werte Xy o und u(X ), die fir die Auswertung des primaren Modells

bendtigt werden, bekannt.

3.6 Fitten von Linien in der Gamma- und Alphaspektrometrie

In der Gamma- und Alphaspektrometrie ist die korrekte Bestimmung der Linienform und
somit der Nettoimpulsanzahl Ny, einer Linie von zentraler Bedeutung.

3.6.1 Bedeutung der Linienformen fiir das Anpassungsverfahren

Zur Korrektion von Einflissen stérender Radionuklide, Detektoreffekten oder Eigenschaf-
ten des Messpraparates werden softwareseitig analytische Funktionen an die Linienform
in den betrachteten Energiebereichen des Impulshdhenspektrums (en. regions of interest,
ROI) angepasst.

In der Gammaspektrometrie werden die Linienformen entweder durch reine GauBfunk-
tionen oder durch mit einem linksseitigen Tailing modifizierte GauBfunktionen beschrie-
ben. Die Linienformen werden von einem durch die Strahlung bedingten Untergrund, der
sich aus zwei Anteilen zusammensetzt, berlagert:

e dem Compton-Untergrund, ein mit der Energie bzw. der Kanalnummer langsam
veranderlicher Untergrund, der sich in der Regel durch die Funktion eines Poly-
noms mit zwei, drei oder vier Koeffizienten beschreiben lasst;

e einem zusatzlichen Untergrund jeweils unter den Linien in Form einer linksseitigen
Stufenfunktion.

Die dafiir verwendeten analytischen Funktionen weisen die nicht-linearen Parameter
.Hohe der Stufenfunktion”, ,Tailing” und ,Linienbreite” auf, deren Energieabhangigkeit
sich durch vorab durchgefiihrte Kalibriermessungen relativ genau bestimmen lasst. Fir
ausgesuchte ungestorte Gammalinien kdnnen die durch Kalibrierung erhaltenen nicht-
linearen Parameter festgelegt werden. Dadurch kann die Anpassung der Summe der
Funktionsbeitrage an den betrachteten Energiebereich des Impulshéhenspektrums
schon in guter Naherung mit dem Verfahren der linearen Entfaltung erfolgen.

Fur eine detailliertere Beschreibung dieser Funktionen wird auf das Allgemeine Kapitel
v-SPEKT/GRUNDL dieser Messanleitungen [2: Abschnitt 5.3.3] sowie auf die Norm [8:
Anhange B.3.2 und B.4] verwiesen.

In der Alphaspektrometrie ist die Linienform in den Impulshéhenspektren jedoch wesent-
lich komplexer. In diesen Spektren dominieren oft breitere Linien, die zudem stark asym-
metrisch sind und einen langeren linksseitigen Tailingbereich aufweisen. Zudem kénnen
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im Impulshéhenspektrum Liniengruppen auftreten, die durch unterschiedliche und nahe
beieinander liegende Energien eines Alphastrahlung emittierender Radionuklide entste-
hen kénnen. Mit Verringerung des Abstands Detektor-Messpraparat steigt die Wahr-
scheinlichkeit, neben Alphateilchen auch Elektronen im Impulshéhenspektrum zu erfas-
sen (Alpha-Elektron-Summation).

Fur eine detailliertere Beschreibung dieser Funktionen wird auf das Allgemeine Kapitel
a-SPEKT/GRUNDL dieser Messanleitungen [9: Abschnitt 1.5.2] sowie auf die Norm [8:
Anhang B.7] verwiesen.

Nicht-lineare Parameter der Fitfunktion lassen sich nicht vorab kalibrieren, sie andern sich
von Messpraparat zu Messpraparat. Alphaspektren kdnnen nur mit nicht-linearen Fitver-
fahren wie dem Verfahren nach Levenberg-Marquardt [10, 11] ausgewertet werden.

3.6.2 Einfluss der Wahl der Chi-Quadrat-Formel

In der Gammaspektrometrie ist wegen der im Vergleich zur Alphaspektrometrie einfa-
chen Linienform und der Kalibrierung der nicht-linearen Parameter die Anwendung des
Verfahrens der linearen Entfaltung maoglich.

Zur Uberpriifung der Giite der Anpassung der erhaltenen Fit-Funktion an die Messwerte
wird der Chi-Quadrat-Wert verwendet. Dazu kdnnen je nach Anwendungsfall verschie-
dene Formeln zur Berechnung des Chi-Quadrat-Wertes genutzt werden. Die Wahl der
Chi-Quadrat-Gleichung, die bei einem Anpassungsverfahren verwendet wird, kann die
GuUte der berechneten Nettoimpulsanzahl N, beeinflussen, wenn im betrachteten Ener-
giebereich der Untergrund unter einer Linie weniger als zehn Impulse pro Kanal aufweist
und so zu einem systematischen Fehler (en. bias) fihrt.

Das in Gleichung (39) im Allgemeinen Kapitel CHAGR-ISO-01 dieser Messanleitungen
eingefuhrte Verfahren der gewichteten linearen Entfaltung [1: Abschnitt 3.2] basiert auf
dem sogenannten ,Neyman-Chi-Quadrat (WLS)"-Ausdruck xZ, der in der folgenden

Gleichung (64) aufgefuhrt wird [12].

XN = (64)

Z [ - fGs )]’
— u?(x)

Dabei bedeuten:

j Kanalnummer;

Xj Impulsanzahl im Kanal j;
a Vektor der Fitparameter;

f(j; @) Wert der Anpassungsfunktion fir den Kanal j.
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Hierbei wird angenommen, dass u?(x;) der Wert Uy j ; der diagonalen Unsicherheitsmatrix
Uy der Impulsanzahlen ist. Die Verwendung von Gleichung (64) fiihrt zu den Gleichungen
(58) und (59). Diese Chi-Quadrat-Formel kann bei Impulsanzahlen von weniger als
zehn Impulsen pro Kanal zu einem systematischen Fehler im Ergebnis flir die aus den
Fitparametern a ableitbare Flache fihren.

Zur Reduktion des systematischen Fehlers kann der sogenannte ,Pearson-Chi-Quadrat
(PLSQ)"-Ausdruck )(12, herangezogen werden, der in Gleichung (65) wie folgt definiert ist:

x%:Z[xf—fU:a>]2 Z[xj—f(i:a)]z

2(fGa) L GO (©

J
Da der Funktionswert f(j; a) sowohl im Zahler als auch im Nenner auftritt, ist zur Mini-
mierung dieses Chi-Quadrat-Ausdrucks ein iteratives Vorgehen erforderlich. Die Iteration
lasst sich in der zu den Gleichungen (58) und (59) analogen Schreibweise ausfiihren, wo-
bei die Indices (m) und (m-1) aufeinander folgende Iterationsschritte (m=0, 1, 2, 3)
bezeichnen:

Ay = Ugymy " AT - Uyfin_g) "X
) (66)
Uagm) = (AT Us (-1 " A4)

Fir die Diagonalelemente von Uy (m) wird im ersten Iterationsschritt (m = 0) flr das Qua-
drat der Unsicherheit der Wert x; verwendet, in den folgenden Iterationsschritten (m > 0)
hingegen der Wert f(j; a).

Anmerkung:

Fir den Fall der nicht-linearen Entfaltung, beispielsweise in der Alphaspektrometrie beim Vorliegen von
kleinen Impulsanzahlen, kann alternativ das sogenannte ,Poisson Maximum Likelihood Estimation”-Ver-
fahren (Poisson MLE, PMLE) zur Verringerung des systematischen Fehlers der gefitteten Funktion verwen-
det werden [13]. Es eignet sich zur Uberpriifung der Giite der Anpassung der nach Levenberg-Marquardt
erhaltenen Fit-Funktion. Der dazugehorige Chi-Quadrat-Ausdruck lautet:

Xi=2" {Z[f(i; a) - x| - Z %o [f(’;ja)]} -

j;Xj$0

3.6.3 Vergleich der Fitergebnisse nach Anwendung des Neyman-bzw. Pearson-
Chi-Quadrat-Fits

Fur den Vergleich beider Verfahren wird im Vorfeld ein ideales Impulshéhenspektrum mit
zwei gleich hohen, gaul3férmigen Gammalinien auf konstant niedrigem Untergrund er-
zeugt. In diesem Beispiel liegen die Gammalinien bei Kanal 30 bzw. Kanal 90, haben mit
o bei 5,1 Kanalen einen identischen Breitenparameter und weisen identische Nettoim-
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pulsanzahlen von 150 Impulsen auf; fir den konstanten Untergrund werden vier Impulse
pro Kanal angenommen. Die Fitfunktion hat also sechs Parameter:

a1 = 4 Impulse pro Kanal; as = 5,1 Kanadle;
az = 150 Impulse; as = 150 Impulse;
a3z = Kanal 30; as = Kanal 90.

Diese Parameter werden als wahre Werte vorgegeben und dienen zur Simulation von
400 Impulshéhenspektren, deren ,wahre” Kanalinhalte als poissonverteilte Werte statis-
tisch verrauscht werden; sie entsprechen damit 400 gemessenen Impulshdhenspektren.

Bei der linearen Entfaltung der beiden Datensatze aus jeweils 400 Impulshéhenspektren
werden die vorgegebenen, nicht-linearen Parameter as, a4 und ag festgehalten; ein Da-
tensatz wird mit Neyman-Chi-Quadrat und ein Datensatz wird mit Pearson-Chi-Quadrat
entsprechend der Gleichungen (64) und (65) gefittet. Abbildung 3 zeigt das vorgegebene
ideale Impulshéhenspektrum (rot gestrichelt), das gemittelte verrauschte Impulshéhen-
spektrum (schwarz), die Ergebnisse der beiden Fitverfahren (lila und grun).

r A Ia) Spektrum| | |
5 Is \]! 7\ --mrewem-- \forgabe ||

| ) ! x - WLS-Fit 1

F 53 i PLSQ-Fit || -
© I 1"': | f 3 E:it 7

} v ! ;

% [ fi" ‘Il. li_l 'Zi' -4
4 10 f; i f it |
o | j ) f
a L f; \ | ) 4
4] fr i ! \
.17 r ff ‘.\ I o 1
= E 7l \l ‘,p;u ]
g s /i /!
— U A\ // \

by 4 R BN s '\:\V‘Aﬁ—q’hﬂ ..... e DR R

0 1 1 1 1 1 1 1 1 L L
0 50 100 150

Kanalnummer

Abb. 3:  Darstellung des vorgegebenen idealen Impulshdhenspektrum (Vorgabe, rot ge-
strichelt), das Uber die 400 simulierten Spektren gemittelte verrauschte Impulshéhen-
spektrum (schwarz), die Ergebnisse der WLS- bzw. PLSQ-Fitkurven (lila und grin)

Aus den erhaltenen jeweils 400 gefitteten Werten der linearen Parameter a;, a, und as

werden
e ein Mittelwert ag(i),
e eine Standardabweichung der Einzelwerte usey(i),
e ein Mittelwert gt (i) der einzelnen von der jeweiligen Fitroutine berechneten Stan-
dardunsicherheiten,
e die Summe der absoluten Abweichungen, d. h. Fitwert minus wahrer Wert,

e die Summe der absoluten Differenzen, usgrey(i) minus gi(i),
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e die Summe der absoluten Abweichungen zwischen Fitwert und wahrem Wert, und

e die Summe der absoluten Differenzen zwischen usiyey(i) und g (i)
berechnet. Diese Werte dienen als gute Indikatoren fir die Konsistenz der Anpassungen.

Die Tabellen 10 und 11 zeigen die Ergebnisse fiir das Neyman-Chi-Quadrat x% und das
Pearson-Chi-Quadrat x3. Der Vergleich zeigt, dass der systematische Fehler, die jeweils
letzte Spalte in den Tabellen, bei Verwendung des x3 deutlich geringer ist. Dies betrifft

vor allem die Hohe des Untergrunds (a;), und damit die gesamte Untergrundimpuls-
anzahl. Fur x2 ist ebenfalls eine bessere Konsistenz zwischen den gefitteten und den aus

der Streuung der Einzelwerte erhaltenen Unsicherheiten festzustellen.

Tab. 10:  Statistische Auswertung bei Verwendung des Neyman-Chi-Quadrats )(é

Parameter i arit(i) uFic(i) Ustreu(f) aric(i)/ a(i)
1 2, 771E+00 1,617E-01 2,195E-01 0,693
2 1,535E+02 1,507E+01 1,786E+01 1,023
5 1,541E+02 1,510E+01 1,748E+01 1,027
st | o o

Tab. 11:  Statistische Auswertung bei Verwendung des Pearson-Chi-Quadrats )(12,

Parameter i arie(i) iit(i) Ustreu(i) arite(1)/ a(i)
1 4,003E+00 1,929E-01 1,950E-01 1,000
2 1,493E+02 1,584E+01 1,633E+01 0,995
5 1,498E+02 1,585E+01 1,534E+01 0,999
s o | g s

3.7 Gewichteter Aktivitatsmittelwert aus Linienaktivitaiten mehrerer
Gammalinien eines Gammastrahlers

3.71 Berechnung der Linienaktivititen

Im Folgenden wird ein Anwendungsbeispiel aus der Gammaspektrometrie, vornehmlich
mit hochauflosenden Germaniumdetektoren, vorgestellt. Dabei wird davon ausgegan-
gen, dass sich die m (m > 1) Gammalinien eines Radionuklids, dessen Aktivitat zu bestim-
men ist, weder mit denen anderer Radionuklide noch untereinander Gberlagern.

Aus den Nettozahlraten R,(E;) werden alle Linienaktivitaten A, ; des Radionuklids r mit

i =1, ... mnach Gleichung (68) berechnet:
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fate(ED) * froi (Ep)
e(Ey) - py(Ey)

Ar,i = Rn(Ei) ) (68)

Hierin bedeuten:

Rn(E;) Nettozihlrate der Gammalinie bei der Energie E;, in s7;
e(Ei) Linien-Nachweiswahrscheinlichkeit bei der Energie E;;
py(Ei)  Emissionsintensitat der Gammalinie bei der Energie E;;
faw(Ei)  Selbstschwachungskorrektionsfaktor fiir die Energie Ej;

fxoi(Ei) Korrektionsfaktor fiir Koinzidenzsummation in der Gammalinie bei der
Energie E;.

Die Standardunsicherheiten u(4; ;) der nach Gleichung (68) berechneten Linienaktivitaten

werden durch Fortpflanzung der Unsicherheiten der flinf EingangsgroBen berechnet.

3.7.2  Berechnung des gewichteten Mittelwerts der Aktivitidt aus den
Linienaktivitdten

Fur die Berechnung des gewichteten Mittelwerts der Aktivitat wird die lineare Entfaltung
auf der Basis einer Matrixgleichung der Form x = A - y angewendet (siehe Tabelle 3, [1: Gl.
(40) und GI. (471)]).

Dazu werden die einzelnen Linienaktivitatswerte A, ; als Komponenten des Vektors x ver-
wendet. Die Unsicherheitsmatrix Uy besteht aus den in der Diagonale stehenden Werten
u?(A;,;). Die Ansprechmatrix A =(1, 1, .., 1)T hat in diesem Falle nur eine Spalte, deren
Elemente alle aus dem Wert 1 bestehen; y reduziert sich zu einem Vektor mit nur einem
einzigen Element, dem gesuchten Mittelwert der Aktivitat. Die erhaltene Kovarianzmatrix
Uy besteht in diesem Falle nur aus der dem gewichteten Mittelwert beigeordneten

Varianz.

Die Gleichungen zur Lésung lauten:
Uy,=@AT-U'-A)! (69)
y=U,-A"-U;'x (70)
Wenn keine Kovarianzen zwischen den Einzelaktivitidten bestehen, ist Ug1 ebenfalls dia-

gonal mit den Elementen u=2(A,;) in der Diagonalen.

Nachfolgend wird gezeigt, dass die Ausfihrung der Matrixformeln zu denselben Aus-
dricken flhrt, die im Allgemeinen Kapitel y-SPEKT/GRUNDL dieser Messanleitungen [2:
Abschnitt 9.8.1] aufgefiihrt sind.
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N fw* 0 0\ ut\ 3y
U;1=<1>- 0 w? 0 -<1>=(1 1 1| ug? =Z?
1

1 0 0 uj? 1 uz? i=1
(71)
1
U. =
y s 1
l=1u_2
L
1 u;? 0 0 X1
y = ; 1-(1 1 | 0 ul‘2 0 -<x2)=
izlﬁ 0 0 ul_z x3
L
o (72)
1 X2 1 X
_3L'(111)'u§_31.u_?
i=1 ulz ﬁ i=1uf =1
uj

Wenn beispielsweise bei Verwendung einer gemeinsamen Kalibrierkurve Kovarianzen
zwischen den Aktivitatswerten A, ;, d. h. den x;-Werten auftreten, werden diese an den
entsprechenden Stellen der Matrix Uy eingesetzt. Dann lassen sich die Ergebnisse nume-
risch nach den Gleichungen (69) und (70) berechnen. Die Gleichungen (71) und (72) sind
dann entsprechend zu modifizieren.
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Anhang A
Arbeiten mit UncertRadio - eine Kurzanleitung

A.1 Allgemeines

UncertRadio (UR) ist eine Open Source-Software zur Berechnung von ErgebnisgréBen
radiometrischer Messungen und deren Standardunsicherheit nach I1ISO GUM [14, 15]
sowie der zugehdrigen charakteristischen Grenzen nach der Normenreihe DIN EN ISO
11929 [3].

Mit UR lassen sich die charakteristischen Grenzen von Messungen sowohl fir explizite
und implizite Modelle ermitteln [1]. Es kdnnen unter anderem

— bis zu drei Ergebnisgrofen simultan berechnet,
— LSC-Messungen mit bis zu drei Messkanalen ausgewertet,

— Abkling- oder Aufbaukurven an die Messwerte von Wiederholungsmessungen an-
gepasst werden.

Zusatzlich wird mit UR auch das zugehdrige Unsicherheitsbudget ermittelt.

Das Softwarepaket bietet im Unterordner ,pros” zahlreiche praktische Beispiele aus den
Messanleitungen und der Literatur in Deutsch bzw. in Englisch an. Es wird empfohlen,
diese als Ausgangspunkt fiir eigene Projektdateien zu nutzen. Eine Liste und eine
Kurzbeschreibung der integrierten Projekte sind im Abschnitt 3.3.1 der UR-Hilfe hinter-
legt. Die zu den aktuellen Messanleitungen gehdrenden Projektdateien hingegen werden
auf der Internetseite der Messanleitungen des Bundes https://www.bmuv.de/WS384

bereitgestellt.

UR ist Uber https://www.bmuv.de/WS1518 abrufbar. Es steht eine umfangreiche Hilfe in
deutscher und englischer Sprache zur Verfligung, fir die Systemdialoge sind die Spra-

chen Deutsch, Englisch oder Franzsisch einstellbar.

Im Folgenden werden Funktionsweise und Bedienung von UR in der Reihenfolge der zu
bearbeitenden Tabellenblatter am Beispiel des Verfahrens J-Sr-89/Sr-90-ALUFT-01 dieser
Messanleitungen beschrieben. Flr weitere Informationen wird auf die UR-Hilfe verwiesen.

A.2 Kurzanleitung fiir UR

Fur die Berechnung der ErgebnisgroBe ist nur die Eingabe von Bestimmungsgleichungen
des Modells der Auswertung in einen Funktionsinterpreter erforderlich. Die Berechnung
der Unsicherheitsfortpflanzung erfolgt programmintern; die daflir bendétigten partiellen
Ableitungen werden numerisch ermittelt.
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A.2.1 Tabellenblatt ,Verfahren” — Startseite von UR

Wird UR aufgerufen, erscheint auf dem Bildschirm eine leere Projekt-Vorlage in Form des
aktivierten Tabellenblatts ,Verfahren” (Abbildung A1).

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe
EEER &EE 2 88 = m
Verfahren  Gleichungen Resultate  Text Editor
Hier kann eine kurze Beschreibung des Verfahrens erfolgen: Hilfe
kein Projekt geladen! Next: Beschreibung als Text eingeben, dann: TAB "Gleichung"

Abb. A1: Tabellenblatt ,Verfahren” — Startbildschirm von UncertRadio

An dieser Stelle kann entweder eine existierende UR-Projektdatei geladen oder eine neue
erstellt werden. In letzterem Fall wird hier das Prinzip des Verfahren, das dem Projekt
zugrunde liegt, skizziert. AnschlieBend wird durch Aktivieren des Reiters ,Gleichungen”
das Tabellenblatt zur Eingabe der Bestimmungsgleichung aufgerufen.

A.2.2 Tabellenblatt , Gleichungen” - Eingabe der Bestimmungsgleichung

In einer neuen Projektdatei erscheint beim Wechsel vom Tabellenblatt ,Verfahren” zum
Tabellenblatt ,Gleichungen” ein Abfrage-Popup-Menu zur Festlegung der Anzahl der zu
berechnenden ErgebnisgroBen. Es kdnnen in einer Projektdatei bis zu drei Ergebnis-
groBen gleichzeitig berechnet werden.

Wie viele ErgebnisgréRen sollen gleichzeitiy behandelt werden?
1~

Die dazugehérigen Formel-Symbole missen als erste der
Gleichungen definiert sein (von oben nach unten)

20K X Abbrechen

Abb. A2:  Popup-Meni zur Abfrage der Anzahl gleichzeitig zu berechnender ErgebnisgréBen
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Nach Bestatigung der Anzahl der ErgebnisgroBen erscheint im Tabellenblatt folgendes
Eingabefenster zur:

UR
Datei Bearbeiten Opticnen Hilfe
=i LN U] ; B2 EE=EAm
Verfahren  Gleichungen Resultate  Text Editor
Zeilenweise Eingabe der Gleichungen; die erste Gleichung definiert die Ergebnisgréle; - - .
die darin enthaltenen Gréfen werden mit nachfolgenden Hilfsgleichungen erklart. Symbo' andern Funktionen Hilfe
Gleichungen
Laden Symbole(1) aus Gleichungen Ergénze nachfolgend Einheiten und Bedeutungen
Tabelle der Symbole:
n Symbol Typ Einheit Bedeutung
1
2
3
4
5
6
7
$-]
Laden Symbole(2) aus der erganzten Symboltabelle Selektierte ErgebnisgroRe:
Selektion Netto- und Brutto-Zahlraten-Symbole: Netto-Zahlrate: Brutto-Zahlrate:
v - Alles (ibernehmen
kein Projekt geladen! Gleichungen eingeben, dann Button "Symbole aus Gleichun...

Abb. A3:  Eingabefenster im Tabellenblatt ,Gleichungen”

Vor Beginn der Eingabe der Gleichungen sollten die im jeweiligen Messprogramm gefor-
derten Quantile der Normalverteilung und mogliche Erweiterungsfaktoren fir die Stan-
dardunsicherheit tiber den Mentpunkt ,Optionen/Voreinstellungen” eingegeben werden
(siehe Abbildung A4).

Anmerkung:

Quantile und weitere Parameter konnen in einer bestehenden Projektdatei nachtraglich gedndert werden.

Zur Aktualisierung der Berechnung ist im Anschluss die Schaltfliche ““ zu betéatigen.

Quantile Fehlerwahrscheinlichkeiten
k-alpha 1,64485362 alpha 0,050
k-beta 1,64485362 beta 0,050
anpassen

Wahrscheinlichkeit Konfidenz-intervall (1-gamma): 0,950

Erweiterungsfaktor Ausgabe 1,0
Erweiterungsfaktor Eingabe 1.0
Nachweisgrenzenmethode IS0 11929:2019, iterativ
Gamma-Verteilung: Wert von GamDistAdd(0; 0.5, 1)

Mittelwert(N) = (N + GamDistAdd)

Sprache: Deutsch ~

Listen-Separator(CSV-Dateien): s
Kontrastmodus
« Anwenden = X Abbrechen Hilfe

Abb. A4:  Einstellung der Quantile der Standardnormalverteilung bzw. Fehlerwahrscheinlich-
keiten flr die Berechnung der Quantile, von Erweiterungsfaktoren fir die Standard-
unsicherheit, der Systemsprache und des Listenseparators fir csv-Dateien.
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Im Tabellenblatt ,Gleichungen” sind die Grundgleichungen im Bereich ,Gleichungen” fir
die bis zu drei Ergebnisgroen anzugeben. Die in den Grundgleichungen vorkommenden
GroBen werden in den nachfolgenden Gleichungen auf die vorgegebenen Eingangs-
groBen zuritickgefihrt. Es missen sowohl fiir die Netto- als auch fiir die Bruttozéhlraten,
die fir die ErgebnisgroBen malBgeblich sind, Gleichungen definiert werden (siehe Abbil-
dung A5, Bereich Gleichungen). UR stellt dafiir einige intrinsische arithmetische Funk-
tionen zur Verfligung (siehe Abschnitt A.2.6).

