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2 Verfahren zur Bestimmung von Radionukliden
an der Oberfliche von Hausmiilldeponien
mittels In-situ-Gammaspektrometrie

1 Anwendbarkeit

Die radioaktive Kontamination von Hausmiilldeponien, deren Oberfliche bereits ver-
festigt, jedoch noch nicht mit Humusboden abgedeckt ist, kann durch folgenden Konta-
minationszustinde charakterisiert werden:

1.1

Die Deponie ist an der Oberfliche durch frischen Fallout kontaminiert, wobei die
Aktivititskonzentration im Innern der Deponie gegeniiber der Konzentration an der
Oberfliache vernachlissigt werden kann. Die Radioaktivitdt dringt in die «offene» De-
ponieoberfliche ein, so daB3 die Abnahme der Aktivititskonzentration ¢(z) mit zuneh-
mender Tiefe z in grober Nédherung durch folgende Exponentialfunktion beschrieben
werden kann.

c(z) =cy e~ (1)

Hierin bedeuten:

c,: Aktivititskonzentration an der Deponieoberfliche in Bq -m ™3

1/o: Relaxationsldnge in cm

Bei einer frischen radioaktiven Kontamination einer Grasfliche durch trockene De-
position muBl von einer Relaxationsldnge 1/o = 0,3cm und bei feuchter Deposition
von 1/a = 1cm ausgegangen werden. Auf Grund der trotz Verdichtung relativ offenen
Oberflachenstruktur einer Hausmiilldeponie wird die Aktivitit rasch in groBere Tiefen
transportiert, so dall 1/a = 1 und 3 cm fiir trockene bzw. feuchte Deposition angenom-
men werden mul}. Die Dichte an der Oberfliche betrdgt bei mittlerer Verdichtung
p=0,8cm?>.

1.2

Die spezifische Aktivitit (Bq -kg™ ') des deponierten Hausmiills ist annéihernd konstant,
d.h. unabhéngig vom Ort und der Tiefe z, wenn iiber eine groBere Masse (z. B. > 1000 kg)
gemittelt wird.

1.3

Die Aktivitdtskonzentration an der Oberfliche und im oberflichennahen Bereich der
Deponie ist sowohl klein- als auch weitrdumig so stark inhomogen, da3 die In-situ-y-
Spektrometrie an verschiedenen Stellen der Deponie MeBwerte liefert, die sich um mehr
als 1009, voneinander unterscheiden. In diesem Fall ist die quantitative Aktivitits-
bestimmung von Radionukliden an der Deponieoberflache nur durch die zeitaufwen-
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dige Methode der Probeentnahme mit anschlieBender y-spektrometrischer Laboranalyse
moglich.

Im Fall einer exponentiellen (Punkt 1.1) oder einer annidhernd homogenen Tiefenver-
teilung (Punkt 1.2) ist die geeignetste Methode zur schnellen Abschidtzung der Flichen-
aktivitit (Bq -m~?) und der spezifischen Aktivitit (Bq kg™ ') an der Deponieoberfliche
die Direktmessung durch In-situ-Gammaspektrometrie. Gegeniiber der aus Probeent-

nahme und Labormessung bestehenden klassischen Methode ergeben sich folgende
Vorteile:

1. Eine grobe Abschidtzung der Kontamination ist bereits wiahrend der Messung nach
einer MeBzeit von einigen Minuten moglich.

2. Die MeBergebnisse stehen unmittelbar nach der Messung und Auswertung am MefBort
zur Verfligung.

3. Die Aktivitdtswerte weisen eine bessere Reprisentativitit gegeniiber der Laboranalyse
einer einzelnen Stichprobe auf, da eine groBere Probemenge zur Messung gebracht
wird.

4. Die zur Erzielung einer guten Reprasentativitit erforderliche Entnahme einer Vielzahl
von Proben, der Probentransport und die Probenaufbereitung entfallen.

5. Die MeBzeit verkiirzt sich gegeniiber der Labormessung auf 30 bis 50 %, wenn eine
0,3- bis 1-1-MeBgeometrie verwendet wird. Bei Einsatz eines Ringbechers sind die
MeBzeiten beider Methoden etwa gleich.

Diese Vorteile der schnellen Verfiigbarkeit der MeBergebnisse sind mit folgenden Nach-
teilen verbunden:

1. Ein Gesamtfehler der Methode von < 4+ 25 9%, wird nur dann erreicht, wenn
— die auszumessende Fliache (Umkreis von ca. 15m um den Detektor) eben, ohne
starke Oberflichenrauhigkeit und frei von Hindernissen ist sowie
— die Flachenaktivitit bzw. spezifische Aktivitit im Bereich der «Sichtweite» des
Detektors konstant und folgende GroBen bekannt sind:
e Tiefenverteilung der Aktivitdtskonzentration
e mittlere Dichte bzw. Feuchtigkeitsgehalt des Deponiematerials
2. Der Gesamtfehler der Methode kann Werte von +1009%/— 509 erreichen oder
iiberschreiten, wenn die fiir das Berechnungsverfahren erforderlichen Modellparame-
ter nur annidhernd bekannt sind und deshalb nur grob abgeschitzt werden konnen.
3. Eine Bestimmung der Flachenaktivitdt ist nur dann moglich, wenn kleinrdumige
Aktivitatsschwankungen auftreten und die iiber eine Fliche von 1 bis 5m? gemittelte
Aktivitidt unabhingig von der Entfernung zum Detektor ist.
4. Der Einsatz der Methode ist mit erheblichen Schwierigkeiten verbunden, wenn Ober-
flaichen- und Volumenkontaminationen am MeBort gleichzeitig auftreten.
5. Be1 hoherer Aktivitidtskonzentration der Luft kann der Radionuklidgehalt auf und im
Boden mit dieser Methode nicht bestimmt werden, wenn der Beitrag der Luftaktivitit
zur GammafluBdichte am MeBort unbekannt ist.

Trotz der skizzierten Genauigkeitseinschrankungen ist die In-situ-Gammaspektrometrie
eine wirkungsvolle Schnellmethode zur Abschitzung des Radionuklidgehaltes an der
Oberflache von Hausmiilldeponien.

2 Probeentnahme

entfallt
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3 Analytik

entfallt

4 Messung der Aktivitat

Die Aktivitdtsmessung erfolgt mit einem tragbaren HPGe- oder Ge(Li)-Detektor (10 bis
309 relative Detektoreffektivitit fiir die 1,33 MeV-Linie von Co-60). Der Detektor wird
nach Abb. 1 in einem MeBgestell in (1 + 0,1)m Hohe iiber der auszumessenden Fliche
plaziert, so da3 die Endkappe des Detektors auf den Boden gerichtet ist. Im Umkreis der
«Sichtweite» des Detektors sollte die Fliche moglichst eben und frei von Hindernissen
sein. Die «Sichtweite» ist durch den Radius derjenigen Kreisfliache definiert, aus der 90 %
der gesamten FluBdichte der ungestreuten Gammaquanten herriihrt, die am Detektorort
vorliegt. Sie ist eine Funktion der Detektorhdhe, der Energie der emittierten Gamma-
quanten, der Bodendichte und der Tiefenverteilung der Radionuklide im Boden. Fiir
Cs-137 betrigt die «Sichtweite» bei einer Oberflichenkontamination (Relaxationslidnge
ca. 3cm) ca. 20m und bei einer konstanten spezifischen Aktivitit des Deponiematerials
ca. 10m (4). Daraus ergeben sich MeBfldchen von ca. 1200 bzw. 300 m?. Hierbei muB
berticksichtigt werden, daB bei Vernachlissigung der Absorption der Beitrag zur Netto-
peakzihlrate, der von 1 m* Deponiefliche unterhalb des Detektors herriihrt, nach dem
quadratischen Abstandsgesetz etwa 100mal groBer ist als von der gleichen Fliche in
einem Abstand von 10 m.

Die erforderliche MeBzeit hangt von dem nachzuweisenden bzw. tatséchlich vorhande-
nen Aktivitdtsniveau, dem Detektorwirkungsgrad und dem tolerierbaren statistischen
Ziahlfehler ab. Mit einem HPGe-Detektor (23 9 relative Effektivitit) betrigt z. B. bei
einer Cs-137-Oberflachenaktivitat von 5000 Bq - m~2 (1/a = 3 cm) und einer MeBzeit von
30 Minuten der relative statistische 2-Zahlfehler nur ca. 4% (vgl. Tabelle 1). Eine mit
konstanter spezifischer Aktivitit von 100 Bq - kg~ ! Cs-137 kontaminierte Deponie kann
bei gleicher MeBzeit mit einem Zahlfehler von ca. 3 % quantitativ analysiert werden (vgl.
Tabelle 2). Daraus folgt, daB bereits bei geringen Kontaminationen und MeBzeiten der
statistische Zihlfehler bedeutend kleiner als der minimal erreichbare methodische Fehler
der In-situ-Gammaspektrometrie von +25% ist. Bei einem derartigen Kontamina-
tionsniveau ist es deshalb nicht sinnvoll, eine MeBzeit > 30 Minuten zu wihlen. Statt
dessen sollte der Vorteil der Schnellmethode, in kurzen Zeiten das Kontaminationsniveau
- der Deponie abschétzen zu konnen, durch Training des Auf- und Abbaus der MeBanord-
nung und der Bedienung des Auswerteprogramms am MeBort voll zur Wirkung gebracht