Anmerkung:

— Die ,von oben nach unten" aufgestellten Gleichungen werden von UR hingegen ,von unten nach oben”
abgearbeitet Naheres hierzu findet sich in der UR-Hilfe.

— Falls die anzugebenden Gleichungen sehr komplex sind und deshalb fiir die bessere Lesbarkeit ein
Zeilenumbruch erforderlich ist, kann dies durch Eingabe des Zeichens ,&" am Ende der umzubrechen-
den Zeile erfolgen (siehe Anhang B, Abbildung B1).

— Werden im Tabellenblatt ,Gleichungen” Dezimalzahlen verwendet, ist das Dezimaltrennzeichen der
Punkt (siehe Anhang B, Abbildung B1). Dagegen ist bei Werten und Unsicherheiten, die im abellenblatt
.Werte, Unsicherheiten” eingetragen werden, als Dezimaltrennzeichen das Komma zu nutzen (siehe

Abbildung A8).

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe

EREER 2EE Al E B ¥ =N m
Verfahren  Gleichungen Resultate  Text Editor
Zeilenweise Eingabe der Gleichungen; die erste Gleichung definiert die ErgebnisgroBe; Symbol andern Funktionen Hilfe

die darin enthaltenen Grolen werden mit nachfolgenden Hilfsgleichungen erklart.

Gleichungen
C =R RN

phi = phiaA* f1 / vV
phiA = As / (Rbs - R0O)
Rbs = Nbs / tm
fl = exp (log(2) * tA / tH3)
Rn = Rb - RO
Rb = Nb/tm
RO = NO / t0
Laden Symbole(1) aus Gleichungen Erganze nachfolgend Einheiten und Bedeutungen
Tabelle der Symbole:
n Symbol|Typ | Einheit Bedeutung

Laden Symbole(2) aus der erganzten Symboltabelle Aktive Ergebnisgrofe: c
Selektion Netto- und Brutto-Zahiraten-Symbole: Netto-Z&ahlrate: Brutto-Zahlrate:
- - Alles ibernehmen
kein Projekt geladen! Ungesichert! Auswahl treffen, dann Button "Alles (bernehmen"

Abb. A5:  Beispiel fir Berechnungsgleichungen und Definition der verwendeten GroBen zur
Berechnung einer ErgebnisgroBe

Uber die Schaltflache ,Laden Symbole(1) aus Gleichungen” werden die Symbole aus den
Gleichungen extrahiert. Deren Einheit und Bedeutung sind in der Symboltabelle vom
Anwender entsprechend der Hinweise in Abschnitt A.2.7 einzupflegen. Fehlende GréBen,
wie beispielsweise ty, wenn keine HilfsgroBe fir Ry angegeben wurde, kdnnen erganzt

werden.
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Anmerkung:
Ein neues UR-Projekt kann erst nach der Ubernahme der Symbole aus den Gleichungen gespeichert
werden. Falls eine GroBe gedndert werden soll, muss dies tber die Schaltflache ,Symbol dndern” erfolgen.

Uber die Schaltfliche ,Laden Symbol(2) in der ergidnzten Symboltabelle” werden alle
Symbole aktualisiert. AnschlieBend sind die Symbole fiir die Netto- und Bruttozahlrate,
die fur die ErgebnisgroBe ausschlaggebend sind, auszuwahlen und tber die Schaltflache
LAlles ibernehmen” zu bestatigen (siehe Abbildung A6).

Anmerkung:
Eine falsche Wahl der Symbole fir die Netto- und/oder die Bruttozahlrate flihrt dazu, dass die Berechnung
von Erkennungs- und Nachweisgrenze nicht funktioniert bzw. unplausible Werte ergibt.

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe
DR ER M= HLE B ¥ ENm
Verfahren  Gleichungen  Resultate  Text Editor

Zeilenweise Eingabe der Gleichungen; die erste Gleichung definiert die Ergebnisgrofie;
die darin enthaltenen Groflen werden mit nachfolgenden Hilfsgleichungen erklart.
Gleichungen

C =P RN

phi = phiA*fl /V

Symbol andern Funktionen Hilfe

phiA = As / (Rbs - RO)
Rbs = Nbs /tm

fl = exp (log(2) * tA / tH3)
Rn =Rb - RO

Rb = Nb /tm

RO = NO / t0

Laden Symbole(1) aus Gleichungen Ergénze nachfolgend Einheiten und Bedeutungen

Tabelle der Symbole:
Symbol | Typ | Einheit | Bedeutung

Laden Symbole(2) aus der ergédnzten Symboltabelle Aktive Ergebnisgréfe: ¢
Selektion Netto- und Brutto-Zahlraten-Symbole: Netto-Zahlrate: Brutto-Zahlrate:
Rn - Rb - Alles (bernehmen
kein Projekt geladen! ungesichert Auswahl treffen, dann Button "Alles (ibernehmen"

Abb. A6:  Vollstandig ausgefilltes Tabellenblatt ,Gleichungen” mit korrekt gewahlter Netto-
und Bruttozahlrate

Es erscheint der neue Reiter ,Werte, Unsicherheiten”, der durch Anklicken aktiviert wird.

A.2.3 Tabellenblatt ,Werte, Unsicherheiten” - Erfassung der
EingangsgroBen und deren Unsicherheiten

Das aktivierte Tabellenblatt ,Werte, Unsicherheiten” mit den aus dem Tabellenblatt
.Gleichungen” iibernommenen Symbolen und Einheiten ist in Abbildung A7 gezeigt.
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Datei Bearbeiten Optionen Hilfe
DEElF BEEE G i ¥ =N fm

Verfahren Gleichungen Werte, Unsicherheiten Resultate  Text Editor

Achtung: Benutzereingaben sind nur in den griinen und weiBen Zellen erlaubt! [e] Hilfe
Textzelle fir das Editieren einer langeren Formel

Tabelle der Werte, Unsicherheiten:

n | Symbol Typ | Einheit| Wert | Verteilg StdUnsFormel | StdUnsWert | Halbbreite abs/rel abs.Std.Uns.
1 ¢ a Bq/l
Ba*s/l
Bg*s
1/s

2 phi a

3 phiA a

4 Rbs a

5 fl1 a

6 Rn a 1/s

7 a 1/s
a 1/s
u | Normal
u Bqg Normal
u

Normal

Eingabe von Kovarianzen/Korrelationen: Berechnung der Unsicherheiten

n | SymbolA | SymbolB Typ Formel | Wert

1

2

3

4

5

kein Projekt geladen! ungesichert  beide Tabellen ausfillen, dann Button "Berechnung der U...

Abb. A7: Tabellenblatt ,Werte, Unsicherheiten” mit den Ubernommenen GroBen und
Einheiten

Fir die Eintragung der Werte und der dazugehoérigen Standardunsicherheiten und
bezlglich des Farbcodes der Zellen gelten folgende Hinweise:

— Bei den weiB hinterlegten Zellen

— sind die Spalten ,Werte" und ,StdAbwFormel” bzw. ,StdAbwWert” vom Nutzer
auszufullen,

— istin der Spalte ,abs/rel” zwischen der absoluten und relativen Standardunsicher-
heit zu wahlen,

— ist die Spalte ,Halbbreite” dagegen nur dann auszufillen, wenn in der Spalte
.Verteilung” eine Rechteck- oder Dreiecksverteilung anstelle der Normalvertei-
lung angenommen wird.

— Die grun hinterlegte Zelle betrifft die Standardunsicherheit der Bruttozahlrate. Hier
ist die entsprechende Berechnungsformel, z. B. sqrt (Rb/tm), ebenfalls vom Nutzer
einzutragen.

— Die orange hinterlegten Felder der Tabelle werden von UR selbst auf Basis der im
Tabellenblatt ,Gleichungen” definierten Gleichungen beflllt; der Nutzer darf hier
nichts eintragen.

Anmerkung:
Die Standardunsicherheit der Verteilung wird von UR automatisch nach ISO GUM [15] anhand der
Halbbreite ermittelt.
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UR

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe

EEElF 2BE CXIE B Y¥=Am

Verfahren  Gleichungen | Werte, Unsicherheiten  Unsicherheitsbudget  Resultate  Text Editor

Hilfe
Textzelle fiir das Editieren einer langeren Formel
Tabelle der Werte, Unsicherheiten:
n | Symbol| Typ | Einheit| Wert
c a Bqg/L

Verteilg | StdUnsFormel | StdUnsWert Halbbreite  abs/rel abs.Std.Uns.

1

2 phi

3 phiA
4  Rbs
5 f1
6 Rn
7 Rb

Normal

8,01150E-03 1,0E-07
10 As u Bq 50,870 Normal 0,930570 abs
11 Nbs u 1 404496,0 Normal sqrt(Nbs) 636,0 abs

Eingabe von Kovarianzen/Korrelationen:
n  SymbolA  SymbolB | Typ Formel | Wert
1

Berechnung der Unsicherheiten

uoE wN

kein Projekt geladen! ungesichert beide Tabellen ausfiillen, dann Button "Berechnung der Unsicherheiten"

Abb. A8: UR-Tabellenblatt ,Werte, Unsicherheiten” mit Werten und Unsicherheiten

In die Tabelle "Kovarianzen/Korrelationen" sind vom Anwender nur im Vorhinein be-
kannte Kovarianzen einzutragen. Bei Anwendung linearer Entfaltung werden auftretende
Korrelationen zwischen den Fitparametern von UR eingetragen.

Nach Betdtigung der Schaltflaiche ,Berechnung der Unsicherheiten” fihrt UR die
Berechnungen durch und erstellt das Unsicherheitsbudget.

A.2.4 Tabellenblatt ,Unsicherheitsbudget” — GroBe und Beurteilung
einzelner Unsicherheitsbeitrige

Das Unsicherheitsbudget (siehe Abbildung A9) ist hilfreich, um
o fehlerhafte Eintrdge in den vom Nutzer definierten Gleichungen und bei Eingabe-
werten zu erkennen,
¢ nicht signifikante bzw. zu groBe Unsicherheitsbeitrage zu bewerten,

¢ den Einfluss und Signifikanz etwaiger Kovarianzen darzustellen.

Uber die Schaltflaiche ,Wechseln des Budget-Typs" kann zwischen der Ausgabe von rela-
tiven oder absoluten Unsicherheiten gewahlt werden.

Der fir jeden Parameter berechnete Sensitivitatskoeffizient ist die partielle Ableitung der
ErgebnisgroBe nach dem betrachteten Parameter. Das Produkt aus dem Sensitivitats-
koeffizienten und der dazugehdrigen Standardunsicherheit (StdUnsWert) ist der absolute
Unsicherheitsbeitrag des Parameters zur Standardunsicherheit der ErgebnisgroBe (siehe
Abbildung A9, links, rechte Spalte).
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Wird in der Darstellung der absolute Unsicherheitsbeitrag (abs. U-Beitrag) gewahlt, ergibt
die Summe der Quadrate der einzelnen Produkte die Varianz der ErgebnisgroBe. Wird
die Darstellung ,rel. Beitrag(%)” gewahlt, sollte in der ersten Zeile ein Wert von nahezu
100 % erscheinen; ansonsten ist auf fehlerhafte Eintrdge zu prifen.

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe Datei Bearbeiten Optionen Hilfe
BEp 2EHE Buep ~BHE

Verfahren Werta, L i it Resuftats  Text Editor Varfahran Werts, it L Resultate  Taxt Editor

Wechseln des BudgetTyps : Hitfa Wechseln des BudgetTyps 2 Hitfa

Tabelle des Unsicherheiten-Budgets for ¢ Tabelie des Unsicherheiten-Budgets for ¢ :

1 a Bl 141943328 0614988533 0.0 0,614368933 1 a  BglL 141543328 0614368533 00 95,9555955

2 phi a  BgUsiL 567.773312 104248345 0.0 0.0 2 phi a  Bo'sL 567773312 10.4248335 L] 00

3 phin  a  Bgts 453541783 832743740602 0.0 0.0 3 phia  a  Ba's  4,53541763 832743740602 0.0 00

4 mBs A s 112360 176866667602 0,0 0.0 4 Rbs  a s 112360 1.76668667E-02 0.0 0.0

5 n a 1 100293209 0.0 0.0 0.0 5 f a 1 1,00293208 0.0 0.0 0,0

& an s 250803 1.08226443E-03 0.0 0.0 & An s 2,50E-03 1.08226443E:03 0,0 0,0

7 me a Us  2,23333333E-02 7.37635938E-04 0,0 0.0 7 Rb a Ls  2,23333333E-02 7.87635038E-04 0,0 0,0

8 RO Us  198333333E-02 7.42243845E-04 0.0 0,0 5 RO Ls 1598333333802 7.42243845E-04 00 0,0

s W I 8,011508-03 1.0E-07 -177.17428 177174295805 s v I 8,011508-03 10807 -177.1742% 00

10 as u  Bg 50870 0930570 2,790315088-02  2,596583508-02 10 As u Bg 30370 0330570 275031508802 0178278157

11 Nb: 1 404436,0 8360 -3515342096-06 2,23575757€-03 11 Hbs 1 404498.,0 636.0 -3.51534209E-06  1,32173097€-03

12 tm u s 36000,0 00 0.0 0.0 12 tm u s 36000.0 00 L] 00

FERETY u s 1640895,20 0.0 0.0 0.0 13 u s 164099520 00 00 0,0

@t w8 288500000 0.0 0.0 0.0 14w s 388500000, 00 0.0 0,0

15 Nb u 1 802.0 28,3548938 157714808602  0,447198665 15 Nb u 1 804.0 28,3548938 157714809602 52,8803893

6 NO Y 714.0 26,7207784 -157679656E-02 0,421332314 16 NO Y 7140 267207784 -LST6T96S6E-02 46.9400107

17 w0 u s 35000,0 0.0 0.0 0.0 17 w0 u s 38000.0 0.0 0.0 0,0

18 18

15 13

kein Projekt geladen! ungesichert 2u TAB "Resultate’ wechseln kein Projekt geladen: ungesichart 2u TAB "Resultate” wechseln

Abb. A9: UR-Tabellenblatt ,Unsicherheitsbudget” fiir die Berechnung der H-3-Aktivitatskon-
zentration (links absoluter Unsicherheitsbeitrag, rechts relativer Beitrag)

A.2.5 Tabellenblatt ,Resultate” — ErgebnisgroBe, Messunsicherheit und
charakteristische Grenzen

Das Tabellenblatt ,Resultate” (siehe Abbildung A10) entspricht der in den Messanleitun-
gen des Bundes abgebildeten UR-Ansichtsseite.

Es werden hier die ErgebnisgroBe, deren beigeordnete Standardunsicherheit und die ent-
sprechenden charakteristischen GroBen zusammengefasst. Daneben werden auch der
beste Schatzwert und dessen Standardunsicherheit, die beide im Allgemeinen Kapitel
CHAGR-ISO-01 naher erlautert sind [1: Abschnitt 5.4], berechnet.

Es besteht auf diesem Tabellenblatt zudem die Méglichkeit, eine Monte Carlo-Simulation
zu starten. Das auf der Ergebnisseite ausgegebene Uberdeckungsintervall ist auf ,proba-
bilistisch symmetrisch” voreingestellt. Uber das Hikchen ,min. Uberdeck.-Intervall” kann
auf das kiirzeste Uberdeckungsintervall umgeschaltet werden.

Anmerkung:
Beziiglich der beiden Arten von Uberdeckungsintervallen wird auf das Allgemeine Kapitel CHAGR-ISO-01
verwiesen [1: Abschnitt 5.3].
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Datei Bearbeiten Optionen Hilfe
= BB BBEBE G
Verfahren  Gleichungen

Gesamtes Messergebnis fiir c :
Wert der ErgebnisgroBe: 1,4194

erweiterte (Std.-)Unsicherheit: 0,61497
relative erw.(Std.-)Unsicherheit: 43,325
Beste Schatzwerte nach Bayes:

Wert der Ergebnisgrofie: 1,4367

erweiterte (Std.-)Unsicherheit: 0,59444

untere Bereichsgrenze: 0,30702
obere Bereichsgrenze: 2,6275
Monte Carlo Simulation:
Anzahl der simul. Messungen 100000
Anzahl der Runs: 1

primarer Messwert: 1,4184
Unsichh. primérer Messwert: 0,61591
Wert der ErgebnisgroBe: 1,4355
erweiterte Unsicherheit: 0,59543
relative erw.(Std.-)Unsicherheit: 41,478
untere Bereichsgrenze: 0,30973
obere Bereichsgrenze: 2,6326
Erkennungsgrenze (EKG): 0,98187
Nachweisgrenze (NWG): 2,0062

aktiver Run: 1

kein Projekt geladen!

Werte, Unsicherheiten

¥ =N

Bq/l
Bq/l
%

min. Uberdeck -Intervall Nachweisgrenze (NWG): 2,005

Ba/l
Ba/l
Bq/l
Bq/l

min. Uberdeck.-Intervall

relsD%:
Ba/l 0,137
Bq/l 0,224
Bq/l 0,132
Ba/l 0,225
%
Bq/l 1,63
Bq/l 0,192
Bq/l 0,406
Ba/l 0,288

IT: 11

Unsicherheitsbudget

Start MC

Hilfe Save to csv

Resultate  Text Editor

Erweiterungsfaktor k: 1,0
Wahrscheinlichkeit (1-gamma): 0,950
Erk gs- und Nach e fiir c :
Erkennungsgrenze (EKG): 0,9803

Bq/l Iterationen: 1
Bq/l Iterationen: 4

k_alpha=1,645, k_beta=1,645 Methode: SO0 11929:2019,
iterativ

ungesichert Fertig!

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe
= Bk 2EHE C -
Verfahren  Gleichungen

‘Gesamtes Messergebnis fiir c :
Wert der ErgebnisgréRe: 1,4194
erweiterte (Std.-)Unsicherheit: 0,61497
relative erw.(Std.-)Unsicherheit: 43,325
Beste Schatzwerte nach Bayes:
Wert der ErgebnisgroBe: 1,4367
erweiterte (Std.-)Unsicherheit: 0,59444
untere Bereichsgrenze: 0,26267
obere Bereichsgrenze: 2,5762
Monte Carlo Simulation:
Anzahl der simul. Messungen 100000
Anzahl der Runs: 1

primarer Messwert: 1,4190
Unsichh. primarer Messwert: 0,61396
Wert der ErgebnisgréBe: 1,4365
erweiterte Unsicherheit: 0,59304
relative erw.(Std.-)Unsicherheit: 41,284
untere Bereichsgrenze: 0,30723
obere Bereichsgrenze: 2,6308
Erkennungsgrenze (EKG):0,97985
Nachweisgrenze (NWG): 2,0088

aktiver Run: 1

kein Projekt geladen!

Werte, Unsicherheiten

¥ =N fw

Bq/l
Bq/l
%

® min. Uberdeck -Intervall Nachweisgrenze (NWG): 2,005

Bq/l
Bq/l
Ba/l
Ba/l

® min. Uberdeck.-Intervall

relSD%:
Ba/l 0,137
Bq/l 0,224
Ba/l 0,131
Ba/l 0,225
%
Bq/l 1,64
Ba/l 0,191
Ba/l 0,406
Ba/l 0,287
T 7

Unsicherheitsbudget

Start MC

Hilfe Save to csv

Resultate  Text Editor

Erweiterungsfaktor k: 1,0
Wahrscheinlichkeit (1-gamma): 0,950
fiir ¢ -
Bq/l Iterationen: 1
Bq/l lterationen: 4

Erk gs- und Nachweisg

Erkennungsgrenze (EKG): 0,9803

k_alpha=1,645, k_beta=1,645 Methode: ISO 11929:2019,
iterativ

ungesichert Fertig!

Abb. A10: UR-Tabellenblatt ,Resultate” fiir die Berechnung der H-3-Aktivitatskonzentration
mit und ohne Setzen des Hackchens bei ,mind. Uberdeck.-Intervall”:
a) probabilistisch-symmetrisches Uberdeckungsintervall (ohne Hakchen),
b) kiirzestes Uberdeckungsintervall (mit Hakchen)

ISSN 1865-8725

Version Monat Jahr / gepruft Monat Jahr

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



CHAGR-ISO-02-41

A.2.6 Gleichungsnotation intrinsischer arithmetischer Funktionen

Zur einfacheren Erstellung von Gleichungen sind in UR einige arithmetische Funktionen
integriert, die als ,spezielle Funktionen” bezeichnet sind. Nach einem Klick auf die Schalt-
flache ,f(x)" erscheint das Dialogfenster ,Infos zu speziellen UR-Funktionen”. Darin
werden eine Beschreibung und ein Verweis auf den zur Funktion gehérenden Abschnitt
in der UR-Hilfe gegeben. Es stehen folgende Funktionen zur Verfligung:

— sqrt(...) Wurzelfunktion

— exp(...) natlrliche Exponentialfunktion

— log(...) naturlicher Logarithmus

— log10(...) dekadischer Logarithmus

— uval(x) Wert der Standardunsicherheit einer Variablen x

— fd(tA, tm, lam) Zerfallskorrektion, siehe Abschnitt 3.2 Gleichung (22).

A.2.7 Angabe von GroBBeneinheiten und deren Berechnung

In UncertRadio ist ein System integriert, das die vom Anwender eingegebenen Einheiten
fur die jeweiligen EingangsgroBen und abhangigen GroBen im Anwendungsbereich der
Messanleitungen rechnerisch auf Konsistenz Uberprift. Dieses System konvertiert die
eingegebenen Einheiten der Eingangsgrofen so, dass sich die Einheit der Ergebnisgrole
im Wesentlichen aus den Einheiten Becquerel (Bg), Kilogramm (kg), Liter (I oder L) und
Potenzen von Meter (m) und Sekunde (s) zusammensetzt. Letztere werden in der Hilfe zu
UncertRadio als Basis- oder Zieleinheiten bezeichnet.

Anmerkung:
Die Definition von Basiseinheiten nach Sl hat einen anderen Zweck und Hintergrund.

Die Berechnung der Einheit einer zusammengesetzten GroBe wird dadurch ermdglicht,
dass den genannten Basiseinheiten bestimmte Zahlenwerte, die Einheitenwerte, zuge-
ordnet werden. Fir andere Einheiten wie Minuten (min), Milliliter (mL) oder Gramm (g),
sind Konversionsfaktoren zum Bezug auf s, L und kg hinterlegt.

In UncertRadio werden Einheiten in der Symbolliste im Register ,Gleichungen” einge-
geben (siehe auch Tabelle A1). Es ist zu beachten, dass bei zusammengesetzten Einheiten
die Zeichen ,/" (Schragstrich) und ,*" (Sternchen) sowie Klammern als Rechenoperatoren
verwendet werden, siehe Tabelle A1. Die in der Spalte ,UR-konform” gezeigten Zeichen-
folgen sind als Formeln mit den Variablennamen Bq, s und kg zu verstehen.

ISSN 1865-8725 Version Monat Jahr / geprift Monat Jahr

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



CHAGR-ISO-02-42

Tab. A1:  Beispiele fiir die richtige Eingabe von GroBeneinheiten

GroBe GroBeneinheit
UR-konform nicht UR-konform
Zahlrate 1/s s-1
Nachweiswahrscheinlichkeit 1/(Bg*s) Bg-1s-1
Kalibrierfaktor Bg*s/kg Bq s kg-1

Tabelle 2 zeigt Varianten von UR-konformen Schreibweisen fiir GréBeneinheiten.

Tab. A2:  Synonyme Schreibweise UR-konformer GroBeneinheiten

GroBe GroBeneinheit
UR-konform UR-konforme Synonyme
Volumen m3 m3 m~3
l, L Liter, Litre, liter, litre
Flache m?2 m?2, mA2
Zahlrate 1/s cps
Nachweiswahrscheinlichkeit 1/(Bg*s) 1/Bqg/s
Impulsanzahl* 1 counts, Imp, Imp., cts

* Bei Impulsanzahlen ist zwingend die Zahl ,1" einzutragen, falls nicht ein UR-konformes Synonym
gewahlt wird.

Es ist zu empfehlen, insbesondere bei der Erstellung eines neuen Projekts eine Prifung
auf UR-Konformitat der eingegebenen Einheiten Gber den Menupunkt ,Bearbeiten/phy-
sikal. Einheiten testen” durchzufiihren. Wahrend des Tests werden von UR alle einge-
gebenen Einheiten in Sl-Basiseinheiten konvertiert. Der Report des Konformitatstests
wird unter dem Tabellenblatt ,Text-Editor” ausgegeben; die Konformitat der Einheiten
wird oberhalb der Tabelle angezeigt. Sind alle Eintrage der unabhangigen GréBen (Spalte
2, u) korrekt, wird in Spalte 6 ,MVal_scd/org” der Wert ,1" ausgegeben. Abweichungen
von , 1" weisen auf eine unkorrekte Eingabe der Einheiten hin.

Im Fall von Abweichungen sollte das Projekt tber die Schaltflache ,Modif. Projekt sichern
unter” in der von UR korrigierten Version unter neuem Namen gesichert werden. Wird
diese neue Version wieder gedffnet, kommen die von UR vorgenommenen Korrektionen,
auch bei den abhangigen GréBen, zur Wirkung.

Falls die Schaltflache ,Modif. Projekt sichern unter” nicht bedienbar ist, liegt ein Fehler
vor, der von UR nicht automatisch behoben werden kann. In diesem Fall muss der Nutzer
das Projekt einer manuellen Priifung unterziehen. Dafir stellt UR im Arbeitsverzeichnis
die hinterlegte Textdatei ,unitsTable.txt” zur Verfiigung. In dieser Datei werden die
Namen der Basiseinheiten sowie der abgeleiteten Einheiten mit den jeweils zugeordneten
Einheitenwerten und Konversionsfaktoren einschlieBlich synonymer Einheiten bereit-
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gestellt. Sollten in der Datei eigene oft verwendete Synonyme fehlen, kdnnen diese dort
erganzt werden. Detaillierte Informationen hierzu sind im Kapitel 7.21 der UR-Hilfe zu
finden.

Am Beispiel des UR-Projekts ,DWD_sr89_sr90_TDCR_Verfahren_V2_DE.txp" wird gezeigt,
wie fehlerhafte Eingaben lber den Konformitatstest erkannt und behoben werden
kdnnen. Im Beispiel wurden die Einheiten der vier Messdauern sowie der Zeitdifferenz
t1_tp von Sekunde in Minute und die Einheit des Volumens von L in mL ohne Anpassung
der GréBenwerte gedndert. Abbildung A11 zeigt den Report des Konformitatstests.

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe |
= BB 2BE C L= B § = b fix) ®| Hilfe Save to csv
Verfahren Gleichungen Werte, Unsicherheiter Unsicherheitst idget Resultate Text Editor

Report_units_check.bd

Einheiten-bezogene Fehlermeldungen: keine
Es gibt Abweichungen zwischen Werten der Ergebnisgrdfe!!

i Symbol unit_old unit_new MVal_scd/org MVals_org MVals_scd StdUnc_org StdUnc_g|
1 a c_Sr89 Ba/L Bg/L 1.006E+03 9.31817998E-02 9.37741638E+01 6.27429713E-03 6.31418
2 a c_Sr99 Ba/L Bq/L 1000 1.93119173E-83 1.03119173E+00 ©.00000000E+00 ©.00000¢
3 a omega_c Ba*s/L Bg*s/L 1.006E+03 2.51842702E-83 2.53443686E+00 1.60805787E-04 1.61828
| 4 a omega_s Bq*s/L Bq*s/L 1000 1.14496931E-83 1.14496931E+00 7.08857000E-05 7.0B856
5 a Rn_s 1/s 1/s 1 9.00628269E-81 9.00628269E-01 2.46377619E+00 2.46377¢
| 6aRsregs 1/s 1/s 1 8.14833717E+01 8.14833717E+01 2.16110342E+00 2.16110
7 a f1 1 1 1 9.98706254E-01 9.98706254E-01 7.66695120E-07 7.66695
8 a Rn_c 1/s 1/s 1 3.70000000E+01 3.70000000E+01 7.91622806E-01 7.91622f
9 a eps_s 1/Ba/s 1/Ba/s 1 9.96029593E-01 9.96029593E-01 1.10850679E-03 1.10850¢
1@ a tdcr_korr_s 1/Ba/s 1/Ba/s 1 9.96029593E-01 9.96029593E-01 1.10850679E-03 1.10850¢
| 11 a eps_c 1/Ba/s 1/Ba/s 1 4.52863382E-01 4.52863382E-01 7.09359258E-03 7.09359:
12 a tder_korr_c 1 1 1 5.54651351E-81 5.54651351E-01 1.96318834E-02 1.06318¢
13 a wil 1/L 1/L 1.006E+83 1.14050338E-83 1.14775365E+00 7.05978022E-05 7.10465¢
14 a f_Sr89 1 1 0.99368 9.99892600E-81 9.93576357E-01 6.36849431E-08 6.32826¢
15 a f_Sr9@ 1 1 1 9.99962798E-01 9.99962798E-01 9.03996319E-08 9.039961
16[u |eta 1 8.76900000E-01 8.76900000E-21 3.20000000E-02 3.20000(
17|ul|v mL L 1. 403 1. +00  5.00000000E+01 5.00000(
18|u |Rb_s 1/s 1/s 1 8.30170000E+01 8.30170000E+81 1.17627236E+0@ 1.17627.
19|u |Re_s 1/s 1/s 1 6.33000000E-01 6.33000000E-01 1.02713193E-01 1.62713
20|u|lam_srg9 1/s 1/s 1 1.58650000E-07 1.58650000E-07 9.40794500E-11 9.40794%
21|u|t2_t1 s s 1 8.16000000E+03 B8.16000000E+03 0.00000E00E+00 ©.00000(
22|u|Rb_c 1/s 1/s 1 3.73000000E+01 3.73000000E+01 7.88458412E-01 7.88458
23|u|Re_c 1/s 1/s 1 3.0000000PE-01 3.00000P0QE-01 7.07106781E-02 7.67106.
24|u |RbF_s 1/s 1/s 1 §.30170000E+01 B8.30170000E+01 1.17627236E+00 1.17627:
25|u |tder_s 1/Ba/s 1/Bq/s 1 9.95 -1 9.95 -@1 9.99395523E-84 9.99395f
26| u |tdcr_0s 1/Ba/s 1/Ba/s 1 8.61000000E-01 8.61000000E-01 5.61347116E-82 5.613477
27|u|ecpar2 1/Ba/s 1/Ba/s 1 6.67200000E-01 6.672 -e1 . E+00 ©.00000(
28| u |ecparl 1/Ba/s 1/Ba/s 1 8.28000000E-02 8.2 E-82 ©. E+00 ©.00000¢
29| u |Rbf_c 1/s 1/s 1 3.73000000E+01 3.73000000E+01 7.88458412E-01 7.88458¢
30| u |tder_c 1 5.55000000E-01 5.55000000E-01 1.05050097E-02 1.85050¢
31|u |tder_Bc 1 5.9800000PE-81 5.9800OPEOE-O1 1.15565277E-01 1.15565:
32(uft1_tp min s 6.77000000E+02 4.06200000E+04 ©.0OOOPOOOE+00 ©.00000E
33|u|lam_sroe 1/s 1/s 1 7.62666660E-10 7.62666660E-10 1.85327998E-12 1.85327¢
34|ut2_tp s s 1 4.87800000E+04 4.87300000E+04 0.0000000OE+00 ©.00000(
35|ult_c min s 60 & 401 3. +03 0.00000000E+00 ©.00000(
36|u|te_c min s 60 3 +01 3. +03 o. E+00 ©.00000(
37)uft s min s 60 6 +01 3 +03 0. E+08 ©.00000(

| Schliefien Modif. Projekt sichern unter

Abb. A11: Bericht nach Durchfiihrung des Einheitentests gemal Menlpunkt ,Bearbeiten —
physikal. Einheiten testen” mit Identifizierung der nicht-konformen Einheiten unab-
hangigen GroBen (gelb/grin markiert)

Uber den Konformitatstest wurden fiinf Fehler bei den unabhingigen GréBen identifi-
ziert, die aus der nichtkorrekten Eingabe der GroBeneinheit hervorgerufen wurden. Um
die programminternen Korrektionen zu sichern, wird das modifizierte Projekt unter einem
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neuen Namen gesichert. Abbildung A12 zeigt das modifizierte Projekt nach erneutem
Aufrufen und einem wiederholten Konformitatstest.

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe

= B B (2 S & | == Y = |& fx Save to csv
Verfahren Gleichungen Werte, Unsicherheiten Unsicherheitsbudget Resultate Text Editor

Report_units_check.txt

|Einheiten-bezogene Fehlermeldungen: keine
i Symbol unit_old unit_new MVal_ scd/org Mvals_org MVals_scd StdUnc_org StdUnc_s
1 a c_5r89 Bg/L Bg/L 1 9.37741638E+81 9.37741638E+81 5.81353138E+88@ 5.81353:

| 2 a c_5r9e Bg/L Bg/L 1 1.83119173E+60 1.93119173E+80 ©0.00000000E+08 ©.00000¢
3 a omega_c Bg*s/L Bg*s/L 1 2.53443686E+00 2.53443686E+80 1.56966764E-81 1.56966:
4 a omega_s Bg*s/L Bg*s/L 1 1.14496931E+00 1.14496931E+80 7.08744367E-02 7.08744:
% a Rn_s 1/s 1/s 1 9.00628269E-01 9.00628269E-©1 3.18072144E-01 3.18072:
6 a R_5r89_s 1/s 1/s 1 8.14833717E+81 8.14833717E+81 2.78997259E-81 2.78997:
7 a f1 1 1 1 9.98706254E-01 9.98706254E-81 7.66695120E-87 7.666957
8 a Rn_c 1/s 1/s 1 3.70000000E+01 3.70000080E+81 1.62198065E-01 1.082198¢
9 a eps_s 1/Bg/s 1/Bqg/s 1 9.96029593E-01 9.96029593E-081 1.43187611E-04 1.43107¢
1@ a tdcr_korr_s 1/Bg/s 1/Bqg/s 1 9.96029593E-01 9.96029593E-01 1.43167611E-04 1.43107¢
11 a eps_c 1/Bg/s 1/Bg/s 1 4.52863382E-01 4.52863382E-81 9.15778864E-84 9.15778i
12 a tdecr_korr_c 1 1 1 5.54651351E-81 5.54651351E-81 1.37257024E-83 1.37257¢
13 a wl 1/L 1/L 1 1.14775365E+00 1.14775365E+80 7.10465980E-02 7.10465¢
14 a f_Sr89 1 1 1 9.93576357E-01 9.93576357E-081 3.79695925E-06 3.79695¢
15 a f_Sr9@ 1 1 1 9.99962798E-01 9.99962798E-081 9.03996319E-08 9.03996:
16 u eta 1 8.76900000E-01 §&.76900080E-©1 3.20000000E-02 3.20000¢
17 u V L L 1 1.00PPREAAE+AO 1.00PROPAAC+AE 5.00PAPAROC-02 5.00000¢
18 u Rb_s 1/s 1/s 1 8.30170000E+01 §.30170080E+81 1.51856109E-081 1.51856:
19 u RO_s 1/s 1/s 1 5.33000000E-01 6.33000080E-01 1.32602162E-02 1.32602:
20 u lam_srgg 1/s 1/s 1 1.58650000E-07 1.58650080E-087 9.40794500E-11 9.40794°
21 v t2_t1 s s 1 8.160000BBE+B3 8.16000OBBE+B3 ©O.00DBORORE+D8 O.0B0LBE
22 u Rb_c 1/s 1/s 1 3.73000000E+01 3.73000080E+81 1.081789543E-081 1.981789°
23 u RO_c 1/s 1/s 1 3.00000000E-01 3.00000088E-081 9.12870929E-083 9.12878¢
24 u Rbf_s 1/s 1/s 1 £.30170000E+01 &.30170088E+81 1.51856109E-081 1.51856:
25 u tder_s 1/Bg/s 1/Bqg/s 1 9.95000000E-01 9.95000080E-0©1 1.29921407E-04 1.29021¢
26 u tdcr_@s 1/Bg/s 1/Bg/s 1 5.61000000E-01 §&.61000080E-©1 7.24696010E-083 7.24696¢
27 u ecpar2 1/Bg/s 1/Bqg/s 1 6.67200000E-01 6.67200080E-81 ©0.00000000E+08 ©.00000¢
28 u ecparl 1/Bg/s 1/Bqg/fs 1 8.28000000E-02 §.280000080E-02 0.C0000000E+00 0©.000008¢
29 u Rbf_c 1/s 1/s 1 3.73000000E+01 3.73000088E+81 1.61789543E-081 1.01789°
3@ u tder_c 1 5.55000000E-01 5.55000080E-©1 1.35619992E-03 1.3561%¢
31 u tdcr_8c 1 5.98000000E-01 5.93000080E-81 1.49194132E-82 1.49194!
32 u tl_tp s s 1 4.06200000E+04 4.86200000E+04 ©.00000000E+00 ©.00800¢
33 u lam_Sr9e 1/s 1/s 1 7.62666660E-10 7.626666608E-18 1.85327998E-12 1.85327¢
34 u t2_tp s s 1 4.87800000E+04 4. 37800000E+04 ©.00000000E+00 ©.00088¢
35 u t_c s s 1 3.60000000E+03 3.600000B80E+@3 ©0.00000000E+00 ©.00008¢
36 u t@_c s s 1 3.60000BBBE+B3 3 .600000BBE+B3 O.000BORORE+OE 0©O.0000BE
37 u t_s s s 1 3.60000000E+03 3.60000080E+83 0.00000000E+08 ©.00000¢

SchlieBen Modif. Projekt sichern unter

Abb. A12: Bericht nach Bedienung der Schaltflache ,Modif. Projekt sichern unter” und
Sicherung der von UR korrigierten Groeneinheiten
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Anhang B
Behandlung eines einfachen Modells mit UncertRadio

B.1 Aligemein

In Abschnitt 3.1 wird gezeigt, wie ein komplexes direkt auswertbares Modell mit zwei
ErgebnisgroBen in ein einfaches Modell mit linearer Entfaltung Gberflihrt werden kann.
Im Folgenden wird die praktische Umsetzung der beiden Modelle in UncertRadio gezeigt.

B.2 Direkt auswertbares Modell

Mit dem Verfahren J-Sr-89/Sr-90-ALUFT-01 dieser Messanleitungen liegt ein Verfahren
zur Bestimmung von zwei ErgebnisgréfRen aus zwei unabhangigen Messungen vor. Daher
sind in UR zuerst die zwei obersten Gleichungen fiir die Berechnung der beiden Ergeb-
nisgroBen, in diesem Fall der Aktivitatskonzentrationen von Sr-89 und von Sr-90, anzu-
geben. Sie entsprechen den Gleichungen (19) und (17) aus Abschnitt 3.1. Zur Berechnung
werden die komplexen Ausdriicke durch die Einfihrung der HilfsgréBen Rn3, Rn2 und
omega vereinfacht.

Anmerkung:
Wie bereits in Anhang A.2.2 erldutert, wird die gesamte Folge der Gleichungen von UR in umgekehrter
Reihenfolge, d. h. von unten nach oben, interpretiert und gerechnet.

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe

D QEBPeEE C il ¥ =\
Verfahren Gleichungen Werte, Unsicherheiten Unsicherheitsbudget Resultate Text Editor

Zeilenweise Eingabe der Gleichungen; die erste Gleichung definiert die ErgebnisgroRe; die darin .
enthaltenen Gréfen werden mit nachfolgenden Hilfsgleichungen erklart Symbal andern Funktionen
Gleichungen
c_89 = Rn3 * q * lamS89 * tml * exp(lamS89* (tA+E+Sr)) / ( V * etaSr * epsl * (1. - exp(-lamS89*tm1)) )
€_90 = Rn2 * g * lamY90 * tm2 * exp(lamY90*tY) * exp(lamS90*(tA+tE+tSr)) / &
(V * etaSr *eta¥ * eps4 * (1. - exp(dam¥90*tm2)) *(1. - exp(dam¥90*G)) )
Rn3 = Rnl - omega*Rn2
omega = (eps2+eps3*(1-exp(Jam¥Y90*tSr))*(1 -exp(-HamY90*tmi))/ (lamY90*tmi) ) * &
lamY90*tm2*exp(lamY90*tY) / &
( etaY*eps4*(1-exp(Ham¥90*tm2)) * (1.-exp(damY90*tG)) )
etaSr = mSu / (mSr*2.096)
eta¥ = mOx/ (mY * 3.2)
Rnl = Rb1 - RO1
Rn2 = Rb2 - RO2
eps2 =a*mSu+b

Laden Symbole(1) aus Gleichungen Erganze nachfolgend Einheiten und Bedeutungen

Abb. B1:  Beispiel fir ein komplexes, direkt auswertbares Modell mit zwei ErgebnisgréBen
(Verfahren J-Sr-89/Sr-90-ALUFT-01)

AnschlieBend wird die Symbolliste hinsichtlich der Einheit und der Bedeutung der
Symbole vom Anwender vervollstandigt:
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Laden Symbole (1) aus Gleichungen Erganze nachfolgend Einheiten und Bedeutungen

Tabelle der Symbole:

n Symbol Typ Einheit Bedeutung

Rn3 a s Nettozahlrate der Messung des Sr-89

4 omega a 1 Umrechnungsfaktor fur Abzug von 5r-90 und Y-90

5 etaSr a 1 chemische Sr- Ausbeute

6 etaY¥ a 1 chemische Y-Ausbeute

7 Rnl a s Nettozahlrate der Messung des Sr-Sulfat-Niederschlags

8 Rn2 a s Nettozahlrate der Messung des Y-Oxalat-Niederschlags

9 eps2 a 1/Bals Nachweisvermagen von 5r-90 im Sr-Sulfat-Niederschlag

10 g u Gesamtverlustfaktor bei Entnahme der Luftprobe

11 1am589 u s Zerfallskonstante von 5r-89

12 tml u s Messdauer der Messung des Sr-Sulfat-Niederschlags

13 tA u s Zeitdauer zwischen Probeentnahme und Beginn der Probenaufbereitung

14 tE u s Zeitdauer zwischen Beginn Probenaufbereitung und Fallung des Sr-Sulfat-Niederschlags
15  tSr u s Zeitdauer zwischen Fallung Sr-Sulfat-Niederschlag und Messbeginn dieses Niederschlags
6 V u m3 Luftdurchsatz

17  epsl u 1/Bals Nachweisvermagen von 5r-89 im Sr-Sulfat-Niederschlag

Abb. B2: Vom Anwender zu erganzende Symbolliste

Mit der Schaltflache ,Laden Symbole(2) aus der..."” wird die vervollstandigte Symbolliste
geladen. AbschlieBend sind die Symbole fir Netto- und Bruttozahlrate, die fur die aktive
ErgebnisgréBe ausschlaggebend sind, auszuwahlen und Uber die Schaltflache ,Alles

tbernehmen” festzulegen.

Rn3 - Rb1l hd Alles Ubernehmen

Laden Symbole(2) aus der erganzten Symboltabelle

Selektion Netto- und Brutto-Zahiraten-Symbole:  Netto-Zahlrate: Brutto-Zahirate:

Abb. B3:  Beispiel fur die aktive ErgebnisgroBe 1 (orange Ellipse)

Es erscheint ein neuer Reiter ,Werte, Unsicherheiten”. Durch Klicken auf diesen Reiter
wird das entsprechende Tabellenblatt aufgerufen. Dieses Tabellenblatt enthalt im oberen
Teil eine umfangreiche Tabelle, in der die Werte und Unsicherheiten der verschiedenen
GroBen entsprechend den Erlauterungen in Abschnitt A.2.3 einzutragen sind.

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe
EQERF EBE € «iit 8B
Verfahren  Gleichungen  Werte, Unsicherheiten Unsicherheitsbudget  Resultate  Text Editor

Achtung: Benutzereingaben sind nur in den griinen und weiBen Zellen erlaubt! 6] Hilfe

Textzelle fiir das Editieren einer langeren Formel

Tabelle der Werte, Unsicherheiten:
n | Symbol Typ Einheit Wert
c89 a
c_%90
Rn3

Verteilg | StdUnsFormel | StdUnsWert | Halbbreite | abs/rel abs.Std.Uns.

a
a
omega a
etaSr a
eta¥ a
Rnl a
a

a

u

u

u

0N OO WN R

Rn2
eps2
10 q
11 lams89
12 tml

©

1/s 1,590E-07 Normal

s 60000,0 Normal abs

Eingabe von Kovarianzen/Korrelationen:
n | SymbolA  SymbolB Typ Formel Wert
1

Berechnung der Unsicherheiten

Abb. B4: Werte und Unsicherheiten fir das direkt auswertbare Verfahren
J-Sr-89/Sr-90-ALUFT-01
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Durch Klicken auf die Schaltflache ,Berechnung der Unsicherheiten” wird die Berechnung
gestartet, die schlieBlich zu den Werten fir die aktive ErgebnisgroBe, die beigeordnete
Standardunsicherheit und die charakteristischen Grenzen fiihrt.

LIR

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe

= T R B @ 3 e § =N\ [@] Hilfe Save to csv
Verfahren  Gleichungen  Werte, Unsicherheiten  Unsicherheitsbudget Resultate  Text Editor

Gesamtes Messergebnis fiir c_89 :
Wert der ErgebnisgréBe: 1,31286E-03 Bg/m3

erweiterte (Std.-)Unsicherheit: 1, 40496E-04 Bg/m3

Erweiterungsfaktor k: 1,0
Wahrscheinlichkeit (1-gamma): 0,950
Erkennungs- und Nachweisgrenze fiir c_89 :
relative erw.(Std.-)Unsicherheit: 10,702 % Erkennungsgrenze (EKG): 1,6970E-04 Bg/m3 lterationen: 1
Beste Schatzwerte nach Bayes: min. Uberdeck.-lntervall% Nachweisgrenze (NWG): 2,6062E-04 Bg/m3 lterationen: 4
Wert der ErgebnisgréBe: 1,31286E-03 Bg/m3

erweiterte (Std.-)Unsicherheit: 1,40496E-04 Bg/m3 k_alpha=3,000, k_beta=1,645 ?:I;t:t?\?e: O L
untere Bereichsgrenze: 1,03749E-03 Bg/m3

obere Bereichsgrenze: 1,58822E-03 Bg/m3

Abb. B5:  Tabellenblatt ,Resultate” fir die Aktivitatskonzentration von Sr-89, die beigeordnete
Standardunsicherheit und die dazugehdrigen charakteristischen Grenzen

Diese Berechnung muss fir die zweite Ergebnisgrofe wiederholt werden. Hierfiir wird
zunachst die zweite ErgebnisgroBe Gber den Menlpunkt ,Bearbeiten — Selektieren Ergeb-
nisgroBe” ausgewahlt. Bei Neuanlegen des Projektes wird das Tabellenblatt ,Gleichun-
gen” automatisch aktiviert, um die fehlenden Symbole fiir Netto- und Bruttozahlrate fir
die neue aktive ErgebnisgréfRe eingeben zu kénnen (siehe Abbildung B6).

Laden Symbole(2) aus der erganzten Symboltabelle

Selektion Netto- und Brutto-Zahlraten-Symbole:  Netto-Zahlrate:  Brutto-Zahirate:

Rn2 v Rb2 v Alles Ulbernehmen

Abb. B6:  Beispiel fur die aktive ErgebnisgroBe 2 (orange Ellipse)

Es wird wie oben beschrieben weiter verfahren. Das Ergebnis dieser Berechnung ist in
Abbildung B7 wiedergegeben.