Ge-Detektor

MeRstativ

Abb. 1: In-situ-Gammaspektrometer
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werden. Bei Verdacht auf starke Inhomogenitaten der Deponie kann eine Zweit- oder
Drittmessung sinnvoll sein. Die MeBorte sind entsprechend der «Sichtweite» des Detek-
tors auszuwihlen.

Tabelle 1: Relative statistische 2o-Fehler bei der In-situ-Messung von Fldchenaktivitdten auf Hausmiill-
deponien (MeBzeit 10, 30 und 100 Minuten)

Radionuklid 1 Cs-137
Relative Detektoreffektivitit: 239,
Bodendichte :0,8g-cm™?
Relaxationsldange :3cm
Flachenaktivitat Relativer statistischer 2c-Fehler in %, bei einer Mefzeit von
in Bq-m™?2 6000 s 1800s 600 s
50000 0,6 1,2 2,0
20000 1,0 1,9 3,2
10000 1,5 2,7 4,6
5000 2,1 3,9 6,7
2000 3,6 6,6 11
1000 - 5,7 10 18
500 9.4 17 30
200 20 37 64
100 38 69 >100
50 72 >100 >100

Anmerkung zu Tabelle 1

Die angegebenen Werte beziehen sich auf einen Detektor mit einer relativen Detektoreffektivitit e, = 23 9;.
Weicht die Effektivitit des verwendeten Detektors von 239 ab, so sind die angegebenen Werte fiir den
relativen statistischen Fehler bzw. fiir die minimal nachweisbare Aktivitit mit dem Korrekturfaktor
V23 /ep zu multiplizieren. Die Berechtigung fiir diese vereinfachende Behandlungsweise, die die Detektor-
kapselung und die geometrische Abmessungen des Detektors vernachlissigt, ergibt sich aus dem relativ
groBen methodischen Gesamtfehler des MeBverfahrens.

Tabelle 2: Relative statistische 2c-Fehler bei der In-situ-Messung von spezifischen Aktivititen auf Haus-
miilldeponien (MeBzeit 10, 30 und 100 Minuten)

Radionuklid : Cs-137
Relative Detektoreffektivitat: 23 9

Spezif. Aktivitat Relativer statistischer 2o-Fehler in 9, bei einer MeBzeit von
in Bq-kg™! 6000s 1800s 600s
1000 0,5 1 1,7
500 0,8 1,4 2,4
200 1,2 2,2 3,8
100 1,7 3,2 5,5
50 2,5 4,6 8
20 4,4 8 14
10 7.1 13 22
5 12 22 38
2 27 48 84
1 50 92 >100
Anmerkung zu Tabelle 2
Siehe Tabelle 1
MeBanleitungen Umweltradioaktivitat 1. Lfg./1992 Stand: 1.9.1992
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5 Berechnung der Analysenergebnisse

Die Flichenaktivitit ap, bzw. die spezifische Aktivitit a, des Radionuklids r berechnen
sich nach den Gleichungen 2 und 3 (3, 4):

Y inBgm? @
8, = ———— in Bq'm
’ Qp: * G, - p,
‘Rr in Bq-kg™! 3)
a = n bq - kg
QDr ) GSr ) p'y
Hierin bedeuten:
R, : Nettopeakzihlrate des Radionuklides r in s~ *
Qp: = I;)' : Funktionswert der Detektorresponsefunktion Qp fir die ausgewertete
r Gammalinie des Radionuklids r in m?, d.h. der Quotient zwischen der
Zihlrate im Fotopeak und der am Detektorort vorhandenen Gamma-
fluBdichte @
() : GammafluBdichte in s™! -m~2, d.h. die Zahl der ungestreuten Gamma-
quanten am MeBort, die aus beliebiger Richtung pro Quadratmeter und
Sekunde dort eintreffen.
Gg, = ]il)’ : Geometriefunktion fiir einen Detektor, der in 1 m Hohe iiber dem Boden
Fr angeordnet ist, als dimensionslose Zahl (Gg,) bzw. in kg -m™? (Gg,).
bzw ! e ; i
o Die Geometriefunktion wird definiert als Gammafluf3dichte, bezogen auf
Gg, = T 2 die im Boden pro Quadratmeter bzw. pro kg emittierte Zahl von Gamma-
Sr

quanten.