UR
Datei Bearbeiten Optionen Hilfe
= B & B G 7 ] g =\ fw [8] Hilfe Save to csv

Verfahren  Gleichungen  Werte, Unsicherheiten  Unsicherheitsbudget Resultate  Text Editor

Gesamtes Messergebnis fur c_90 :

Erweiterungsfaktor k: 1,0
Wert der ErgebnisgroBe: 1,11311E-04 Bqg/m3

Wahrscheinlichkeit (1-gamma): 0,950
Erkennungs- und Nachweisgrenze fir c_90 :
relative erw.(Std.-)Unsicherheit: 15,185 % Erkennungsgrenze (EKG): 4,0311E-06 Bg/m3 Iterationen: 1
Beste Schatzwerte nach Bayes: min. Uberdeck.-lntervaIHNachweisgrenzemwe); -1,4317E+05 Bg/m3 Iterationen: 5
Wert der Ergebnisgrofe: 1,11311E-04 Bg/m3
erweiterte (Std.-)Unsicherheit: 1,69029E-05 Bg/m3
untere Bereichsgrenze: 7,81822E-05 Bqg/m3

erweiterte (Std.-)Unsicherheit: 1,69029E-05 Bg/m3

k_alpha=3,000, k_beta=1,645 Methode: ISO 11929:2019,
iterativ

obere Bereichsgrenze: 1,44441E-04 Bg/m3

Abb. B7:  Tabellenblatt ,Resultate” fir die Aktivitatskonzentration von Sr-90, die beigeordnete
Standardunsicheheit und die dazugehorigen charakteristischen Grenzen
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B.3 Einfaches Modell mit linearer Entfaltung

B.3.1 Initiierung der Methode der linearen Entfaltung

Das in Abschnitt 3.1 beschriebene Beispiel kann auch mit linearer Entfaltung berechnet
werden. Die hierfir im Textfenster ,Gleichungen” zu definierenden Bestimmungsglei-
chungen sind im Gegensatz zu Abbildung B1 kirzer und pragnanter, da sie in UR inte-
grierte Funktionen (hier Linfit) mit den darin enthaltenen Parametern (Fitpl, Fitp2)
nutzen (siehe Abbildung B8).

Anmerkung:

Im vorliegenden Fall werden zwei ErgebnisgroBen betrachtet, deren Werte Uber Fitfunktionen mit den
Parametern als Fitpl und Fitp2 berechnet werden. Falls eine dritte ErgebnisgroBe berechnet werden
soll, die ebenfalls einer Fitfunktion unterliegt, muss ein Parameter Fitp3 eingeflhrt werden.

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe
S EEE PEE CXIiE gy = mwm
Verfahren Gleichungen Werte, Unsicherheiten Unsicherheitsbudget Resultate Text Editor

Zsilenweise Eingabe der Gleichungen; die erste Gleichung definiert die Ergebnisgroke; die darin :
enthaltenen Gréfen werden mit nachfolgenden Hilfsgleichungen erklar. Symbol andern Funktionen
Gleichungen
€5r89 = phi * Fitp1
€5r90 = phi * Fitp2
dummy = Linfit(1,Rbl, tmess,tstart)
phi = q/ V [etaSr
etaSr = mSu / (mSr#*2.096)
eta¥ = mOx / (mY = 3.2)
eps2 = a*mSu + b

Laden Symbole(1) aus Gleichungen Erganze nachfolgend Einheiten und Bedeutungen

Abb. B8:  Gleichungen fiir das Anwendungsbeispiel aus Abschnitt 3.1 bei Anwendung der Me-
thode der linearen Entfaltung

Die Ausfliihrung des Verfahrens der linearen Entfaltung wird durch die Verwendung der
Linfit-Funktion initiiert:

dummy = Linfit(l, Rbl, tmess, tstart)

Diese Funktion hat vier Argumente:
— das erste Argument, die Zahl 1, bleibt fest.

— Das Symbol rb1 stellt einen Blindwert dar. Wird die Blindwertzahlrate, bzw. Netto-
Blindwertzahlrate nicht verwendet, ist ihr einfach ein sehr kleiner Wert zuzuordnen,
beispielsweise 1071% s'; seine Unsicherheit kann gleich Null gesetzt werden.

— Die Symbole tmess und tstart stehen fur die Messdauer bzw. fir eine Startzeit;
ihnen werden im Verlaufe der Auswertung die entsprechenden Werte fiir die Start-
zeit aus der Messreihe der Zahlraten zugewiesen (siehe Abschnitt B.3.3).
Anmerkung:

Die Symbolnamen tmess, tstart und Rbl sind feste Namen und dirfen nicht gedndert werden.
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B.3.2 Aufstellung der Linfit-Funktion liber den Dialog ,Vorgaben zur
Ausfiihrung der Anpassung”

Der Dialog fiir die Fitfunktionen (Abbildung B9) 6ffnet sich, sobald die Schaltflache

,Laden Symbole(1) aus Gleichungen” gedruckt wird; er kann auch tber das Symbol “ in
der Werkzeugleiste gedffnet werden. Die Elemente des Dialogs werden im Folgenden
erlautert.

Fitfunktion: Y(t) = Fitp1*X1(t) + Fitp2*X2(t) + Fitp3*X3(t) &| Hilfe

Welche Terme fitten? fitten « Fitpt 1w | Anzahl nchs der Zahlkanale (A. B. C)
Fixieren:  Fitp(i) in "Werte, Unsicherheiten” festlegen!

fitten ~ Fitp2

weglassen ¥ Fitp3 @® Neymian Chi Quadrat WLS

Pearson Chi Quadrat PLSQ
® gewichteten Fit anwenden

Kovarianzen zw. Nettozahlraten verwenden Gewicht. total least-squares WTLS
® Xi(t) firr jede Messung explizit vorgeben?

Definition der Funktionen X1 bis Xn (n=3*nchs): Reihenfolge: wie SQL: 'ORDER BY Zahlkanal, Messung, Term-Nr.'

Gleichungen der Form Xi = i-te Funktion Xi(t):

X1 = epsl * exp(-lamSr89*(tA+tE+tstart))*fd(0,tmess,lamSr89)

X2 = exp(HamSra0*(tA+tE+tstart)) * (eps2 + eps3 * (1 - exp(-lamY90*tSr))*fd(0,tmess,lam¥90) )
X3=0

X4 = etay*eps4 * exp(-lamSra0*(tA+E+tSr)) * (1 - exp(-lam¥Y90*tG)) * fd(tstart,tmess,lamY90)

oK 2 Abbrechen

Abb. B9:  Dialog ,Vorgaben zur Ausfiihrung der Anpassung”

B.3.2.1 Erlauterungen zum linearen Modell im Dialogfenster

Im oberen Teil des Dialogs (siehe Abbildung B9) werden die Details des Modells der
Auswertung festgelegt. Zur Erlauterung des Modells des vorgestellten Beispiels sind in
Tabelle B1 die moglichen Schreibweisen zur Ermittlung der Werte der ErgebnisgroBen
Asrgg und Asr9g zusammengestellt. Im Dialog ist in der ersten Zeile das allgemeine lineare
Modell in der verkirzten Schreibweise 3 wiedergegeben.

Tab.B1:  Zusammenstellung der mdglichen Schreibweisen der Modellgleichungen, ent-

nommen [1]
Schreibweise 1 Schreibweise 2 Schreibweise 3
Gleichungssystem Matrixschreibweise Summenformel

Rn1 = Asr—go " fsr—89,1 T Asr—o0 * fsr—90,1 (Rn,1> N (fSr—89,1 fSr-90,1) (ASr—89) o if |
= ni = ) fir Ak

Rn 2 f f A
~ ) Sr—89,2 Sr—90,2 Sr-90
Ry2 = Asr—g9* fsr—g92 + Asr—o0 * fsr—90.2 k=1

Anmerkung:

In der Schreibweise 3 ist i der Laufindex der Messung und k der Index fiir die betrachteten Radionuklide, der in
UncertRadio maximal 3 sein kann.

Die Schreibweise 2 der Tabelle B1 entspricht der Gleichung (14). Nach Ausklammern des
Faktors ns, aus der Matrix in Gleichung (14), der in allen Elementen enthalten ist, wird
Gleichung (B1) erhalten:
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V- nsr c
(Rn,Sr—Sulfat) _ (51 fi far(eteafs 'fe)) . qr Sro89
Rn,Y—Oxalat 0 Ny &4 fz 'f5 ﬁl V- nsr
qr

(B1)

* Csr—90

Die Elemente der 2x2-Matrix aus Gleichung (B1) werden im Dialog mit x1, x2, =3 und
x4 entsprechend Gleichung (B2) bezeichnet.

V- nsr c
Sr—89
(Rn,Sr—Sulfat) _ (X1 xz) ] dr ' (BZ)
Rn,Y—Oxalat X3 Xy V- nsr
" Csr—90
qr
Anmerkung:

Der Faktor V-ns./qr in den Gleichungen (B1) und (B2) taucht mit seinem Kehrwert als HilfsgroBe phi in
der vierten Gleichungszeile des Tabellenblatts ,Gleichungen” auf.

B.3.2.2  Erlduterungen zum Bereich , Gleichungen der Form Xi = i-te Funktion
Xi(t)” im Dialogfenster

Fur die Elemente der 2x2-Matrix aus Gleichung (B2) sind im unteren Textfenster des
Dialogs die zugehorigen Gleichungen einzugeben. Alle Variablen in den Formeln der vier
xi mussen in die Liste der Symbole iibernommen werden (analog zu Abbildung B2). Im
betrachteten Anwendungsfall gehéren die Gleichungen x1 und x2 zur Messung des
Strontiumsulfatpraparats, die Gleichungen x3 und x4 zur Messung des Yttriumoxalat-
praparats.

Fur die Startzeiten tstart (i) — das sind im Allgemeinen die Zeitdifferenzen zwischen
einer Fallung und dem Beginn der i-ten Messung gilt im vorliegenden Fall: Da je eine
Messung an zwei verschiedenen Praparaten (Strontiumsulfat und Yttriumoxalat) zu unter-
schiedlichen Zeiten erfolgt, liegt keine ,gemeinsame” Abklingkurve vor. Daher sind den
beiden ErgebnisgroBen verschiedene Werte von tstart zugeordnet, tstart = tSR fur
die Messung des Strontiumsulfatpraparats und tstart = tY fur digjenige des Yttrium-
oxalatpraparats.

Anmerkung:

Im Gegensatz zum vorliegenden Fall liegt eine ,gemeinsame” Abklingkurve vor, wenn ihre Parameter durch
Messung eines einzigen Messpraparats bestimmt und daraus alle ErgebnisgroBen berechnet werden. In
diesem Fall sind die Werte tstart (1) fiir die verschiedenen ErgebnisgroBen identisch. Dies trifft fir die
Sr-89/Sr-90-Bestimmung nach Abschnitt 3.2 bzw. Anhang C zu.

B.3.2.3  Erlauterungen zu den auswahlbaren Elementen im Dialogfenster

Im mittleren Bereich des Dialogfensters in Abbildung B9 stehen mehrere auswahlbare
Elemente zur Verfligung.
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B.3.2.3.1 Kombinationsfelder

Kombinationsfelder werden fiir die einzelnen Fitparameter Fitp (i) des Modells und fiir
die Anzahl der Zahlkanale (A, B, C), die unterschiedliche Energiebereiche in Impulshéhen-
spektren reprasentieren, eingesetzt. Dabei stehen fiir die Fitparameter drei Moglichkeiten
zur Verfigung (vgl. Tabelle B2). Die maximale Anzahl der Zahlkanale betragt drei.

Tab. B2:  Auswahlmoglichkeiten fir die Fitparameter

Auswahl Beschreibung

fitten Die Fitparameter werden an das Modell der Auswertung mit den Vor-
gaben aus dem Dialogfenster angepasst, d. h. nach [1: GI. (40) und Gl.
(41)] berechnet.

fixieren Dem Fitparameter Fitp (i) wird im Tabellenblatt ,Werte, Unsicher-
heiten” ein fester Wert zugewiesen [Kapitel 7.11.4 der UR-Hilfe]. Die zu
fittenden Parameter werden an die Differenzfunktion aus gemessener
Abklingkurve minus fixierter Abklingkurve (Fitp (i) * Xi(t)) an-
gepasst.

weglassen Der Fitparameter wird fiir das Modell der Auswertung nicht benétigt
und wird deshalb im Fitverfahren nicht bericksichtigt.

B.3.2.3.2 Optionsfelder

Mit den Optionsfeldern kann zwischen vier Verfahren gewahlt werden, um die Abwei-
chung zwischen dem Modell der Auswertung und den Messwerten zu minimieren:

a) dem Verfahren ,Neyman Chi Quadrat” als klassisches Standardverfahren WLS
(weighted least squares); siehe auch Abschnitte 3.6.2 und 3.6.3;

b) dem Verfahren ,Pearson Chi Quadrat” (PLSQ), falls die Zahlraten weniger als zehn
Impulse pro Kanal betragen; siehe auch Abschnitte 3.6.2 und 3.6.3;

¢) dem Verfahren ,Poisson maximum likelihood estimation” (PMLE), wenn die Zahlraten
weniger als zehn Impulse pro Kanal betragen, siehe Abschnitt 3.6.2 und weiterfihrend
Kapitel 7.4.3 der UR-Hilfe und Literatur [8: Abschnitt 5.7];

d) dem Verfahren ,Gewicht. total least-squares” (WTLS), siehe die Kapitel 6.3 und 7.6 der
UR-Hilfe. Es berlcksichtigt als einziges direkt die Unsicherheiten der Funktionen
Xi (t) sowie auch Kovarianzen zwischen ihnen [1: Anhang C.2]. Es handelt sich um
ein speziell entwickeltes, sehr rechenaufwandiges Verfahren der Unsicherheitsfort-
pflanzung [16]. Die Fitparameter werden hierbei iterativ berechnet.

In den meisten Anwendungsfallen fiihrt die Anwendung von Verfahren a) bereits zu
zufriedenstellenden Ergebnissen.
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B.3.2.3.3 Auswahlkastchen

Es stehen drei Auswahlkastchen zur Verfliigung:

a) ,gewichteten Fit anwenden”: Ist zu aktivieren, wenn mit der Kovarianzmatrix aus den
gemessenen Werten gearbeitet werden soll [1: Abschnitt 3.2]. Ist dieses Kastchen
deaktiviert, wird ein ungewichteter Fit durchgefihrt; in diesem Zusammenhang wird
auf die Gleichungen (60) und (61) verwiesen.

Anmerkung:
Im Anwendungsbereich dieser Messanleitungen sollte dieses Kastchen grundsatzlich aktiviert werden.

b) .Kovarianzen zw. Nettozadhlraten”: Ist zu aktivieren, wenn lediglich ein Wert der
Nulleffektzahlrate bestimmt wurde, der von allen Bruttozahlraten der Messpraparate
abgezogen wird.

c) .Xi(t)furjede Messung explizit vorgeben?": Ist auszuwahlen, wenn beispielsweise
fur verschiedene Messungen unterschiedliche Zahlausbeuten verwendet werden.

B.3.3 Dialogfenster zur Eingabe der Werte einer Abklingkurve

Im Tabellenblatt ,Werte, Unsicherheiten” werden die Werte mit ihren Unsicherheiten fir
alle GréBen, die sich nicht auf die gemessenen Zahlraten beziehen, eingetragen. Uber die
Schaltflache ,Berechnung der Unsicherheiten” wird das in Abbildung B10 gezeigte Dia-
logfenster gedffnet, in das die zahlratenbezogenen Werte eingetragen werden.

Anmerkung:
Das Dialogfenster erscheint immer nach Betétigen der Schaltflache ,Berechnung der Unsicherheiten”. Es

kann aber auch Uber das Symbol IIlin der Werkzeugleiste separat aufgerufen werden.

a) Netto-Blindwert-Zahirate: 1,0E-10 Hilfe
Absolute Zeitangaben? (Datumsformat : 01.01.2015 08:30: 15) Datum + Uhrzeit der Separation
Zeitbasis fur Messdauer und Zahiraten: s v Welche Spalte flllen: Spaltenwert:
- 3% Ausfuhren
n  StanDiff () Messdauer Impuise Zahirate u(Zahirate) Messdauer Impuise Zahirate u(Zahirate) Zahirate u(Zahirate)
(brutto) (brutto) (brutto)  (brutto)  (brutto) (UG) (UG) (UG) (UG) (netto) (netto)
1 600 eoooo0  o3soo [N scocoo 3600 | | oo
2 suon  so0o0,0 20440 I EEETIGRERDY coo0o.0 4260 EE R QIRaanae e R
3 [ ] [ I R
4 [ ] [ I R
5 [ ] [ I R
o [ ] [N I R
N e S A
Zahiraten berechnen
@ OoK % Abbrechen

b) Netto-Blindwert-Zahirate: 2 Hilfe
@ Absolute Zeitangaben? (Datumsformat : 01.01.2015 08:30:15)  03.01.2022 08:30:15 Datum + Uhrzeit der Separation

Zeitbasis fur Messdauer und Zahiraten: 5 v Welche Spalte flllen: Spaltenwert:

- 38 Ausfuhren
n  Staridatum Messdauer Impulse Zahirate u(Zahirate) Messdauer Impulse Zihirate u(Zshirate) Zahirate u(Zahirate)
(brutto) (brutto) (brutto)  (brutto)  (brutto) (UG) (uG) (UG) (UG) (netto) (netto)

360,0

1 03.01.2022 19:30:15 60000,0  10380,0 -- 60000,0
3 ]
4 I
5 I
6
Zahiraten berachnen

420K X Abbrechen

Abb. B10: Dialogfenster zur Eingabe der ,Werte der Abklingkurve”. Bezogen auf den Zeitpunkt
der Abtrennung ist bei den Zeitangaben zwischen (a) einer Zeitdifferenz ,StartDiff"
in Sekunden oder (b) einer absoluten Zeitangabe mit Datum und Uhrzeit zu wahlen.
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In der Tabelle des Dialogfensters sind in den Spalten
e StartDiff (s) (brutto)” bzw. ,Startdatum (brutto)”,
e ,Messdauer (brutto)”,
e Impulse (brutto)”,
e ,Messdauer (UG)" und
e Impulse (UG)”

die entsprechenden Werte einzutragen.

Die Eingabe der Zeitangaben fir die Zeitspanne zwischen Abtrennung und Messbeginn
kann entweder direkt in Sekunden (Variante a) oder Gber die Eingabe eines vollstandigen
Datums mit Uhrzeit (Variante b) erfolgen. Variante b) erfordert zusatzlich die Angabe des
Abtrennungszeitpunkts; die Differenzbildung erfolgt softwareintern.

Anmerkung:

Falls die in die Tabellenspalten mit weiBem Hintergrund einzutragenden Werte bereits in einer Exceldatei
vorliegen, kdnnen die Excelspalten als Spaltenblécke als Ganzes in die jeweils linke obere Zelle des ent-
sprechenden Blocks in diesem Dialog hineinkopiert und von dort mit der Eingabetaste tber den Spalten-
block ausgedehnt werden.

Uber die Schaltflache ,Z3hlraten berechnen” werden die Werte und Unsicherheiten fiir
die Bruttozahlrate, die Nulleffektzahlrate und die Nettozihlraten berechnet.

Sind die in einer Spalte einzutragenden Werte gleich, vereinfacht sich deren Eingabe,
indem zunachst im Listenfeld ,Welche Spalte fillen?” rechts Uiber der Tabelle die aus-
zufillende Spalte selektiert wird. Der einzugebende Spaltenwert wird rechts neben dem
Listenfeld eingetragen und die Spalte Uber die Schaltflache ,Ausfihren” mit dem Spal-
tenwert ausgefllt.

Anmerkung:
Bei der Auswahl im Listenfeld sind die Spaltennummern hinterlegt. Dabei bedeutet 3 die Spalte ,Messdauer
(brutto)”, 4 die Spalte ,Impulse (brutto)”, 7 die Spalte ,Messdauer (UG)" und 8 die Spalte ,Impulse (UG)".

B.3.3.2  Abschluss der Berechnungen

Wenn die Dateneingabe in den Dialogen der Abbildungen B9 und B10 erfolgt ist, sind
die Werte und Unsicherheiten weiterer unabhangiger EingangsgréBen, wie in Anhang
A.2.3 beschrieben, einzutragen. Die anschlieBende Berechnung fiihrt in Abhangigkeit von
der gewahlten ErgebnisgroBe zu den Ergebnissen, die in den Abbildungen B11 und B12
gezeigt werden.
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Datei Bearbeiten Optionen Hilfe
B Bk & B G % i @ =N [e] Hilfe Save to csv

Verfahren  Gleichungen  Werte, Unsicherheiten  Unsicherheitsbudget  Resultate  Text Editor

Gesamtes Messergebnis fiir cSrg89 : Erweiterungsfaktor k: 1,0
Wert der ErgebnisgréRe: 1,31286E-03  Bq/m3 Wahrscheinlichkeit (1-gamma): 0,950
erweiterte (Std.-)Unsicherheit: 1,40496E-04 Bg/m3

i R i} Erk und hweisg fur cSr89 :
relative erw.(Std -)Unsicherheit: 10,702 % Erkennungsgrenze (EKG): 1,6970E-04 Bg/m3 Iterationen: 1
Beste Schatzwerte nach Bayes: min. Uberdeck.-Intervall | Nachweisgrenze (NWG): 2,6062E-04 Bqg/m3 Iterationen: 4

Wert der ErgebnisgréRe: 1,31286E-03 Bg/m3

erweiterte (Std.-)Unsicherheit: 1,40496E-04 Bq/m3 k_alpha=3,000, k_beta=1,645 Methode: ISO 11929:2019,

iterativ
untere Bereichsgrenze: 1,03749E-03 Bg/m3
- Gt: icherheite "
obere Bereichsgrenze: 1, 58822E-03 Bg/m3 WLs: des Fitp b
aus LS-Analyse:0,10844 1/s

aus Unsicherheitsfortpflanzung:3,04986E-02 1/s
reduziertes Chi-Quadrat: 0,0

Abb. B11: Resultatseite fiir die Aktivitatskonzentration von Strontium-89 nach Anwendung der
linearen Entfaltung

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe
1 B & B G| i @ =N\ o [e] Hilfe Save to csv

Verfahren  Gleichungen  Werte, Unsicherheiten  Unsicherheitsbudget  Resultate  Text Editor

Gesamtes Messergebnis fiir cSr90 : Erweiterungsfaktor k: 1,0
Wert der Ergebnisgréfe: 1,11311E-04  Bq/m3 Wahrscheinlichkeit (1-gamma): 0,950
erweiterte (Std.-)Unsicherheit: 1,69029E-05 Bg/m3

i R i} Erk und hweisg fur cSr90 :
relative erw.(Std -)Unsicherheit: 15,185 % Erkennungsgrenze (EKG): 4,0311E-06 Bg/m3 Iterationen: 1
Beste Schatzwerte nach Bayes: min. Uberdeck.-Intervall| Nachweisgrenze (NWG): 6,9849E-06 Bqg/m3 Iterationen: 5

Wert der ErgebnisgréRe: 1,11311E-04 Bg/m3
erweiterte (Std.-)Unsicherheit: 1,69029E-05 Bg/m3
untere Bereichsgrenze: 7, 81822E-05 Bg/m3

obere Bereichsgrenze: 1, 44441E-04 Bg/m3

k_alpha=3,000, k_beta=1,645 Methode: ISO 11929:2019,
iterativ

WLS: Standardunsicherheiten des Fitp s:
aus LS-Analyse:9,20619E-03 1/S
aus Unsicherheitsfortpflanzung: 3,67095E-03 1/5
reduziertes Chi-Quadrat: 0,0

Abb. B12: Resultatseite fiir die Aktivitatskonzentration von Strontium-90 nach Anwendung der
linearen Entfaltung

B.3.4 Vergleich der Auswerteverfahren

Werden die Ergebnisse der direkten Auswertung mit den Ergebnissen aus der Anwen-
dung der linearen Entfaltung verglichen, sollte sich eine gute Ubereinstimmung zeigen
(siehe Tabelle B3).

Tab. B3: Ergebnisse von Sr-90 und Sr-89 mit den beiden Auswerteverfahren

ErgebnisgroBe Explizites Modell @ Modell mit linearer Entfaltung
Aktivitatskonzentration cgy.gg 1,313 E-03 Bg'm? 1,313 E-03 Bg'm3
Standardunsicherheit u(csr-gg) 1,405 E-04 Bg:m3 1,405 E-04 Bg:m3
Erkennungsgrenze €5r-89 1,697 E-04 Bg'm? 1,697 E-04 Bg'm?
Nachweisgrenze C%r-89 2,606 E-04 Bq:m? 2,606 E-04 Bg:m3
Aktivitatskonzentration csr_gg 1,113 E-04 Bg:m3 1,113 E-04 Bg:m3
Standardunsicherheit u(csr-9¢) 1,690 E-05 Bg:m3 1,690 E-05 Bg-m3
Erkennungsgrenze cgr-9g 4,031 E-06 Bg:m? 4,031 E-06 Bg:m3
Nachweisgrenze Czr-% 6,985 E-06 Bg:m? 6,985 E-06 Bgq:m3

3 in UncertRadio hinterlegtes Projekt J-ALUFT-Sr89-Sr90_V2_DE.txp
b in UncertRadio hinterlegtes Projekt J-ALUFT_Sr-89_Sr-90_Linf_DE.txp
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Fir den Fall, dass eine Abweichung von mehr als einem Prozent auftritt, sollten zunachst
die in den Projekten hinterlegten Gleichungen gepriift werden. Ist die Abweichung damit
nicht erklarbar, missen andere Priifungen herangezogen werden, beispielsweise:

e Prifung des expliziten Verfahrens mit dem einfachem Layoutgenerator (siehe
Anhang F);

e Prifung der Verfahren mit der auf dem Tabellenblatt ,Resultate” angebotenen
Monte Carlo-Simulation;

e Prifung der Verfahren mit einer anderen Software, z. B. mit der Software R;

e Softwarefunktionstest Giber den Menlpunkt ,Optionen” — ,QC-Batch-Test". Er prift
die hinterlegten Projektdateien gegen hinterlegte Priifwerte. Sollten hier mehr als null
unbekannte Abweichungen auftreten, kann ein Softwarefehler vorliegen (siehe
Abbildung B13). In diesem Fall ist der Anbieter zu kontaktieren.

Test beendet: Abweichungen bei 6 Projekten gefunden!
Anzahl unbekannter Abweichungen: 0
Details: sieche Ausgabedatei c:\UR2\vgltest.txt!

OK

Abb. B13: Ergebnisfenster des QC-Batch-Tests zur Prifung der Funktionalitat von UncertRadio
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Anhang C
Bestimmung der Aktivitatskonzentrationen von
Sr-89 und Sr-90 mit Sr-85 als Tracer
liber LSC-Messung in drei Messkanalen

C.1 Allgemeines

Dieser Anhang bezieht sich auf das Anwendungsbeispiel in Abschnitt 3.2 zur Bestimmung
von Sr-89 und Sr-90 mit Hilfe eines Messverfahrens mit LSC in drei Messkanalen
(.Energiefenster”). Zur Bestimmung der chemischen Strontiumausbeute wird der Probe
Sr-85 als Tracer zugegeben. Nach der Sr-/Y-Abtrennung wachst das Zerfallsprodukt Y-90
aus dem Sr-90 nach. Mit der LSC-Messung wird ein Summenspektrum erhalten, wobei
die vier Radionuklide mit jeweils unterschiedlichen Betragen zu den Zahlraten in den drei
Messkanalen beitragen (Abbildung C1). Ublicherweise werden zehn Messungen durchge-
fuhrt, wobei jeweils die Impulsanzahlen in den drei Energiefenstern registriert werden.
Eine Auswertung ware auch nach einer Messung moglich; allerdings wird dabei eine
héhere Nachweisgrenze in Kauf genommen.

LSC-Spektren
Sr/Y-lsotope

1000
A B C

800 -

600
1]
] —S1-85
=
=1 —5r-89
§ 400 —Y-90

Sr-90
—Fenstergrenzen

—Summenspe ktrum

..... TITITTTT LU N LB L - g \L. e
0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000
Kanal

ol
ma

Abb. C1:  Summenspektrum einer LSC-Messung, das sich aus den charakteristischen Impuls-
héhenspektren der einzelnen Strontiumisotope und Y-90 zusammensetzt
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C.2 Modell der Auswertung

Das hier zur Auswertung eingesetzte Verfahren der

linearen Entfaltung soll die Akti-

vitatskonzentrationen der Strontiumisotope Sr-89 und Sr-90 bezogen auf den Zeitpunkt

der Probeentnahme berechnen. Dazu muissen die Sr-89- und Sr-90-Aktivitaten sowie die

Aktivitat des Tracers Sr-85 zum Zeitpunkt der Sr-/Y-Abtrennung ermittelt werden.

Deshalb wird anfangs die Anzahl der ErgebnisgréBen

auf ,3" eingestellt, d. h. fur Sr-89,

Sr-90 und Sr-85. Somit gibt es insgesamt drei Fitparameter Fitp (i). Die Gleichungen

zur Berechnung der ErgebnisgroBen werden in Abbild

11
Datei Bearbeiten Optionen Hilfe

DR ER HEE C XIi Bl & =
Verfahren Gleichungen Werte, Unsicherheiten Unsicherheitsbudget Resultate

Zellenweize ENgabe der Gleichungen; die erste Gleichung definiert die Ergebnizgrofe; die darin
enthaltenen Grofen werden mit nachfolgenden Hilfsgleichungen erkart
Gleichungen
cSr89 = Fitpl / (etaSr*mass) * exp(lamSr89 * (tBS - tAS))
5190 = Fitp2 / (etaSr*mass) * exp(lamSra0 * (tBS - tAS))
ASr85 = Fitp3 * 1.
etaSr = Fitp3 * EXP(lamSr85*(CS - tAS)) / ((mass * 1000.~kilo_Trigger) * cSr5V)
rd = Linfit(1, Rbl, eSr85A, eSr85B, eSrB5C, eSr90A, eSr90B, eSrI0C, eSrB9A, eSrB9B, eSr8IC, &
€Y90A, €Y90B, eY90C, lamSr85, lamsra0, lamsr89, lamiYS0, tmess, tstart )

Laden Symbole(1) aus Gleichungen

Laden Symbole(2) aus der erganzten Symboltabelle

Selektion Netto- und Brutto-Zahlraten-Syrmbole Netto-Zshlrate Brutto-Zahlrate

- -

Abb. C2:
und Sr-90 sowie der Aktivitat von Sr-85.

Text Editor

Symbol andern

Erganze nachfolgend Einheiten und Bedeutungen

Tabelle der Symbole:
n  Symbol Typ Einheit Bedeutung

i cSr89 a Ba/kg Sr-89-Aktivitatskonzentration, bezogen auf Probenahmezeitpunkt

2 cSr90 a Ba/kg Sr-90-Aktivitatskonzentration, bezogen auf Probenahmezeitpunkt

3 ASr8s a Bg Sr-85-Aktivitat

4 etaSr a 1 chemische Sr-Ausbeute

5 a dumnmy-Variable zum Aufrufen von Linfit, wird selbts nicht verwendet
6 Fitp1 u Bg gefittete Sr-89-Aktivitat, zum Zeitpunkt der Y-Abtrennung

7 Fitp2 u Bq gefittete Sr-90-Aktivitat, zum Zeitpunkt der Y-Abtrennung

8 Fitp3 u Bg gefittete Sr-85-Aktivitat, zum Zeitpunkt der Y-Abtrennung

9 mass u kg Probenmasse

Alles ubernehmen

ung C2 gezeigt.

Hilfe

Funktionen

Aktive ErgebnisgroBe: cSr89

Modell der Auswertung fir die Bestimmung der spezifischen Aktivitaten von Sr-89

In Abbildung C3 ist das Dialogfenster, das nach dem Aufruf Linfit (..) erscheint, gezeigt.

U
Fitfunktion: Y(t) = Fitp1*X1(t) + Fitp2*X2(t) + Fitp3*X3(t)

Welche Terme fitten? ften  w | Fitpl
Fixieren: Fitp(i) in "Werte, Unsicherheiten" festlegen!
fitten ~ Fitp2
fiten v Fip3

® gewichteten Fit anwenden
& Kovarianzen zw. Nettozahlraten verwenden
Xi(t) fir jede Messung explizit vorgeben?

Gleichungen der Form Xi = i-te Funktion Xi(t):
X1 = eSr89A * (1. - exp(-amsr8g*tmess)) / (lamSr89*tmess) * exp(-amSI89*(tAS-+tstart))
X2 = eSr90A * (1. - exp(amSra0*tmess)) / (lamSr90¥tmess) * exp(-lamSra0*(tAS+tstart)) + &
€Y90A * lamY90/(tmess*(lam¥90-lamsr90)) *
( -exp(-lamSr90=(tAS +tstart) )/ lamsr90* (exp(amSra0*tmess)-1.) &
+exp(1amYO0*(tAS +tstart))/lamYO0*(exp(-lamYo0*tmess)-1.) )
X3 = eSr85A * (1. - exp(HamSr85*tmess)) / (lamSr85*tmess) * exp(-lamSr85*(tAS +tstart))
X4 = eSr89B * (1. - exp(-amsr8g*tmess)) / (lamSr89*tmess) * exp(-amSI89*(tAS-+tstart))
X5 = eSr90B * (1. - exp(amSra0*tmess)) / (lamSr90¥tmess) * exp(-lamSr0*(tAS+tstart)) + &
€Y90B * lam90/(tmess*(lam¥90-lamsra0)) * &
( -exp(-amSr90* (tAS +tstart))/lamSr90* (exp(-amsr90*tmess)-1.) &
~+exp(-amYO0X(EAS +tstart))/lamYO0 (exp(-lamYO0*tmess)-1.) )
X6 = eSr85B * (1. - exp(HamSr85*tmess)) / (lamSr85*tmess) * exp(-lamSr85*(tAS +tstart))
X7 = €Sr89C * (1. - exp(-amsr8g*tmess)) / (lamSr89*tmess) * exp(-amSr89*(tAS-+tstart))
X8 = eSr90C * (1. - exp(amSra0*tmess)) / (lamSr90¥tmess) * exp(-lamSr0*(tAS+tstart)) + &
Y90C * lamY90/(tmess*(lam¥90-lamr90)) * &
( -exp(-amSr90* (tAS +tstart))/lamSr90= (exp(-amsr90*tmess)-1.) &
+exp(1amYO0¥(tAS +tstart)) lamYO0*(exp(-lama0*tmess)-1.) )
X9 = eSr85C * (1. - exp(HamSr85¥tmess)) / (lamSr85¥tmess) * exp(-lamSi85*(tAS +tstart))

ok X Abbrechen

Definition der Funktionen X1 bis Xn (n=3*nchs}: Reihenfolge: wie SQL: 'ORDER BY Zahlkanal, Messung, Term-Nr.

o| Hilfe

3+ Anzahl nchs der Zahlkanale (A, B, C)

@ Neyman Chi Quadrat WLS
Pearson Chi Quadrat PLSQ

Gewicht. total least-squares WTLS

Abb. C3:

Dialog zur Charakterisierung des Modells der linearen Entfaltung
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Fir die lineare Entfaltung werden neun Gleichungen der Abklingfunktionen (x1 bis x9)
bendtigt, da die Abklingfunktion fur jede der drei ErgebnisgroBen in jedem der drei
Messkanale zu berlicksichtigen ist. Fur das Beispiel gilt:

e Die Anzahl der Zahlkanale ist auf drei zu setzen.

e Alle drei Fitparameter missen auf ,fitten” eingestellt sein.

e Gleichungen x1 bis x3 entsprechen den drei ErgebnisgroBen im Messkanal A.
e Gleichungen x4 bis x6 entsprechen den drei ErgebnisgroBen im Messkanal B.

e Gleichungen x7 bis x9 entsprechen den drei ErgebnisgréBen im Messkanal C.

Anmerkung:
Um die Gleichungen voneinander unterscheiden zu kénnen, werden an die Symbolnamen der Nachweis-
wahrscheinlichkeiten die Bezeichnung des jeweiligen Messkanals angehédngt, z. B. eSr89A fiir Sr-89 im
Messkanal A. Fir detaillierte Hinweise zum Dialogfenster siehe auch Abschnitte B.3.1 und B.3.2 des
Anhangs B.

C.3 Dateneingabe und Rechnungen

Die aus zehn Messungen in den einzelnen Messkandlen A, B und C erhaltenen Werte
werden sukzessive in ein weiteres Dialogfenster Gibertragen (siehe Abbildung C4). Dabei
entsprechen in Abbildung C4 die Zeilen 1 bis 10 den zehn Messwerten im Messkanal A,
die Zeilen 11 bis 20 den zehn Messwerten im Messkanal B und die Zeilen 21 bis 30 den
zehn Messwerten im Messkanal C. Die in der Spalte ,StartDiff(s)/brutto” — Zeitdifferenzen
in Sekunden der einzelnen Messungen zur Sr-Y-Abtrennung — der eingetragenen Werte
wiederholen sich nach jeder zehnten Zeile.

Anmerkung:
Fur detaillierte Hinweise zum Dialogfenster siehe auch Abschnitte B.3.3 des Anhangs B.

Netto-Blindwert-Zahirate: LOE07 & Hife

Absolute Zeitangaben? (Datumsformat : 01.01.2015 08:30:15)  01.01.2005 12:12 Datum + Uhrzeit der Separation

Zeitbasis far Messdauer und Zahlraten: s - Vieiche Spae flen: _Spalterwert:

- B ausfibren

n StanDiff () Messdaver Impulse Zihlrate u(Zihiate) —Messdauer Impuise Zihlrate u(Zahlrate)  Zahirate  u(Zihlrate)
(brutta)  (brutto)  (butto)  (brutto)  (brutro) (G) (UG)  (UG) ( (

0. 7200,0 12843,0
7920. 7200,0 12905,0

177,0
1750
15840, 72000 12031,0 180,0

1
2
3
4
5 31680, 72000 132220
6
7
8

23760. 7200,0 131520 178,0
168,0

39600. 72000 12956,0 183,0
47520, 7200,0 12865,0 1930
55440, 72000 12814,0 178,0

9 63360. 7200,0 13059,0 1850
10 71260, 72000 127700 148,0
1 0 72000 161533,0 17,0
12 7920 72000 1617040 3520
1315840, 7200,0 161706,0 3540
14 23760. 7200,0 1612970 3770
15 31680. 7200,0 161024,0 3920
16 39600. 72000 161292,0 0
17 47520, 72000 160830,0 02,0
18 55440, 7200,0 1611250 3490
19 63360 7200,0 1614200 4280
20 71280, 7200,0 161576,0 368,0
2 0 7200,0 864410 - 57,0
2 7920, 72000 #6638,0  |420880556 H0BBI0190E02) 7200,0 2380

el d X Abbrechen

Abb. C4:  Dialog zur Eingabe von Start-Datum/Uhrzeit, Messdauer und Impulsanzahlen fir die
Bruttomessungen und fiir den/die Nulleffektmessung/en fiir jede einzelne Messung.
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In einem weiteren Dialog (Abbildung C5) werden die Werte und Unsicherheiten der
Ubrigen EingangsgroBen eingegeben.
08 i ot o ey e e it 2 ]

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe
EBER BEE C XIi Bl § = I~

Verfahren Gleichungen Werte, Unsicherheiten Unsicherheitsbudget Resultate Text Editor

Hilfe

Textzelle fur das Editieren einer langeren Formel

Tabelle der Werte, Unsicherheiten:

n  Symbol Typ Einheit Wert Verteilg StdUnsFormel StdUnsWert Halbbreite abs/rel abs.Std.Uns.

1 cSr89 a Ba/kg _

2 cSr90 a Ba/kg

3 ASr85 a Bg

4 etaSr a 1

5 rd a

6 Fitp1 u Bg

7  Fitp2 u Bq

8 Fitp3 u Bg

9  mass u kg 2,0060E-02 Normal

10 lamSr89 u s 1,58650E-07  Normal abs
11 tBS u s 31807080,0  Normal abs
12 tAS u s 2679300,0 Normal abs
13 lamS90 u 1/s 7,6266660E-10 Normal abs.

Eingabe von Kovarianzen/Korrelationen: Berechnung der Unsicherheiten

n  SymbolA SymbolB Typ Formel Wert

1 Fitp1 Fitp2 carrelation -9,103905E-01
2 Fitp2 Fitp3 correlation -4,831312E-01
3 Fitp1 Fitp3 carrelation 3,545014E-01
4

5

6

Abb. C5:  Dialog zur Eingabe von weiteren bekannten EingangsgréoBen und ihren beige-
ordneten Unsicherheiten.

Die Fitresultate kdnnen im Tabellenblatt ,Text-Editor” nach Betatigung des Symbols
in der Werkzeugleiste angezeigt werden (siehe Abbildung C6). Der Bezug der Parameter
al, a2 und a3 zu den ErgebnisgroBen der einzelnen Radionuklide ist durch die Definition
der Funktionen x1 bis x9 in Abbildung C3 gegeben. Die Werte der Parameter ai und
deren relative Unsicherheiten rai (i = 1, 2, 3) der ermittelten Aktivitatswerte von Sr-89,
Sr-90 und Sr-85 werden als Parameter Fitpl, Fitp2 und Fitp3 in die Liste der Symbole
Ubernommen (Abbildung C5). Die zwischen den Fitparametern bestehenden Kor-
relationskoeffizienten werden in dem in Abbildung C5 gezeigten Dialog automatisch in
die Tabelle ,Eingabe von Kovarianzen/Korrelationen” eingetragen.
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Abb. Cé6:

UR
Datei Bearbeiten Optionen Hilfe
T 5 e iE —
S @EB ® G ki 8 @ § = m
Verfahren Gleichungen Werte, Unsicherheiten Unsicherheitsbudget Resultate Text Editor
linfout txt
i 1 1
Ergebnis der Abklingkurven-Analyse (mit Kovarianzen): Verfahren: LS
LinFit(t) = al*X1(t) + a2*X2(t) + a3*X3(t)
+ XL(t)  X2(t)  X3(t) NetRate  rUnc. LinFit  relDev uTest
(m) (cps) (%) (cps) (%)
0.01046 ©.05635 ©0.18986 1.7599999 6.99 1.7769004 @ -l.e
0.91045 ©.05635 @.18968 1.7680555 0.9@ 1.77630830@ -5 -8.5
0.01043 ©.05635 ©0.18949 1.7709721 6.99 1.7757861 3 -8.3
0.01042 ©.05635 @.18931  1.8019443 0.89 1.7751897 .5 1.5
0.01041 ©.05635 ©.18912  1.8138555 0.89 1.7745139 .2 2.2
©.91039 ©.05635 @.18893  1.7740277 0.9@ 1.7739187 .a 0.2
©.01038 ©.@5635 @.18875 1.7599999 0.90 1.7733240 -8 -0.8
©.91037 ©.25635 @.18856 1.7549999 0.9@ 1.7727299 .a -1.@
0.01@36 ©.@5635 ©.18838 1.7888555 0.89 1.7721364 -9 8.9
©.01034 ©.05635 0.18820 1.753@555 @.90 1.7715433 .a -1.1
0.20940 1.04185 0.82471 22.3799999 8.25 22.3612609 1 8.2
©.20914 1.04185 0.02468 22.4@99999 0.25 22.3604945 .2 0.5
0.20887 1.04184 0.82466 22.4899999 8.25 22.3597279 -2 8.5
©.20861 1.04184 @.02463 22.3499999 8.25 22.3589613 .a -0.1
0.20835 1.04183 0.82461 22.3899999 0.25 22.3581947 2 -0.5
©.20809 1.04183 @.02458 22.3499999 8.25 22.3574280 .a -0.1
0.20783 1.04182 @.82456 22.2899999 0.25 22.3566613 23 -0.7
8.28757 1.04182 0.62454 22.3299999 8.25 22.3558947 10 -8.3
0.20730 1.04181 @.82451 22.3599999 0.25 22.3551280 .a 8.1
6.20704 1.04181 0.62449 22.3899999 8.25 22.3543614 .2 9.4
0.26918 ©.54037 @.80707 11.9699999 0.34 11.9474366 -2 8.4
0.26384 ©0.54037 0.00707 11.9999999 0.24 11.9466549 4 9.9
0.26850 ©.54037 0.00706 12.8899999 0.34 11.9458723 -5 1.0
0.26317 ©0.54037 0.00705 11.9599999 0.24 11.9450889 1 9.2
0.26783 ©.54037 @.00705 11.9299999 0.34 11.94430847 -1 -08.2
0.26749 ©.54837 ©0.00704 11.8299999 0.34 11.9435197 .0 -1.9
0.26716 ©.54037 @.00703 11. 0.34 11.9427340 4 8.7
0.26682 ©.54037 0. 0.34 11.9419477 10 -8.2
0.26649 ©.54037 @. 0.34 11.9411607 9.2 -0.3
0.26615 ©.54037 0. 0.34 11.9483731 4 0.8
LinFit: a 2.2841036 20.9323174 3.0205653 (in cps angegeben !)
ral=  16.346  ra2- 0.628  ra3- 1.426  (in % angegeben !)
CHi2R= 1.272E+00
SchlieBen

Fitresultate fir die Abklingkurven in den einzelnen Messkanélen A, B und C.

In Abbildung C7 wird der Wert fiir die spezifischen Sr-89-Aktivitat mit ihrer beigeord-
neten Unsicherheit und den berechneten charakteristischen Grenzen gezeigt.

Abb. C7:

UR

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe

CREB EEE C X P = Save o cv
Verfahren  Gleichungen  Werte, Unsicherheiten  Unsicherheitsbudget ~ Resultate  Text Edit

Gesamtes Messergebnis fiir cSr89 :
Wert der ErgebnisgroBe: 10839,
erweiterte (Std-)Unsicherheit: 1735,1
relative erw.(Std.-)Unsicherheit: 16,008
Beste Schatzwerte nach Bayes:

Monte Caro Simulation:
Anzahl der simul. Messungen 10000
Anzahl der Runs:

Ba/kg
Ba/kg
%

min. Uberdeck-Intenall

Nachweisgrenze (NWG): 5797,
Wert der ErgebnisgraBe: 10839, Ba/kg
enweiterte (Std-)Unsicherheit: 1735,1 Bq/kg k_alpha=1,645, k beta=1,645 Methode: 1SO 11929:2019, iterativ
untere Bereichsgrenze: 74382 Bg/kg WLS: dardunsicherheiten des Fit
obere Bereichsgrenze: 14239, Ba/kg aus LS-Analyse: 0,37337 Bg

min. Uberdeck-Intervall

relSD%:

primérer Messwert: 0,0 Ba/kg 0,0

Unsichh. primarer Messwert: 0,0 Ba'kg 0,0

Wert der ErgebnisgraBe: 0,0 Ba/kg 0,0

erweiterte Unsicherheit: 0,0 Ba‘kg 0,0

relative enw.(Std-)Unsicherheit: 0,0 %

untere Bereichsgrenze: 0,0 Ba/kg 0,0

obere Bereichsgrenze: 0,0 Ba'kg 0,0

Erkennungsgrenze (EKG): 0,0 Ba/kg 0,0

Nachweisgrenze (NWG): 0,0 Bakg 0,0
aktiver Run: m o Start MC

Erweiterungsfaktor k: 1,0
Wahrscheinlichkeit (1-gamma): 0,950
Erk und i
Erkennungsgrenze (EKG): 2919,

fiircsrg9:
Bg/kg Iterationen: 1
Ba/kg Iterationen: 4

aus Unsicherheitsfortpflanzung: 0,37125 Bq
reduziertes Chi-Quadrat: 1,3067

Tabellenblatt ,Resultate” fir die spezifische Sr-89-Aktivitat, ihrer beigeordneten

Unsicherheit und den charakteristischen Grenzen

Eine entsprechende Seite kann fir die Sr-90-ErgebnisgroBe aufgerufen werden (siehe
Abschnitt B.2 in Anhang B). Mit Hilfe des Fitparameters ritp3 fir Sr-85 wird lediglich die
chemische Ausbeute berechnet, wie aus den Gleichungen in Abbildung C2 ersichtlich ist.

ISSN 1865-8725

Version Monat Jahr / geprift Monat Jahr

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



CHAGR-ISO-02-61

Anhang D
Auswertung einer mit Beitragen von Stornukliden
uberlagerten Y-90-Abklingkurve

D.1 Alilgemeines

Dieser Anhang bezieht sich auf das Anwendungsbeispiel im Abschnitt 3.3, bei dem eine
Y-90-Abklingkurve diskutiert wird, die durch weitere im Messpraparat vorhandene Radio-
nuklide gestort ist. Konkrete Anwendungsfalle sind die Verfahren G-Sr-90-FISCH-01 und
D-Sr-90-MWASS-01.