Lg, = ag, ' p, : Spezifische Emissionsdichte in s™' -m™? (Lg,) bzw. s™' -kg™! (Lg,), d. h.
Ls, =a,-p, die Zahl der Gammaquanten einer Gammalinie des Radionuklides r pro
Sekunde, die auf einem Quadratmeter Boden bzw. pro kg durch radio-
aktiven Zerfall erzeugt werden.

p, : Absolute Emissionswahrscheinlichkeit der gemessenen Gammalinie des
Radionuklides r (dimensionslose Zahl)

Die Detektorresponsefunktion wird durch Kalibrierungsmessungen und die Geometrie-
funktion durch Modellrechnungen ermittelt.

5.1  Detektorresponsefunktion Q,

Die von der y-Energie und der relativen Detektoreffektivitdt abhingige Detektorre-
sponsefunktion Qn(E,)

Qor == @
D —_—
T (Dr
berechnet sich mit der GammafluBdichte @,
A 'p
¢ =1 )
4r-L
Stand: 1.9.1992 MeBanleitungen Umweltradioaktivitat 1. Lfg./1992
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nach Gleichung 6:

QDr (6)

Hierin bedeuten:

A, : Aktivitdt des punktformigen Kalibrierstandards in Bq

R, : Nettopeakzihlrate in s™' der Gammalinie r des Radionuklidstandards

L : Abstand zwischen der punktformigen Standardquelle und dem Detektormittel-
punkt in m

Zur Bestimmung der Energieabhingigkeit von Qp wird ein Kalibrierstandard senk-
recht zur Detektorachse (in Hohe des Detektormittelpunktes) in einem Abstand von
L = (1 £+0,005) m plaziert und die Nettopeakzihlrate R, mit einem statistischen Zahl-
fehler < +3 9/ ermittelt (Abbildung 2). Der bei Abstandsidnderung von + 0,5 cm entste-
hende Kalibrierfehler von ca. 19, ist zu vernachldssigen. Die Kalibrierung sollte im
Energiebereich 80 bis 1500 keV mit einem unabgeschirmten Ge-Detektor und Ba-133-
sowie Eu-152-Punktquellen (Aktivitdit 10 MBq) erfolgen. Beschrankt man sich auf den
Energiebereich 120 bis 1500 keV, so kann auf eine Kalibrierung mit Ba-133 verzichtet
werden. Eine MeBzeit von 5000 Sekunden ist ausreichend, wenn der statistische Zahl-
fehler von R, 39 nicht iberschreiten soll und eine 10 MBg-Punktquelle sowie ein
Detektor mit 10 bis 30 9 relativer Effektivitit fiir die Effektivitdtskalibrierung verwendet
werden. Das Ergebnis ist fiir einen Detektor von 23 9, relativer Nachweiswahrscheinlich-
keit fiir verschiedene y-Energien in Tabelle 3 zusammengestellt.

Die Kalibrierung des Detektors wird in horizontaler Einstrahlungsrichtung vorgenom-
men, da der Hauptteil der bei der In-situ-Gammaspektrometrie von der Oberflache auf
den Detektor treffenden Gammaquanten in nahezu horizontaler Richtung einféllt.

Auf Grund der gewéhlten Einstrahlungsrichtung kann auf eine Kontrolle der Isotropie
der Zihleffektivitit des Detektors verzichtet werden. Der durch eventuelle Anisotropie
bedingte Fehler von <209, ist im Vergleich zu den im Pkt. 6.3 diskutierten Fehlern zu
vernachldssigen.

| Mittelachse des Detektors

Ge-Detektor

\\i\\’é L=1m

Y

Kalibrierstandard
z.B. Eu-152 oder Ba-133

Abb. 2: MeBgeometrie zur Kalibrierung des Ge-Detektors

MeBanleitungen Umweltradioaktivitat 1. Lfg./1992 Stand: 1.9.1992
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Tabelle 3: Detektorresponsefunktion Qp, als Funktion der Gammaenergie fiir einen Ge-Detektor mit 23 9
relativer Nachweiswahrscheinlichkeit