Die Besonderheit dieses Beispiels besteht darin, dass neben dem Radionuklid Y-90 noch
zwei Stornuklide, ein kurzlebiges und ein langlebiges, im Modell der Auswertung bertck-
sichtigt werden kdnnen. Das langlebige Stornuklid liefert einen zusatzlichen Beitrag, der
wie eine Erhohung des Nulleffekt erscheint; das kurzlebige Stérnuklid lasst hingegen die
Zahlrate der ersten Messung gegeniiber den nachfolgenden Messungen Uberhoht
erscheinen. Aus den Beitragen der Stornuklide stellen keine separaten ErgebnisgroBen
dar; sie dienen lediglich der korrekten Anpassung der Abklingkurve an die Y-90-Mess-
daten. Die einzige Ergebnisgrof3e des Verfahrens ist die aus dem Y-90-Messpraparat
ermittelte spezifische Aktivitat des Strontium-90.

D.2 Modell der Auswertung

Fur die Berechnungen mit UncertRadio werden Bestimmungsgleichungen benétigt, die
sich auf Gleichung (D1) beziehen, die wiederum eine Erweiterung der in Abschnitt 3.3
gezeigten Gleichung (34) darstellt (siehe Abbildung D1; darin bedeutet R, = RY 4).

e/lsr-90 * tp (D1)

asr—90 = RY_gp * A
Ey—90 "Ny~ 1000 " Fy

Da die spezifische Aktivitat die einzige ErgebnisgroBe ist, wird das Ergebnis der Linfit-
Anwendung direkt der Nettozahlrate R, zugeordnet. Es werden keine Variablen Fitp (i)
explizit angelegt.

Anmerkung:

Die Erstellung der Bestimmungsgleichungen in UncertRadio ist in Anhang A.2.2 bzw. in Anhang B.3.1
detailliert erldutert. Dort finden sich auch ausfihrliche Erlduterungen zu der in den Gleichungen
auftretenden Funktion Linfit (..).
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LR

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe
D EER EEE c Xl RN ANY

Verfahren Gleichungen Werte, Unsicherheiten Unsicherheitsbudget Resultate

—
Zeilenweise Eingabe der Gleichungen; die erste Gleichung definiert die Ergebnisgréie; die darin enthaltenen .
Graken werden mit nachfolgenden Hilfsgleichungen erklart Symbol andern

Gleichungen

a = Rn * phi

phi = 1./ (eps * eta¥ * (ma/1000.) *FA ) * f1

Rn = Linfit(1, Rbl, HwzY90, Hwzlong, HwzAc228, tmess, tstart)
fl = exp(+log(2.)*tprobe/HWZSR90)

Laden Symbole(1} aus Gleichungen Erganze nachfolgend Einheiten und Bedeutungen
Tabelle der Symbole:

n Symbol Typ Einheit Bedeutung

1 a a Baskg FM  Massenbezogene Aktivitat im Fschfleisch

Abb. D1:  Modell der Auswertung fir die Bestimmung der spezifischen Aktivitat von Sr-90

mittels linearer Auswertung unter zu Hilfenahme einer mit Stornukliden Uberla-
gerten Y-90-Abklingkurve.

In Abbildung D2 ist das Dialogfenster mit den zum Fitten der Stornuklide und des Y-90
bendtigten Gleichungen der Abklingfunktionen x1 bis x3, das nach dem Aufruf
Linfit (..) erscheint, gezeigt.

Fitfunktion: Y(t) = Fitp1*X1(t) + Fitp2*X2(t) + Fitp3*X3(t) —

Welche Terme fitten? + Fitp1

fitten 1w Anzahl nchs der Zahlkanale (A, B, C)
Fixieren:  Fitp(i) in "Werte, Unsicherheiten" festlegen!

weglassen v Fitp2

fitten ~ Fitp3 Neyman Chi Quadrat WLS

@ Pearson Chi Quadrat PLSQ

[ gewichteten Fit anwenden Pearson Chi Quadrat PMLE
® Kovarianzen zw. Nettozahiraten verwenden Gewicht. total least-squares WTLS

Xi(t) fur jede Messung explizit vorgeben?

Definition der Funktionen X1 bis Xn (n=3*nchs): Reihenfolge: wie SQL: 'ORDER BY Zahlkanal, Messung, Term-Nr.
Gleichungen der Form Xi = i-te Funktion Xi(t):
X1 = (1. - exp(-log(2.)*tmess/HwzY90)) / (log(2.)*tmess/HwzY30) * exp(-log(2.)*tstart/HwzY90)
X2 = (1. - exp(-log(2.)*tmess/Hwzlong)) / (log(2.)*tmess/Hwzlong) * exp(-log(2.)*tstart/Hwzlong)
X3 = (1. - exp(-log(2.)*tmess/HwzAc228)) / (log(2.)*tmess/HwzAc228) * exp(-log(2.)*tstart/HwzAc228)

oK X Abbrechen

Abb. D2:  Dialog zur Definition des Modells der linearen Entfaltung.

In Abbildung D2 werden mit den Gleichungen fur x1, x2 und x3 die Abklingfaktoren
definiert: Y-90-Abklingkorrektion (x1) sowie nach Bedarf verwendbare Abklingkorrek-
tionen fur ein langlebiges Stérnuklid (x2) und fir ein kirzerlebiges Stornuklid (x3), hier

Ac-228. Das Abklingen wahrend der Messung ist in den angegebenen Formeln jeweils
einbezogen.

Die aus sechs Messungen erhaltenen Werte werden sukzessive in ein weiteres Dialog-
fenster Ubertragen (siehe Abbildung D3).
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Netto-Blindwert-Zahlrate: 4.6667000E-04 Hilfe

Datum + Uhrzeit der Separation 01.11.2012 07:45
Welche Spalte filllen: Spaltenwert:
Zeitbasis fur Messdauer und Zahlraten: 5 ¥ I:l @
7 ﬁ}Ausﬁjhren

Datumsformat : 01.01.2015 08:30:15

.

u(Za )

Impulse Z3l u(Zal )

Impulse Zal u(Z3l )

(netto)

n (brutto) (brutto) (brutte) (brutto) (brutto) (UG) (UG) (UG) (UG) (netto)
1 01112012 15:34 720000  554,0 |SI26905610E04) 2086940 292,20 8,19087206E-05 5,82763836E-03
2 02112012 11:34 72000,0 2800  |38888888OE 03 [2,32405563E04) 208604,0 292,20 8,19087206E-05 2,02208280E-03
3 03.11.2012 07:34 72000,0 2380  [330555556E 03 2,14267349E04) 208504,0 292,20 8,19087206E-05 1,43874947E-03
4 0411201203:34 720000 1880  |2,61111111E03 190434850604 2086940 292,20 8,19087206E-05 7,44305027E-04
5 04.11.2012 23:34 72000,0 2000  [277777778E03 [1,96418550804) 208694,0 292,20 8,19087206E-05 9,10971693E-04.
6 05112012 19:34 72000,0 1640  [227777778E 03 [1,77864569E04) 208504,0 292,20 8,19087206E-05 4,10971693E-04.
. I I

Zahlraten berechnen

D oK X Abbrechen

Abb. D3: Dialog zur Eingabe von Start-Datum/Uhrzeit, Messdauer und Impulsanzahlen in den
weiBen Spalten fur die Bruttomessungen und fir den/die Nulleffektmessung/en fiir
jede einzelne Messung.

In einem weiteren Dialog (Abbildung D4) kénnen die Werte und Unsicherheiten der
verbleibenden EingangsgroBen eingegeben werden.

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe

CEREREEE ¢ X =N fw
Verfahren Gleichungen Werte, Unsicherheiten Unsicherheitsbudget Resultate Text Editor

Hilfe

Textzelle fir das Editieren einer langeren Formel

Tabelle der Werte, Unsicherheiten:
n  Symbol Typ Einheit Wert Verteily StdUnsFormel StdUnsWert Halbbreite abs/rel abs.Std.Uns.

© e b e EAGSHREDS el [ [ s
s e s e
6 eta¥ u 0,87870 Normal 2,0E-02 175740E02
7 ma u g 77,840 Normal 3,0E-02 as  [EOEZEN
5 F u 73,420 Normal 1,0E-02 rel _
9 Rul U s 4,66670E-04  Normal 2,83330E-05 abs _
10 HwzY®0 u s 230550,0 Normal 112,30 abs 230N
11 Hwzlong u 3 1,0E+14 Normal abs _
12 HwzAC228 U s 22144,0 Naormal abs _
13 tmess u s 72000.0 Normal ahs a0

Abb. D4: Dialog zur Eingabe von weiteren bekannten EingangsgréBen und ihren beige-
ordneten Unsicherheiten. Die Eingabe erfolgt in die Zellen mit weiBem Hintergrund.

Die Fitresultate kdnnen im Tabellenblatt ,Text-Editor” nach Betatigung des Symbols
in der Werkzeugleiste angezeigt werden (siehe Abbildung D5). Der Bezug der Parameter
al, a2 und a3 zur ErgebnisgréBe und den eventuell vorhandenen Stornukliden ist durch
die Definition der Funktionen x1, x2 und x3 in Abbildung D2 gegeben.

Abzulesen sind in Abbildung D5 der Parameterwert a1 fir Y-90 und die dazugehdrige
relative Unsicherheit ral in Prozent. Damit erhalt die Zahlrate zum Zeitpunkt t =0
folgenden Wert:

Rv-90(0) = (0,00232 + 12,05 - 0,00232/100) s' = (0,00232 + 0,00028) s
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Ergebnis der Abklingkurven-Analyse (mit Kovarianzen) : Verfahren: PLSQ
LinFit(t) = al*X1(t) + a2*X2(t) + a3*X3(t)

i t X1 (t) X2 (t) X3 (t) NetRate rUnc. LinFit relDev uTest
(m) (cps) (%) (cps) (%)
1 469.00 0.82623 0.00000 0.16458 0.0058276 5.80 | 0.0058740 -0.8 -0.1
2 1669.00 0.66541 0.00000 0.01728 0.0020221 12.27 | 0.0019583 3.3 0.2
3 2869.00 0.53589 0.00000 0.00181 0.0014387 16.06 | 0.0012860 11.9 0.6
4 4069.00 0.43159 0.00000 0.00019 0.0007443 28.11 | 0.0010051 =-25.9 -1.1
5 5269.00 0.34758 0.00000 0.00002 0.0009110 23.57 | 0.0008063 13.0 0.4
6 6469.00 0.27993 0.00000 0.00000 0.0004110 48.14 | 0.0006490 -36.7 -1.1
LinFit: al= 0.0023183 az= 0.0000000 a3= 0.0240524 (in cps angegeben !)
ral= 12.045 ra2= 0.000 ra3= 9.837 (in % angegeben !)

CHi2R= 9.402E-01

Abb. D5:  Fitresultate fir die an die sechs Messwerten angepasste Y-90-Abklingkurve (Spalte
NetRate), die sich aus den Beitragen von Y-90 (Spalte X1 (t)) und der schnell
abklingenden Storkomponente (Spalte X3 (t)) zusammensetzt.

D.3 Vorgehensweise fiir eine Optimierung der Anpassung

Im Folgenden wird das Vorgehen zur Auswahl der optimalen Variante aus Kombinationen
von verschiedenen Fitbeitragen erlautert.

In Abbildung D6 werden grafische Darstellungen von drei moglichen Kombinationen von
zwei Stornukliden und Y-90 auf die Y-90-Abklingkurve sowie die korrespondierenden
Fitresultate gezeigt.
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Abb. D6:

[Ergebnis der Abklingkurven-Analyse (mit Kovarianzen): Verfahren: PLSQ
LinEif(t) = al*xl(t) + a2*x2(t) + a3*xX3(t)
i t x1(t) X2 (t) X3(t) NetRate, runc. LinEig relDey ulest.
(m) (cps) (%) (cps) (%)
1 469.00 0.82623 0.00000 0.00000 0.0058276 5.80 | 0.003571% 63.2 5.7
2 1669.00 0.66541 0.00000 0.00000 0.0020221 12.27 | 0.0028766 =-29.7 -2.9
3 2869.00 0.5358% 0.00000 0.00000 0.0014387 16.06 | 0.0023167 -37.9 -3.3
4 4069.00 0.43156 0.00000 0.00000 0.0007443 28.11 | 0.0018658 -60.1 -4.8
5 5269.00 0.34758 0.00000 0.00000 0.0009110 23.57 | 0.0015026 -3%.4 -2.6
€ ©4€9.00 0.27992 0.00000 0.00000 0.0004110 48.14 | 0.0012102 -€6.0 -3.8
LinFit: al= 0.0043231 az2= 0.0000000 a3= 0.0000000 (in cps angegeben !)
ral= 5.568 ra2= 0.000 ra3= 0.000 (in % angegeben !)
CHi2R= 2.469E+01
Prob= 0.000010 Prob= 0.000000 Prob= 0.000000  (t-Test-Signifik. !)
Ergebnis der Abklingkurven-Analyse (mit Kovarianzen): Verfahren: PLSQ
LinFit (t) = al#*xX1(t) + a2*X2(t) + a3*xX3(t)
i t X1(z) xz(t) X3 (t) NeLBaks, LUBG.- LipElL relbey  uTest
(m) (cps) (%) (cps) (%)
1 469.00 0.82623 0.00000 0.16458 0.0058276 5.80 | 0.0058740 -0.8 -0.1
2 1669.00 0.66541 0.00000 0.01728 0.0020221 12.27 | 0.0019583 3.3 0.2
3 2869.00 0.53589 0.00000 0.00181 0.0014387 16.06 | 0.0012860 11.9 0.6
4 4069.00 0.43159 0.00000 0.00019 0.0007443 28.11 | 0.0010051 -25.9 -1.1
5 5269.00 0.34758 0.00000 0.00002 0.0009110 23.57 | 0.0008063 13.0 0.4
6 6469.00 0.279%3 0.00000 0.00000 0.0004110 48.14 | 0.0006490 -36.7 -1.1
LinEig: al= 0.0023183 a2= 0.0000000 a3= 0.0240524 (in cps angegeben !)
ral= 12.045 ral2= 0.000 ra3= 9.837 (in % angegeben !)
CHi2R= 9.402E-01
Prob= 0.001149 Prob= 0.000000 Prob= 0.000527  (t-Test-Signifik. !)
Ergebnis der Abklingkurven-Analyse (mit Kovarianzen): Verfahren: PLSQ
LinEif(t) = al*X1(t) + a2*X2(t) + a3*x3(t)
i t x1(t) x2(t) x3(t) VsLBaLS 0ns. LipELL rslbey  uleskt
(m) (cps) (%) (cps) (%)
1 469.00 0.82623 1.00000 0.16458 0.0058276 5.80 |  0.0058221 0.1 0.0
2 1669.00 0.66541 1.00000 0.01728 0.0020221 12.27 | 0.0020617 -1.9 -0.1
3 2869.00 0.53589 1.00000 0.00181  0.0014387 16.06 |  0.0013196 9.0 0.4
4 4069.00 0.43159 1.00000 0.0001S 0.0007443 28.11 |  0.0009620 -22.6 -0.9
5 5269.00 0.34758 1.00000 0.00002 0.0009110 23.57 |  0.0006992  30.3 0.8
© ©4€9.00 0.27993 1.00000 0.00000 0.0004110 48.14 | 0.0004902 -1le.2 -0.3
LinFit: al= 0.0030830 a2= -0.0003728 a3= 0.0221632 (in cps angegsben !)
ral= 24.416 ra2s= -90.795 ra3= 13.230 (in % angegeben !)
CHi2R= 8.358E-01
Prob= 0.026324 Prob= 0.351167 Prob= 0.004803  (t-Test-Signifik. !)

Grafische Darstellungen der gemessenen Nettozdhlraten und deren Standard-
unsicherheiten, wobei gilt:
blau: an die Nettozahlraten gefittete Abklingkurve;
rot: berechnete Abklingkurven der Einzelkomponenten — Y-90 (x1), schnell abklin-
gendes Stornuklid (x3) sowie eine praktisch konstante Abklingkurve (x2), die im

Beispiel negative Werte annimmt;

sowie Abbildung der den Abklingkurven zugrundeliegende Wertetabellen.

Die Auswahl der optimalen Variante wird unter Verwendung der Grafiken, der reduzierten

Chi-Quadrat-Werte )(f (in UncertRadio mit chi2r bezeichnet) und der relativen

Unsicherheit des Y-90-Fitparameters a1 wie folgt vorgenommen:
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1. Vergleich der x2-Werte

Die Fit-Variante ,Y-90 allein” (Abbildung D6a) hat den gréBten x%-Wert und damit
die schlechteste Anpassung an die vorliegenden Messwerte. Die yx2-Werte der
beiden anderen Anpassungen sind niedriger, aber dhnlich groB. In diesem Fall
werden die relativen Unsicherheiten der Y-90-Fitparameter miteinander ver-
glichen.

2. Vergleich der relativen Unsicherheiten der ErgebnisgroBen

Die Variante ,Y-90 plus schnell abklingendes Stornuklid” (Abbildung D6b) hat im
vorliegenden Beispiel die deutlich geringere relative Unsicherheit, so dass dies die
optimale Variante darstellt.
Anmerkung:
a) Der Erwartungswert und die Varianz von )(3 sind E()(f) =E(x?*/v) =1und Var(x?) =2/v, worin v die Anzahl
der Freiheitsgrade bezeichnet. Im Fall einer perfekten Anpassung betragt der Wert des reduzierten )(f -

Werts etwa 1. Bei einem Wert signifikant gréBer als 1 ist entweder das zugrunde gelegte Modell der
Auswertung ungeeignet oder die Messunsicherheiten wurden unterschatzt, bei einem Wert signifikant
kleiner als 1 wurden Messunsicherheiten Gberschatzt. Die Aussagen zu den Messunsicherheiten leiten
sich aus Abschnitt 3.6.2 Gleichung (64) ab, wo sie im Nenner auftreten.

b) Der Beitrag einer Stérkomponente mit groBer Halbwertszeit steht in Konkurrenz zur Nulleffektzahlrate.
Er ist signifikant und wird berticksichtigt, wenn sein Beitrag positiv und groBer als der Konfidenzbereich
des Nulleffektes ist. Ein Beispiel ist das Auftreten von Th-234 (Halbwertszeit 24,1 Tage) im Yttrium-
messpraparat einer Meerwasserprobe nach einer unvollstdndigen Y-Abtrennung.
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Anhang E
Bestimmung der Aktivitdtskonzentration von Tritium in Luft
nach Probeentnahme mit Gaswaschflaschen

E.1 Allgemeines

Das hier gezeigte Beispiel basiert auf dem Verfahren in [7], das im Wesentlichen dem
Beispiel aus Abschnitt 3.4 entspricht. Hier werden die Messungen in den ersten drei
Gaswaschflaschen zur Berechnung der Aktivitatskonzentrationen von Tritium als Wasser-
dampf (HTO) und Tritium in Form von anderen chemischen Verbindungen (HT) heran-
gezogen, wobei der Konversionsofen zwischen der zweiten und dritten Gaswaschflasche
positioniert ist.

E.2 Modell der Auswertung

Das Gleichungssystem der gemessenen Nettozahlraten rRn_i mit zwei Unbekannten, hier
den gesuchten Aktivitatskonzentrationen cHT und cHTO, lautet nach Gleichung (E1)

Ry = cur - X1(D) + curo - X2 (D) miti=1,2,3 (E1)

oder in Matrixschreibweise nach Gleichung (E2)

! Cc
Rup | = (0 hb) (CHI;TO) entsprechend x=A4-y (E2)
Rn,c gC hC
Anmerkung:

Gleichung (E1) basiert auf Gleichung (52) und Gleichung (E2) auf Gleichung (53) des Abschnitts 3.4, jedoch
mit Tausch der Summanden bzw. Tausch der Spaltenvektoren. Zudem werden im Verfahren nach [7] nur
drei Gaswaschflaschen eingesetzt, so dass die in Gleichung (53) enthaltenen GréBen Ry, g, hg und gq4 ent-

fallen.

Nach Gleichung (E2) werden die gesuchten Aktivitatskonzentrationen unter Verwendung
des Aufrufs von Linfit mit linearer Entfaltung berechnet. Linfit stellt diese in Form
der Fitparameter Fitpl, Fitp2 bereit. Der Fitparameter Fitp3 wird hier nicht genutzt,
sondern als Platzhalter (dummy) mitgefihrt. Abbildung E1 zeigt das Modell der Aus-
wertung.

Anmerkung:
Fur detaillierte Hinweise zu Linfit und den Fitparametern Fitpx siehe auch Abschnitte B.3.1 und B.3.2

des Anhangs B.
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Datei Bearbeiten Optionen Hilfe

DR EB PEE CXiilE B Y= w
Verfahren Gleichungen Werte, Unsicherheiten Unsicherheitsbudget Resultate Text Editor
Zeilenweise Eingabe der Gleichungen, die erste Gleichung definiert die Ergebnisgrofe; die darin
enthaltenen Grofien werden mit nachfolgenden Hifsgleichungen erkiart Symbol andern Funktionen Hilfe
Gleichungen
cHT = Fitpl
CHTO = Fitp2
dummy = Fitp3

rd = Linfit(1, Rbl, epsB1,epsB3,epsF, vTi,epsD,VairVBi,tmess, tstart )

Laden Symbole(1) aus Gleichungen Erganze nachfolgend Einheiten und Bedeutungen
Tabelle der Symbole:
n  Symbol Typ Einheit Bedeutung
i cHT a Bg/L Aktivitatskonzentration von HT in Luft
2 1o a Bg/L Aktivitatskonzentration von HTO in Luft
3 dumy a
4 rd a
5 Fitp1 u Bg/L Angepasste Aktivitatskonzentration der HT-Komponente in Luft
6 Fitp2 u Bg/L Angepasste Aktivitatskonzentration der HTO-Kormponente in Luft
7 Fitp3 u nicht benutzt
8 Rbl u 1/s Netto-Blindwertzahlrate, nicht benutzt (auf sehr kleinen Wert gesetzt)
9  epsBl u Trappingeffizienz des ersten Bubblers
Laden Symbole(2) aus der erganzten Symboltabelle Aktive ErgebnisgroBe: cHT
Selektion Netto- und Brutto-Zahlraten-Symbole Netto-Zéhlrate Brutto-Zahirate

- - Alles tbernehmen

Abb. E1:  Modell der Auswertung fir die Bestimmung der Aktivitatskonzentrationen von HTO
und HT in Luft; die lineare Entfaltung erfolgt mit dem Aufruf von Linfit.

Zum besseren Verstandnis sind in Tabelle E1 die in der UR-Projektdatei verwendeten
Variablen, die sich auf [7] beziehen, den Symbolen aus Abschnitt 3.4 zugeordnet.

Tab. E1: Zuordnung der in der UR-Projektdatei verwendeten Variablen, die sich auf das
Verfahren von [7] beziehen, und den Symbolen nach Abschnitt 3.4

Variable in UR-Projektdatei Symbol nach Abschnitt 3.4
epsB1, epsB3 &w
Vair VL
vTi Vag, i
VBi Vw, i
epsD €Lsc

In Abbildung E2 wird der Dialog zur Definition des Modells der linearen Entfaltung
gezeigt. Da in diesem Beispiel keine Abklingkurven bearbeitet werden, muss hier das
Hakchen ,Xi(t) fur jede Messung explizit vorgeben?” aktiviert werden. Das bedeutet, dass
die Matrixelemente der Ansprechmatrix A aus Gleichung (E2) zeilenweise untereinander
in das Dialogfenster geschrieben werden. Tabelle E2 zeigt die Funktionen x1 (i) und
x2 (i), die zu den jeweiligen Aktivitatskonzentrationen und den Spaltenvektoren nach
Gleichung (E2) gehoren, Abbildung E2 das entsprechende UR-Dialogfenster.
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Tab. E2: Funktionen X1 (i) und X2 (i), die in den Dialog des Fitmodells eingehen

Zeilei  Matrixelemente als Funktion Zu cHT gehoriger zu cHTO gehoriger
ina Xi(t) Spaltenvektor g Spaltenvektor h

X1 0

1
X2 ha
X3 0

2
X4 hy
X5 Ic

3
X6 hc

Fitfunktion: Y(t) = Fitp1*X1(t) + Fitp2*X2(t) + Fitp3*X3(t) Hilfe
Welche Terme fitten? fitten +  Fitpl 1~ Anzahl nchs der Zahlkanale (A, B, C)
Fixieren:  Fitp(i) in "Werte, Unsicherheiten" festlegen!
fitten « | Fitp2
weglassen ¥ | Fitp3 Neyman Chi Quadrat WLS
Pearson Chi Quadrat PLSQ
® gewichteten Fit anwenden Pearson Chi Quadrat PMLE
® Kovarianzen zw. Nettozahlraten verwenden @® Gewicht. total least-squares WTLS

®8 Xi(t) for jede Messung explizit vorgeben?

Definition der Funktionen X1 bis Xn (n=3*nchs): Reihenfolge: wie SQL: "ORDER BY Zahlkanal, Messung, Term-Nr.'
Gleichungen der Form Xi = i-te Funktion Xi(t):
X1 =00
X2 = epsB1 * Var*vTi*epsD/VBi
X3=00
X4 = (1 - epsB1)*epsB3 * Vair*vwTi*epsD/VBi
X5 = epsF*epsB3 * Vair*vTi*epsD/VBi
X6 = (1 - epsB1)*(1 - epsB3)*epsB3 * Var*vTi*epsD/VBi

20K X Abbrechen

Abb. E2:  Dialog zur Definition des Modells der linearen Entfaltung. Es sind die ersten beiden
Fitparameter auf ,fitten” einzustellen.

Im Gleichungssystem in Gleichung (E1) werden die Rn_ i als abhangige GréBen betrach-
tet; die Elemente x1 (i) und X2 (i) aus Tabelle E2 sind dagegen unabhangige GroBen.
Zwischen den unabhangigen Matrixelementen x1 bis x6 treten jedoch Kovarianzen auf,
die dadurch bedingt sind, dass einige EingangsgroBen mit Unsicherheiten in mehr als
einer Formel auftreten. In diesem Fall konnen das in [1: Anhang C.2] beschriebene
Verfahren oder das Verfahrens der gewichteten totalen Least-squares (WTLS) zur
Auswertung herangezogen werden. Im vorliegenden Beispiel wird das Fitverfahren
.Gewicht. Total least-squares WTLS" angewandt.

Anmerkung:

Fir detaillierte Hinweise zum Dialogfenster siehe auch Abschnitt B.3.2.3.2 des Anhangs B.
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E.3 Dateneingabe und Rechnungen

In Abbildung E3 wird der Dialog zum Eintragen der in den Gaswaschflaschen 1 bis 3
gemessenen Tritium-Zahlraten gezeigt. Da in diesem Anwendungsbeispiel Abklingkur-
ven nicht betrachtet werden, sind hier in der Spalte ,StartDiff (s) (brutto)” beliebige Werte
einzutragen, die bei der Berechnung nicht bertcksichtigt werden, im Beispiel die Werte
1,2 und 3.

Netto-Blindwert-Zahlrate: 1,0E-08 Hife
Absolute Zeitangaben? (Datumsformat : 01.01.2015 08:30:15) | 01.01.2015 08:30:00 Datum + Uhrzeit der Separation
Zeitbasis fur Messdauer und Zahlraten: s - Welche Spalte fillen: _ Spaltenwert:
- .rgi!Ausfuhren
StartDiff (s) Messdauer Impulse Zéahlrate u(Zdhlrate) Messdauer Impulse Zshirate u(Zéhlrate)  Zahlrate  u(Zahlrate)
(brutto) (brutto)  (brutto)  (brutto)  (brutto) (UG)  (UG) (UG) (netto)  (netto)
1 1800,0 1801615,0 1140

2 1800,0 546650,80
3 1800,0 45715870

1140
1140

& s W~ g

Zahlraten berechnen

oK X Abbrechen

Abb. E3:  Dialog zur Eingabe von Start-Datum/Uhrzeit, Messdauer und Impulsanzahlen fir die
Bruttomessungen und fiir den/die Nulleffektmessung/en fir jede einzelne Messung.
Zahlraten und Standardunsicherheiten werden von der Software berechnet.

Die zwischen den Fitparametern auftretenden Kovarianzen werden im Tabellenblatt
.Werte, Unsicherheiten” von der Software automatisch eingetragen (siehe Abbildung E4).

Anmerkung:
Fir detaillierte Hinweise zu den Kovarianzen siehe auch Abschnitt C.3 des Anhangs C.

Datei Bearbeten Cptionen Hilfe
DEER 2BE CXii® Bov=hmn
L

Verfahren nge Wierte, L Resutate  Text Editor

& Hilfe
Textzelle fir das Editeren ener langeren Formel
Tabelle der Werte, Unsicherheiten:
n Symbol Typ Eimhet Wert Verteily StdUnsFormel StdUnsWert Halbbreite abs/rel abs.Std.Uns.
Coem o con [N M M
@ om0 v SO NS S B

3 dumy 3
4 o a

o0 Nemdl
23060992 Nomsl
5 Fapt u  BalL
Do —
(00 Nomal |
Normal
Norral
Mo

7 Fpl
8 Rol u o is LOED8
9 epsBl U 07210
10 epsB3 u
i oepsF 09890 Normal
12 vh uoL S0ED3  Normal
i3 epsD  u

FEingabe von Kovarianzen/Korrelationen:
n  Symbold SymbolB Typ Formel Wert

1 Fapl Fitp2 comrelation 8,578307E-01
2 Fapz  Fpd  comelaton 0,0E+00

3 Fpt  Fipd  comelaton 0,06+00

4

Berechnung der Unsicherheiten

5
6

Projekt: D:\GF_Pros\UR24\pros\DE\Trtium_4Bubb. beide Tabellen ausfullen, dann Button “Berechnun.

Abb. E4:  Dialog zur Eingabe von EingangsgréBen und ihren beigeordneten Unsicherheiten
sowie von bekannten Kovarianzen/Korrelationen.
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Tab. E3: Ergebnis der linearen Entfaltung (WTLS), wobei
—die Spalte X1 (t) die Werte des Spaltenvektors g aus Gleichung (E2),
—die Spalte x2 (t) die Werte des Spaltenvektors h aus Gleichung (E2),
— die Spalte NetRate die jeweils gemessene Nettozahlrate und
—die Spalte LinFit die nach der Formel LinFit (t)=al*X1 (t) +a2*X2 (t) +a3*X3 (t)
berechneten Fitergebnisse zeigen.
i t X1 (t) X2 (t) X3(t) NetRate rUnc. LinFit relDev uTest
in min in cps in % in cps in %
1 0.02 0.00000 100.0834  0.00000  1000.833889  0.07  1000.833827 0.0 0.0
2 0.03 0.00000 30.36315  0.00000  303.6315555  0.14  303.6316062 -0.0  -0.0
3 0.05  107.6314  6.55844  0.00000  2539.707222  0.05  2539.707250 -0.0  -0.0
LinFit:  al = 22.9869992 a2 = 10.0000021 a3 = 0.0000000 (in cps angegeben !)
ral = 6.533 ra2 = 5.575 ra3 = 0.000 (in % angegeben !)
ChiZR = 2,256E-08
Prob = 0.041532 Prab = 0.035454 Prob = 0.000000 (t-Test-Signifikanz !)

Das Ergebnis fur die charakteristischen Werte der ErgebnisgréBe cyr wird in Abbildung

ES gezeigt. Eine entsprechende Seite kann fir die ErgebnisgroBe cyro aufgerufen werden.

UIR

Datei Bearbeiten Optionen Hilfe

Anzahl der simul. Messungen 10000
Anzahl der Runs:  {

relSD%:

primarer Messwert: 0,0 Ba/L 0,0

Unsichh. primarer Messwert: 0,0 Ba/L 0,0

Wert der ErgebnisgraBe: 0,0 Ba/L 0,0

erweiterte Unsicherheit: 0,0 Ba/L 0,0

relative erw.(Std-)Unsicherheit: 0,0 %

untere Bereichsgrenze: 0,0 Ba/L 0,0

obere Bereichsgrenze: 0,0 Ba/L 0,0

Erkennungsgrenze (EKG): 0,0 Ba/L 0,0

Nachweisgrenze (NWG): 0,0 Ba/L 0,0
aktiver Run: I 0 Start MC

Abb. E5:

D EB SEE CXIiE B8 = B | s
Verfahren Gleichungen Werte, Unsicherheiten Unsicherheitsbudget Resultate Text Edito
Gesam:;es I:jessEergfb:hnisﬂfrijircHT: - Erweiterungsfaktor k: 1,0
it e; g€ m:gr: e: 22,987 o Wahrscheinlichkeit (1-gamma): 0,950
iterte (Std-)U it: Ba/L
ErEeiEel Mnsicherhelt: 1,5018 Uq" Erkennungs- und Nachweisgrenze fiir cHT :
relative erw.(Std-)Unsicherheit: §,5331 Yo Frkennungsgrenze (EKG): 3,5004E-02 Ba/L lterationen: 1
Beste Schatzwerte nach Bayes: min. Uberdeck-Intervall Nachweisgrenze (NWG): 7,1495E-02 Bg/L Iterationen: 4
Wert der Ergebnisgrébe: 22,987 Ba/L
erweiterte (Std-)Unsicherheit: 1,5018 Ba/L k_alpha=1,645, k_beta=1,645 Methode: ISO 11929:2019, iterativ
untere Bereichsgrenze: 20,044 Ba/L WTLS: Standardunsicherheiten des Fitparameters:
obere Bereichsgrenze: 25930 Ba/L aus LS-Analyse: 1,5018 Ba/L
aus Unsicherheitsfortpflanzung: 1,5018 Bg/L
reduziertes Chi-Quadrat: 0,0
Monte Carlo Simulation:

min. Uberdeck-Intervall

Tabellenblatt ,Resultate” nach Berechnungsdurchfiihrung
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Anhang F
Numerisch-iteratives Berechnungsverfahren in Excel®

F.1 Allgemeine Uberlegungen zu einem makrogesteuerten Tabellen-
blatt in Excel®

Fur die Berechnung des Ergebniswertes, seiner beigeordneten Unsicherheit und der
charakteristischen Grenzen kann in einfachen Fallen auch die weit verfligbare Software
Excel® eingesetzt werden. Dafiir ist es jedoch notwendig dem in Excel® verwendeten
Tabellenblatt eine geeignete Struktur zu geben.
Die zu formalisierende Auswertung des Messergebnisses erfolgt so, dass

— der Wert des primaren Messergebnisses (Ergebniswert),

— die partiellen Ableitungen nach den EingangsgroBen,

— die Unsicherheitsfunktion,

— Standardunsicherheit des Ergebniswerts und Unsicherheitsbudget sowie

— Erkennungs- und Nachweisgrenze
nach Eingabe der EingangsgréBen und des Modells der Auswertung automatisch ermit-
telt werden. Zur Berechnung der partiellen Ableitungen, aber auch fir die Steuerung des
Ablaufs der erforderlichen Iteration zur Berechnung der Nachweisgrenze wird ein Modul

in der Programmiersprache ,Visual Basic for Applications” (VBA) bendtigt, das mit einer
dazugehdrigen Schaltflache im Excel ®-Arbeitsblatt gestartet werden kann.

Tabelle F1 zeigt die erforderlichen Zellenbereiche und die Informationen, die sie
enthalten sollen.
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Tab. F1: Erforderliche Zellenbereiche und deren Inhalt

Zellbereich Inhalt des Zellbereichs

Grundlegende Kennzahlen e ,Anzahl der EingangsgroBen”,
e Werte fur die Quantilen k14" und k1"
e Wert flir die Wahrscheinlichkeit ,y”

Dateneingabebereich fir e Bedeutung der EingangsgroBe
EingangsgroBen e Einheit,

e Variablenname in Excel,

e Wert der Eingangsgrofe,

e absolute Standardunsicherheit

Modellbereich fiir abgeleitete GroBen, e Bedeutung der abgeleiteten GroBe
einschlieBlich ModellgréBen und den o Einheit,

wichtigsten charakteristischen GréBen 4 \/ariablenname in Excel

e Gleichungen flr die Berechnung

Bereich fir weitere charakteristische e Bedeutung der charakteristischen GroBe
GroBen e Einheit,

e Variablenname in Excel,
e Gleichungen flr die Berechnung

Bereich fur ein Unsicherheitsbudget e numerische Berechnung partieller Ableitungen der
EingangsgroBen mittels VBA
e Gleichungen fir das absolute Unsicherheitsbudget
der einzelnen Eingangsgrofen
e Gleichungen flr das relative Unsicherheitsbudget
der einzelnen EingangsgroBe zur Varianz der
ErgebnisgroBe

Legende Farbgebung e anwenderspezifisch
¢ VBA-spezifisch

Zusatzlich sind
e eine Zelle fir die Darstellung des von VBA modifizierbaren Ergebniswertes,
e eine Schaltflache fur das Starten des Iterationsvorgangs und
e eine Schaltfliche fir die Ubertragung der vom Anwender einzugebenden Excel ®-

Variablen in den Excel®~-Namensmanager
vorzusehen.

Mit diesen Vorgaben kann das endglltige Layout des Tabellenblatts fiir die Berechnung
der charakteristischen Grenzen nach DIN EN ISO 11929-1 entsprechend Abbildung F1
generiert werden.

Anmerkung:
Den Messanleitungen, die bereits nach der Normenreihe DIN EN ISO 11929 [3] Uberarbeitet sind, ist meist
eine Excel®-Datei zur Berechnung der charakteristischen GroBen beigefligt. Diese Datei enthalt ein
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Tabellenblatt ,Start”, das zur Projektgenerierung dient (siehe Abbildung F3), und ein Tabellenblatt
.Tabelle 1", das das generierte Projekt enthalt (siehe Abbildung F1).

p1
p2
p3
p4
p5
p6
p7
p8
p9

h1
h2
h3

Abb. F1:

[Titel der Messanleitung]

[Kurzkennung]

Version [Monat Jahr]

Messanleitungen fir die Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung (ISSN: 1865-8725)

PROBENBEZEICHNUNG: [Probenname]

#Anzahl der EingangsgroBen 9

k_alpha 1,645 Erstellenvon
k_beta 1,645 Excel-Variablen
gamma 0,05

ANALYT: [Radionuklid]

Anwender: Definition GroBen / Excel-Variablen

Eingabe Werte EingangsgroBen
Excel-VBA: #Schliisselworter
Werte aus VBA

DATENEINGABE UNSICHERHEITSBUDGET
#Werte der EingangsgréBen Einheit Excel-Variabl¢ Eingabewerte abs. StdUns.|partielle Unsicherh.- Budget
Ableitungen Budget in%
#Bruttoimpulsanzahl Nb Nb 0 0" #NAME?
EingangsgroBe 2 _par2 0 0" #NAME?
EingangsgroBe 3 _par3 0 0" #NAME?
EingangsgroBe 4 _pard 0 0" #NAME?
EingangsgroBe 5 _par5 0 0" #NAME?
EingangsgroBe 6 _par6 0 0" #NAME?
EingangsgroBe 7 _par7 0 0" #NAME?
EingangsgroBe 8 _par8 0 0" #NAME?
EingangsgroBe 9 _par9 0 0" #NAME?
(Liste hier verlangerbar)
MODELL Erg = phi * Rn
Abgeleitete GroBen (Formeln)
#Bruttozihlrate Rb /s Rb " #DIv/0!
abgleitete GroBe 2 _abgl2
abgleitete GroBe 3 _abgl3
(Liste hier verlangerbar)
#Nettozihlrate Rn 1/s Rn
#Kalibrierfaktor, verf.-bez. Bg*s/l phi
#Ergebniswert Bq/I Erg " #NAME? <-- von VBA modifizierb. Ergebniswert
#kombin. Stdunsicherheit Bq/I uErg 0
#Erkennungsgrenze Bq/I
#Nachweisgrenze Bg/I
WEITERE ABGELEITETE GROBEN
HilfsgroBe Omega Omega " #NAME?
Bester Schitzwert Ba/l  BestWert = #NAME? Rechnen!
Stdunsicherheit des b. Schitzwerts  Bg/! " #NAME?
u. Grenze d. Uberdeckungsintervalls B/ " #NAME?
o. Grenze d. Uberdeckungsintervalls  Bq/! " #NAME?

Sicherung: Originalwert von Nb

Layout eines Tabellenblatts nach Umsetzung der Vorgaben

ISSN
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F.2 Erlauterungen zum Layout des Tabellenblatts und dessen
Nutzung
F.2.1 Farbgebung

Das Tabellenblatt aus Abbildung F1 enthalt zum einen unterschiedlich farbig hinterlegte
Zellbereiche und zum anderen in roter Schriftfarbe geschriebene GroBen zur Unter-
scheidung zwischen vom Anwender auszufiillenden und von VBA-Routinen benutzten
Zellen. Tabelle F2 erlautert die Bedeutung dieser Farbgebung.

Tab. F2: Farbgebung im Layout des Tabellenblatts

Farbgebung Bedeutung

vom Anwender zu bearbeiten

gelb hinterlegte Zellen e betrifft den Dateneingabe- und Modellbereich

¢ Eingabe von Eingangs- und abgeleiteten GroBen, deren
Einheit und den Excel-Variablennamen

grun hinterlegte Zellen e betrifft den Dateneingabe- und Modellbereich
¢ im Dateneingabebereich: Eingabe von Gleichungen bzw.
Werten fir die absolute Standardunsicherheit der
EingangsgroBe
¢ im Modellbereich: Eingabe von Gleichungen zur
Berechnung der jeweiligen abgeleiteten GroB3e

blau hinterlegte Zellen e betrifft den Dateneingabebereich
¢ Eingabe der Werte der EingangsgroBen

von VBA-Routinen benutzt bzw. benétigt

orange hinterlegte Zellen e betrifft den Unsicherheits- und Modellbereich
¢ im Unsicherheitsbereich: VBA-Routine fir die
Berechnung der partiellen Ableitungen der einzelnen
EingangsgroBen
¢ im Modellbereich: VBA-Routine flr die Berechnung
eines modifizierten Ergebniswerts und fur die
wichtigsten charakteristischen GroBen

weil} hinterlegte Zellen e betrifft den Unsicherheitsbereich und den Bereich der
weiteren charakteristischen GroBen
¢ im Unsicherheitsbereich: vorgegebene Gleichungen fir
die Berechnung des abs. und rel. Unsicherheitsbudgets
¢ im Bereich weitere charakteristische GroBen:
vorgegebene Gleichungen fiir die Berechnung diese
GroBen

rote Schrift e betrifft die Bereiche Kennzahlen, Dateneingabe und
Modell
e kennzeichnet Schlisselworter, die nicht modifiziert
werden dirfen (siehe auch Anhang F.3.1)
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F.2.2 Generierung des Tabellenblatts

Soll eine Berechnung der charakteristischen Grenzen nach DIN EN ISO 11929-1 [17] mit
der Software Excel® erfolgen, kann der nachstehend beschriebene einfache Layoutgene-
rator ,Layout_Generator_DE_einfach_2024-05" verwendet werden.

Zur Generierung des Tabellenblatts gemaB Abbildung F1 wird wie folgt vorgegangen:

a) Zunachst wird das Tabellenblatt ,Start” ausgewahlt und es erscheint ein Fenster mit
Bearbeitungshinweisen, das Uber ,x" in der rechten oberen Ecke wieder geschlossen
wird (Abbildung F2).

Hinweis X

Wenn Sie ein neues Projekt erstellen:
1) Bitte fiillen Sie nur die gelb hinterlegten
Zellbereiche aus.

2) Driicken Sie anschlief3end die Schaltfliche:
"Projektgenerierung”

Abb. F2:  Hinweisfenster flr die Nutzung des Tabellenblatts ,Start”

b) Die gelb hinterlegten Felder sind auszufillen. Die Anzahl der EingangsgréfRen ent-
spricht dabei der Anzahl der EingangsgréBen des Modells der Auswertung, die sich
nicht aus anderen GréBen zusammensetzen. Die Werte fr k., k1. und y sind nach
den Vorgaben des Allgemeinen Kapitels CHAGR-ISO-01 dieser Messanleitungen [1:
Abschnitt 5.3.4] einzutragen (Abbildung D3).

[Titel der Messanleitung]

[Kurzkennung] Version [Monat Jahr]
Messanleitungen fiir die Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung (ISSN: 1865-8725)

PROBENBEZEICHNUNG: [Probenname] ANALYT:  [Radionuklid]
#Anzahl der EingangsgroBen 9 Anwender: Definition GréBen / Excel-Variablen
k_alpha 1,645 ErSte"er.‘ von Eingabe Excel-Formeln
k_beta 1,645 Excel-Variablen Eingabe Werte EingangsgréBen
gamma 0,05 Excel-VBA: #Schliisselworter
Werte aus VBA

DATENEINGABE UNSICHERHEITSBUDGET
#Werte der EingangsgroBen  Einheit Excel-Variable Eingabewerte abs. StdUns. |partielle Unsicherh.: Budget

Ableitungen Budget in%

Projektgenerierung &

Abb. F3:  Tabellenblatt ,Start” fir die Erstellung eines neuen Projektes

c) Nach Betdtigen der Schaltflache ,Projektgenerierung” wird das Projekt das Tabellen-
blatt ,Tabelle 1" entsprechend der Vorgaben generiert. AnschlieBend erscheint das
Fenster fur die Festlegung der Einheit der ErgebnisgroBe (Abbildung F4).
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Einheit der ErgebnisgraBe X

Bitte legen Sie die Einheit der
Ergebnisgrofie fest!

Einheit

“Ba “Ba/m’
“ Ba/kg “ Bq/l
“ Bgq/m?

Abb. F4:  Auswahlfenster fur die Festlegung der Einheit der ErgebnisgroBe

d) Nach Auswahl der Einheit erscheint ein weiteres Hinweisfenster fiir die Bearbeitung
(Abbildung F5), das tber ,x" in der rechten oberen Ecke geschlossen werden kann.

Definition der Eingangs- und abgeleiteten GréBen X

1) Definieren Sie in den gelb hinterlegten
Zellbereichen:

a) die Eingangs- und abgeleiteten Gréfien
b) die dazugehorigen Excel-Variablen.

2) Driicken Sie anschlief3end die Schaltfliche:
"Erstellen von Excel-Variablen”

Abb. F5:  Hinweisfenster beziiglich der Definition der Eingangs- und abgeleiteten GroBen
sowie der dazugehorigen Excel-Variablen

Anmerkung:

Spatestens an dieser Stelle sollte das Projekt unter einem neuen Namen abgespeichert werden.

e) Das Tabellenblatt 1 entspricht nun im Layout Abbildung F1 und kann entsprechend
des Modells der Auswertung ausgefullt werden.

F.2.3 Ausfiillen des Tabellenblatts

a) Die gelb hinterlegten Zellen fiir die Eingangs- und abgeleiteten Groen (Platzhalter)
in den Bereichen ,Dateneingabe” und ,Modell” werden durch die im Modell der
Auswertung verwendeten GroBen und deren Definitionen ersetzt (Abbildung F6).

DATENEINGABE DATENEINGABE

#Werte der EingangsgréBen Einheit  Excel-Variable #Werte der EingangsgréBen Einheit  Excel-Variable
#Bruttoimpulsanzahl Nb Nb - #Bruttoimpulsanzahl Nb Nb
EingangsgroBe 2 _par2 Nulleffekt-Zahlrate 1/s _RO
EingangsgroBe 3 _par3 Messdauer s tm

Abb. Fé6: Beispiel fur das Ersetzen der Platzhalter durch GréBensymbole, deren Definitionen
und Einheiten entsprechend des Modells der Auswertung

Anmerkung:

— Die in rot und Fettdruck angegebenen "#Schliisselworter" dirfen auf keinen Fall verdndert wer-
den, da deren Namen innerhalb des VBA-Moduls zum Analysieren des Tabellenaufbaus benutzt
werden. Andernfalls funktioniert die Anwendung nicht mehr.
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Die Variablennamen sind so zu wahlen, dass sie nicht mit Excel-Adressangaben verwechselt werden
kdnnen. Durch einen voran- oder nachgestellten Unterstrich kann dies vermieden werden, bei-
spielsweise: ,_f1" oder ,f1_".

Falls EingangsgroBen hinzugefiigt werden mussen, kann die Liste entsprechend verlangert werden.
Das Hinzufligen sollte vor Betatigen der Schaltflache ,Erstellen von Excel-Variablen” erfolgen.

Die Liste der abgeleiteten GroBen kann entsprechend verlangert werden.

b) Durch Betatigen der Schaltflache ,Erstellen von Excel-Variablen” werden die Symbol-

namen in den Namensmanager von Excel tbernommen. Die Variablenfelder dandern

ihre Zellenfarbe nach weiB.

Es erscheint ein Hinweisfenster zum weiteren Vorgehen (Abbildung F7), das tber ,x"

in der rechten oberen Ecke geschlossen werden kann.

fir absolute und abgeleitete Graen / Werte fir EingangsgroBen x

1) Definieren Sie in den griin hinterlegten
Zellen die benotigten Gleichungen bzw.
Werte fiir die:

a) absoluten Standardunsicherheiten
b) abgeleiteten Grofien.

2) Tragen Sie in die blau hinterlegten Zellen
die Werte der Eingangsgrofden ein.

Abb. F7:  Hinweise zum Ausfullen der griin bzw. blau hinterlegten Zellen

d) Die grin hinterlegten Zellen werden mit den entsprechenden Gleichungen bzw.

Werten belegt:

e Im Bereich ,Dateneingabe” sind die absoluten Standardunsicherheiten der Ein-
gangsgroBen als Gleichung bzw. Wert einzutragen. Falls nur die Werte der
relativen Standardunsicherheiten bekannt sind, konnen die Werte der absoluten
Standardunsicherheiten Uber eine Gleichung berechnet werden; siehe Gleichung
(F6) in Tabelle F3. Tabelle F3 beschreibt die im Beispiel verwendeten Excel-Formeln
fur die absoluten Standardunsicherheiten der Eingangsgrof3en.

Tab. F3:  Beispiele fiir vom Anwender anzugebende Excel®-Gleichungen fiir absolute
Standardunsicherheiten von EingangsgroBen
betrachtete EingangsgroB3e Variablenname Notation zur Berechnung der
der zugehodrigen absoluten
EingangsgroBe Standardunsicherheit
Bruttoimpulsanzahl Messpréparat Nb = WURZEL (Nb) (F3)
Bruttoimpulsanzahl Kalibrierpraparat ~ Nbs = WURZEL (Nbs) (F4)
Nulleffektzahlrate RO = WURZEL (R0O/t0) (F5)
Probenvolumen \ = 0,02 vV (F6)
Anmerkung:
Standardunsicherheiten von Zeitangaben sind vernachldssigbar.
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e Im Bereich ,Modell” sind fiir die abgeleiteten GréBen analog die entsprechenden
bendtigten Gleichungen zu hinterlegen. In Tabelle F4 sind typische Gleichungen

zusammengestellt.

Tab. F4: Beispiele fiir vom Anwender einzugebende Excel®-Gleichungen fiir abgeleitete

GroBen im Bereich ,Modell”

betrachtete abgeleitete GroBe Variablenname der Notation zur Berechnung der

abgeleiteten GroBe abgeleiteten GroBe
Bruttozahlrate Messpraparat Rb = Nb/tm (F7)
Nulleffektzdhlrate RO = NO/t0 (F8)
Bruttozéhlrate Kalibrierpraparat ~ Rbs = Nbs/tm (F9)
aktivitatsbezogener .

hiA = As/(Rbs — RO
Kalibrierfaktor PaE s/ (Rbs ) (F10)
Abklingfaktor Tritium _f1 = EXP(LN(2)*tA/ tH3) (F11)
Nettozahlrate Messpraparat Rn = Rb - RO (F12)
verfahrensbezogener ohi _ phia * £1/V (F13)

Kalibrierfaktor

Anmerkung:
Bei der Eingabe der Gleichungen gilt:

— Durch das Hinterlegen der Variablennamen im Excel-Namensmanager sind die Gleichungen

einfacher zu erstellen (keine expliziten Adressbezlige notwendig) und leichter zu Gberprifen.
— Wird das erste Zeichen bzw. die ersten beiden Zeichen der gewlinschten Variablen eingegeben,
erscheint ein Aufklappordner, in dem die gesuchte Variable markiert und mit der ,Tab"-Taste

in die Formel tbernommen wird.

e) Die Werte der EingangsgroBen werden in die blau hinterlegten Zellen eintragen. In
den griin hinterlegten Zellen erscheinen die absoluten Standardunsicherheiten auto-

matisch.

f) Durch das Betatigen der Schaltflache ,Rechnen!” wird das Iterationsverfahren des hin-
terlegten VBA-Moduls gestartet und die orangefarbenen Zellen belegt. Die weif3en
Zellen werden mittels bereits vorgegebener Excel ®-Gleichungen berechnet, wie sie in
Tabelle F5 aufgefihrt sind. Das vollstandige Tabellenblatt ist in Abbildung F8 gezeigt.
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Tab. F5: Notation von Excel®-Gleichungen in den Bereichen ,Unsicherheitsbudget”,

.Modell” und ,weitere charakteristische GroBen”

GroBe Variablen- Notation zur Berechnung der GréBe
name der
GroBe

Bereich ,Unsicherheitsbudget”

abs. Unsicherheitsbudget

R Nb = ABS(F11*G11)

der ersten EingangsgroBe? (F14)
rel. Unsncher.heltsbudg.gt Nb = H1142/UERGA2+100 (F1 5)
der ersten EingangsgroBe?
Bereich ,Modell”
Ergebniswert Erg = phi*Rn (F16)
Standardunsicherheit d. uErg = WURZEL (SUMMENPRODUKT (H16:H24;H16:H24))  (F17)
Ergebniswerts®
Bereich ,weitere charakteristische GréBen”
HilfsgroBe Omega Omega = NORMVERT (Erg/uERG; 0; 1; WAHR) (F‘] 8)

. = Erg + (UERG*EXP (-
Bester Schatzwert BestWert (Erg/uERG)~2)/2)) /WURZELPI (2) /omega (F19)
Standardunsicherheit d. = WURZEL (uERG"2 - (BestWert - F20
besten Schatzwerts Erg) *BestWert) ( )
unter? Grenze des prob. = Erg -uERG*NORMINV (omega* (1 -
sym. Uberdeckungs- gamma/2);0;1) (F21)
intervalls
obereﬂGrenze des prob. _ Erg + uERG*NORMINV (1 -
sym. Uberdeckungs- omega*gamma,/2;0;1) (F22)

intervalls

3 Fur alle weiteren EingangsgroBen gilt die Gleichung entsprechend.

b abhéngig von der Anzahl der EingangsgréBen

Anmerkung:

— Fur die Berechnung der Erkennungs- und Nachweisgrenze wird allein der Wert von Ny, (Zeile p1)

variiert und auch iteriert, wobei fir jeden einzelnen Schritt die partiellen Ableitungen neu berech-

net werden. Bei einem VBA-Abbruch geht der Originalwert von Ny, verloren. Deshalb wird der

Originalwert automatisch von der VBA-Routine in der letzten Zeile des Tabellenblatts gesichert.

— Die Quantile kdnnen auch nachtréaglich geandert werden. Sie werden nach erneutem Betatigen der

1"

.Rechnen

-Schaltflache in die Berechnung der Erkennungs- und Nachweisgrenze tbernommen.
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p1
p2
p3
p4
p5
p6
p7

p9

h1
h2
h3
h4
h5

Abb. F8:

Beispiel fiir die Verwendung des einfachen Layoutgenerators - Bestimmung der Aktivitédtskonzentration von Tritium in Wasser

CHAGR-ISO-02

Version Juli 2022

Messanleitungen fir die Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung (ISSN: 1865-8725)

PROBENBEZEICHNUNG: Probe 1
#Anzahl der EingangsgroBen 9 Anwender: Definition GréBen / Excel-Variablen
k_alpha 1,645 Erstellenvon
k_beta 1,645 Excel-Variablen Eingabe Werte EingangsgroBen
gamma 0,05 Excel-VBA: #Schliisselworter
Werte aus VBA
DATENEINGABE UNSICHERHEITSBUDGET
#Werte der EingangsgroBen Einheit Excel-Variablc Eingabewerte abs. StdUns.|partielle Unsicherh.- Budget
Ableitungen Budget in %
#Bruttoimpulsanzahl Nb Nb 804 0,015771481 0,44719867 52,88038927
Messdauer Mess-/Kalibrierpréparat s tm 36000 -0,00031273 0 0
Bruttoimpulsanzahl Kalibrierpraparat Nbs 4,045E+05 -3,5153E-06 0,00223576 0,001321731
Impulsanzahl Nulleffekt NO 714 -0,01576797 0,42133231 46,94001072
Messdauer Nulleffekt s t0 36000 0,000312731 0 0
Aktivitat des eingesetzten Standards Bq As 50,87 0,027903151 0,02596584 0,178278197
Halbwertszeit Tritium s _tH3 3,885E+08 -1,0697E-11 0 0
Sammelzeitraum S tA 1,641E+06 2,5325E-09 0 0
Volumen des Aliquots fiir die Messung | Y 8,012E-03 -177,174295 1,7717E-05 8,30032E-08
(Liste hier verlangerbar)
MODELL Erg = phi * Rn
Abgeleitete GroBen (Formeln)
#Bruttozihlrate Rb 1/s Rb 0,0223
Nulleffektzahlrate 1/s RO
Bruttozéhlrate Kalibrierpréparat 1/s Rbs
aktivitatsbezogener Kalibrierfaktor Bg*s  phiA
Abklingfaktor Tritium _f1
(Liste hier verlangerbar)
#Nettozidhlrate Rn 1/s Rn
#Kalibrierfaktor, verf.-bez. Bg*s/I  phi
#Ergebniswert Bq/I Erg 1419 2,005 <-- von VBA modifizierb. Ergebniswert
#kombin. Stdunsicherheit Bqg/I uErg 0,615
#Erkennungsgrenze Bg/I 0,980
#Nachweisgrenze Bg/I 2,005
WEITERE ABGELEITETE GROBEN
Hilfsgr6Be Omega Omega 0,989504274
Bester Schitzwert Bg/l  BestWert 1,437 Rechnen!
Stdunsicherheit des b. Schiatzwerts Bqg/I 0,615
u. Grenze d. Uberdeckungsintervalls  Bq/! 0,307
o. Grenze d. Uberdeckungsintervalls  Bq/! 2,628
Sicherung: Originalwert von Nb 804

Ansicht des vollstandig ausgefillten Tabellenblatts
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F.3 Im Layoutgenerator hinterlegte VBA-Routinen

Alle VBA-Routinen sind in einem VBA-Modul mit dem Namen MainLinEnt enthalten. Die
mit einem Hochkomma eingeleiteten Textzeilen sind dabei erlauternde Kommentare. Das
VBA-Modul wird mit der Schaltflaiche Rechnen! gestartet.

F.3.1 Schliisselworter

Das VBA-Modul benétigt Informationen, die Giber Schliisselworter aus dem Tabellenblatt
entnommen werden. Diese sind in den Abbildungen F1 bzw. F8 die mit roter Schrift und
vorangestelltem #-Zeichen gekennzeichnet und dirfen nicht verandert werden. Wahrend
des Ablaufs der VBA-Routinen wird das Tabellenblatt nach ihnen abgesucht (Stringsuche)
und die entsprechenden Zellenadressen (Zeile, Spalte) werden als Variablen gespeichert.

F.3.2  Unsicherheitsfortpflanzung

Mit Hilfe der VBA-Routine Pableitungen werden die partiellen Ableitungen der einzel-
nen EingangsgroBen numerisch berechnet und im Tabellenblatt in den dafur vorge-
sehenen, orange hinterlegten Spaltenbereich ,partielle Ableitungen” geschrieben.

F.3.3 Nachweisgrenze

Die implizite Gleichung y=y" +ky.5-@(y) zur Berechnung der Nachweisgrenze muss
iterativ gelost werden. Die Berechnung endet, wenn das hinterlegte Konvergenzkriterium
erflllt ist. Der letzte Wert wird als Wert der Nachweisgrenze in die entsprechende Zelle
des Tabellenblatts eingesetzt.

F.3.4 Erkennungsgrenze

Die Erkennungsgrenze wird analog der Nachweisgrenze berechnet.

F.3.5 Kovarianzen

Bei der Auswertung des Modells kdnnen grundsatzlich Kovarianzen auftreten, die
berticksichtigt werden missen. Um diese zu vermeiden, wird die Unsicherheitsfortpflan-
zung immer an derjenigen Endformel fur den Wert der Ergebnisgrée durchgefihrt, in
der alle EingangsgréBen enthalten sind. Aus diesem Grund werden die Standard-
unsicherheiten der abgeleiteten GréBen nicht berechnet, da es sonst vorkommen kdnnte,
dass die Unsicherheitsbeitrage der EingangsgroBBen mehrfach eingingen, was zu Kova-
rianzen fUhren wirde.
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F.4 Beispiel fiir einen komplexen Anwendungsfall

In Abbildung F9 wird das erzeigte Tabellenblatt, das flr die Berechnung der spezifischen
Aktivitat von Am-241 und der dazugehdorigen charakteristischen Grenzen nach dem Ver-
fahren G-a-SPEKT-FISCH-02 verwendet wird, gezeigt.

Die Berechnung ist insofern komplex, da hier die Verunreinigungen von zwei Tracern mit
dem Radionuklid Am-241 bei der Berechnung der Bruttozahlrate berticksichtigt werden
mussen.

Anmerkung:
Das Beispiel ist auch in den zur Software UncertRadio mit ausgelieferten Beispielprojektdateien unter dem
Projektnamen ,vTI-Alpha-Americium_DE.txp” enthalten.

F.4.1  Prinzip des Verfahrens

Die alphaspektrometrische Bestimmung von Am-241 (Analyt) kann durch eine herstel-
lungsbedingte Am-241-Verunreinigung der verwendeten Am-243-Tracerldésung
(Tracer 1) erschwert werden. Sollen aus derselben Analysenprobe auch Plutoniumisotope
bestimmt werden, wird bei Analysenbeginn ein weiterer Tracer, meist Pu-242 (Tracer 2),
hinzugegeben. Diese Pu-242-Tracerlésung kann herstellungsbedingt Pu-241 enthalten,
aus dem durch radioaktiven Zerfall ebenfalls Am-241 nachwachst.

F.4.2 Bestimmungsgleichungen

Bevor das Modell der Auswertung aufgestellt werden kann, missen alle in das Modelle
eingehenden, voneinander unabhangigen GroBen ermittelt werden. In diesem Beispiel
sind dies 25 EingangsgroBen.

Von diesen EingangsgroBen lassen sich 14 GroBen ableiten, die fir eine einfachere Be-
schreibung des Modells der Auswertung dienen. In Tabelle F6 sind die Excel-Gleichungen,
die fur die 14 abgeleiteten GréBen sowie fiir die beiden Uber die Schlisselworter ,Netto-
zahlrate” und ,Kalibrierfaktor, verf.-bez.” definierten abgeleiteten GréBen im Modell der
Auswertung (siehe Tabelle 1) verwendet werden, zusammengestellt.
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Tab. F6:

Excel-Gleichungen fiir die abgeleiteten GréBen und die beiden GrundgroBen bei der

Berechnung einer spezifischen Am-241-Aktivitat unter Berticksichtigung von Tracer-

verunreinigungen

abgeleitete GroBe Variablen- Notation zur Berechnung der
name der abgeleiteten GroBe
abgeleiteten
GroBe

abgeleitete GréBen
Bruttozahlrate Rb = Nb/tm (F23)
Zerfallskonstante Pu-241 lamP = LN(2)/thP (F24)
Zerfallskonstante Am-241 lamA = LN(2)/thA (F25)
Zerfallskonstante Am-243 (Tracer 1) lamT1 = LN(2)/_thTl (F26)
Abklingfaktor Am-241 aus Tracer 1

_f7 = EXP(-lamA*tc) (F27)
Kalibrierung --> Messbeginn
Abklingfaktor Am-241 aus Trager 2 6 — EXP(-lamA* t6) (F28)
Pu/Am-Trennung --> Messbeginn - -

= (lamA/ (lamA - lamP))*

Aufbaufaktgr Am-241 aus Pu-241 £5 (EXP (-lamp* t5) - (F29)
(Tracer 2) bis Pu/Am-Trennung EXP (-lamA* t5))
Abklingfaktor Am-243 (Tracer 1) £4 = lamTl*tm/ (1 - EXP(- F30
wahrend Messung - _lamT1l*tm)) (F30)
AbI.<I|ngfaktor Am-243 (Tracer 1) £3 - EXP(- lamTl*tm) (F31)
Kalibr. --> Messb. - -
Abklingfaktor Am-241 wahrend £ — lamA*tm/ (1 - EXP(-lamA*tm)) (F32)
Messung -
inverser Abklingfaktor Am-241 £1 — EXP(lamA*ts) (F33)
Pr.Ent. <-- Messb. -
Nettozahlrate Tracer RnT = RbT - ROT - RnTBL1 (F34)
Nettozéhlrate Am-241 RnA RbA - ROA - RnABL (F35)
Verunreinigungsfaktor = _ql*_f7/_£3 + qz2*

QIMP (_cT2*_VI2*_£5%_£6)/(_cTl* VI1*_  (F36)

£3)
Uber Schliisselwérter definierte abgeleitete GréBen
Nettozéhlrate.A.m—241 R RnA - RnT* £4/( £2%QIMP) (F37)
ohne Verunreinigung - -
verfahrensbezogener Kalibrierfaktor - = (_cTl* VT1* f3* flx f2)/
J phi (m*q*RnT* f4) * (paT/pad) (F38)

Abbildung F9 zeigt das Tabellenblatt fir dieses Beispiel.

Anmerkung:

Die hiermit erhaltenen Ergebnisse flr dieses Beispiel stimmen mit denen aus der UR-Projektdatei Uiberein.

ISSN 1865-8725

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

Version Monat Jahr / geprift Monat Jahr



CHAGR-ISO-02-85

Beispiel - Alphaspektrometrische Bestimmung der spezifischen Am-241-Aktivitét in Fisch

erweitert um die Beriicksichtigung von Am-241-Verunreinigungen aus zwei Tracern

G-a-SPEKT-FISCH-02

Version Februar 2022

Messanleitungen fiir die Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung (ISSN: 1865-8725)

PROBENBEZEICHNUNG: Fisch ANALYT: Am-241

#Anzahl der Eingangsgroen 25 Anwender: Definition GroBen / Excel-Variablen

k_alpha 3 Erstellenvon

k_beta 1,645 Excel-Variablen Eingabe Werte EingangsgroBen

0,05 Excel-VBA: #Schliisselworter
Werte aus VBA
DATENEINGABE UNSICHERHEITSBUDGET
#Werte der EingangsgroBen Einheit Excel-Variabl¢ Eingabewerte abs. StdUns.partielle Unsicherh.- Budget
Ableitungen Budget in%
p 1 |#Bruttoimpulsanzahl Nb Nb 79,20 599775E-07 5,3377E-06 76,79295373
p 2 |NE-Zahlrate Am-241 1/s ROA 2,500E-06 -1,07959496 1,207E-06 3,926673662
p 3 |Nettozahlrate Blindwert Am-241 1/s RnABL 1,625E-06 -1,07959496 2,144E-06 12,39022064
p 4 |Bruttozahlrate Tracer 1/s RbT 1,074E-02 -0,00401889  3,1074E-07 0,260264737
p 5 |NE-Zahlrate Tracer 1/s ROT 1,520E-05 0,004018894  1,1093E-08 0,0003317
p 6 |Nettozéhlrate Blindwert Am-243 (Tracer 1) 1/s _RnTBL1 1,216E-05 0,004018894  3,301E-08 0,002937114
p 7 |Zeitraum Probenentnahme --> Messbeginn s ts 4,581E+07 1,35657E-15 0 0
p 8 |Messdauer Messpraparat Am-241 3 tm 1,800E+06 -2,6389E-11 0 0
p 9 |Zeitraum Tracerkalibrierung --> Messbeginn 3 tc 2,482E+08 2,42925E-16 0 0
p 10|Zeitdauer Nachwachsen Am-241 aus Pu-241 s _t5 2,013E+08 -4,8636E-14 0 0
p 11|Zeitraum Pu/Am-Separierung --> Messbeginn s _t6 1,021E+07 5,86207E-16 0 0
p 12|Halbwertszeit Am-241 s thA 1,365E+10 831628E-16  1,8392E-08 0,000911802
p 13|Halbwertszeit Am-243 (Tracer 1) s _thT1 2,325E+11 1,6146E-21  1,1213E-12 3,38896E-12
p 14|Halbwertszeit Pu-241 s thP 4,522E+08 -3,7437E-15  1,1798E-08 0,000375171
p 15|Messdauer Nulleffekt Am-241 s t0 2,000E+06 0 0 0
p 16|Verunreinigungsverhaltnis Am-241/Am-243 q 4,190E-04 -0,01141901 1,1961E-06 3,85642463
p 17|Verunreinigungsverhaltnis Pu-241/Pu-242 92 6,201E-02 -0,0001862 6,9274E-07 1,29349815
p 18|Aktivitatskonzentration Am-243-Lésung (Tracer 1) Bg/ml _cT1 1,732E-01 0,000220977 3,7576E-07 0,38056782
p 19|verwendetes Volumen Am-243-Lésung (Tracer 1) ml _VT1 2,500E-01 0,000153058 1,0102E-07 0,027505335
p 20|Aktivitatskonzentration Pu-242-Losung (Tracer 2)  Bq/ml _cT2 3,189E-01 -3,6203E-05 2,5401E-07 0,17390364
p 21|verwendetes Volumen Pu-242-L6sung (Tracer 2) ml V12 2,500E-01 -4,6183E-05 3,0481E-08 0,002504212
p 22|Masse der Asche kg m 5,240E-02 -0,0005099 1,5297E-08 0,000630707
p 23|Masseverhaltnis Feucht/Asche q 7,148E+01 -3,7379E-07 5,3437E-07 0,769675262
p 24|Alpha-Emissionsintensitat Tracer paT 9,998E-01 2,6724E-05  1,844E-08 0,000916474|
p 25|Alpha-Emissionsintensitat Am-241 paA 1,002E+00 -2,6676E-05 2,1074E-07 0,11970522
(Liste hier verlangerbar)

MODELL Erg = phi * Rn

Abgeleitete GroBen (Formeln)
h 1 |#Bruttozihlrate Rb 1/s Rb 4,4000E-05
h 2 |Zerfallskonstante Pu-241 1/s lamP
h 3 |Zerfallskonstante Am-241 1/s lamA
h4 |Zerfallskonstante Am-243 (Tracer 1) 1/s _lamT1
h’5 |Abklingfaktor Am-241 aus Tracer 1 _f7

Kalibrierung --> Messbeginn
h 6 |Abklingfaktor Am-241 aus Tracer 2 _fé

Pu/Am-Trennung --> Messbeginn
h7 |Aufbaufaktor Am-241 aus Pu-241 (Tracer 2) 5

bis Pu/Am-Trennung
h 8 |Abklingfaktor Am-243 (Tracer 1) wahrend Messung _f4
h9 |Abklingfaktor Am-243 (Tracer 1) Kalibr. --> Messb. _f3
h 10 |Abklingfaktor Am-241 wahrend Messung _f2
h 11 [inverser Abklingfaktor Am-241 Pr.Ent. <-- Messb. f1
h 12 [Nettozéhlrate Tracer 1/s RnT
h 13 [Nettozahlrate Am-241 1/s RnA
h 14 |Verunreinigungsfaktor 1/s QIMP

(Liste hier verlangerbar)

#Nettozahlrate Rn 1/s Rn

#Kalibrierfaktor, verf.-bez. Bq*s/kg phi

#Ergebniswert Bq/kg Erg 2,672E-05|  2,331E-05 <-- von VBA modifizierb. Ergebniswert

#kombin. Stdunsicherheit Bg/kg uErg 6,091E-06

#Erkennungsgrenze Bq/kg 1,359E-05

#Nachweisgrenze Bq/kg 2,331E-05 Rechnen!

WEITERE ABGELEITETE GROBEN

Hilfsgr6Be Omega Omega 1,000E+00

Bester Schatzwert Bg/kg BestWert 2,672E-05

Stdunsicherheit des b. Schatzwerts Ba/kg 6,091E-06

u. d. Uberdeckungsintervalls Bq/kg 1,478E-05

o. d. Uberdeckungsintervalls Bq/kg 3,866E-05

Abb. F9:  Excel®-Tabellenblatt fiir die Bestimmung der spezifischen Am-241-Aktivitat unter

Berlicksichtigung von Am-241-Verunreinigungen aus zwei Tracern
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