Kalibrierstandards: Ba-123

Eu-152
Cs-137

Radio- Energie der Emissions- Qp
nuklid Gammalinie wahrscheinlichkeit

in keV in % in m?
Ba-133 79,6 2,6 0,00088
Ba-133 81 34,0
Eu-152 122 28,4 0,00137
Eu-152 245 7,5 0,00108
Ba-133 276 7.1 0,000970
Ba-133 303 18,3 0,000896
Ba-133 356 62,3 0,000783
Eu-152 411 2,2 0,000694
Eu-152 4439 2,8 0,000650
Eu-152 444 0,3
Cs-137 662 85,0 0,000464
Eu-152 779 13,0 0,000405
Eu-152 867 4,2 0,000370
Eu-152 964 ] 14,5 0,000338
Eu-152 1112 13,6 0,000300
Eu-152 1408 20,8 0,000245

5.2 Geometriefunktion

Die zur Berechnung der Flichenaktivitit notwendige Geometriefunktion Gy wird bel
einer exponentiellen Vertikalverteilung der Aktivitadtskonzentration im Deponieboden
nach (4, 5, 6) folgendermallen berechnet:

o 0
—-pL-hB> EX, <1+—> u -hy (7)

B

1
Gp = 5 EX, (ng - hp) _eXp<

Uy

Hierin bedeuten:

EX, : Exponentialintegralfunktion 1. Ordnung

i, : linearer Schwiachungskoeffizient fiir Luft in cm™
pg : linearer Schwéchungskoeffizient fiir den Boden in cm™
h, : Hohe des Detektors liber dem Boden in cm

1/a : Relaxationsldnge der Radionuklide im Boden in cm

Fiir den Energiebereich 100 bis 3000 keV, eine Detektorhohe h = 100 cm, die Boden-
dichte p = 0,4; 0,8 und 1,2 g-cm™ 3, die Relaxationsldnge 1/a = 1,3 und 5cm wurde die
Geometriefunktion Gy berechnet und in den Tabellen 4, 5 und 6 angegeben. Zusétzlich
sind fiir den Fall einer frischen Fallout-Kontamination (d.h. 1/a = 0) die Daten der
Geometriefunktion Gy in Tabelle 7 zusammengestellt.

1
1

Da bei Oberflichenkontaminationen von Hausmiilldeponien die Tiefenverteilung der
Aktivitdtskonzentration in der Regel unbekannt ist, sollte bei ausschlieBlich trockener
Deposition eine Relaxationsldnge 1/a = 1 cm und bei feuchter Deposition 1/o0 = 3cm an-

Stand: 1.9.1992 MeBanleitungen Umweltradioaktivitét 1. Lfg./1992
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Tabelle 4: Geometriefunktion Gy zur Berechnung der Flichenaktivitit bei der In-situ-Gammaspektro-
metrie fiir den Energiebereich 100 bis 3000 keV

Dichte :p=04g-cm™3

Relaxationslidnge: 1/o0 = 1,3 und 5¢cm

Energie Geometriefunktion Gy
in keV lzicm i:3cm leCm
o o o
100 1,086 0,759 0,602
150 1,155 0,829 0,672
200 1,205 0,872 0,713
250 1,244 0,907 0,745
300 1,278 0,937 0,773
350 1,306 0,962 0,797
400 1,332 0,986 0,819
450 1,351 1,008 0,840
500 1,372 1,028 0,859
550 1,392 1,047 0,876
600 1,411 1,064 0,893
650 1,428 1,080 0,908
700 1,444 1,095 0,922
750 1,460 1,110 0,936
800 1,474 1,123 0,949
850 1,488 1,136 0,961
900 1,500 1,148 0,973
950 1,513 1,160 0,984
1000 1,525 1,171 0,995
1500 1,621 1,264 1,084
2000 1,694 1,335 1,153
2500 1,752 1,392 1,208
3000 1,801 1,440 1,256

genommen werden. Die Relaxationslidnge 1/ = 1 cm bei trockener Deposition beriick-
sichtigt die Schwichung der Gammastrahlung, die bei alleiniger Oberfldchenkontamina-
tion auf Grund der Rauhigkeit der Deponieoberfliche auftritt. Der Wert 1/o = 3 cm bei
feuchter Deposition ist durch die im Vergleich zum natiirlichen Boden bedeutend hohere
Geschwindigkeit des Eindringens der Radioaktivitit in die Deponie bedingt. Die Haupt-
ursache dafiir ist die «offene» Struktur der Deponieoberfliache. Ein weiterer Grund ist die
kleine spezifische Gesamtoberfliche des Deponiematerials (m? - kg™ 1), die das Adsorp-
tionsvermogen zur Anlagerung der Radionuklide vermindert.

Aus den Tabellen 4 bis 6 folgt, daB die Geometriefunktion und damit die Flichenaktivi-
tat sehr stark von der Relaxationsldnge und der Dichte des Bodens abhingen.

Die zur Berechnung der spezifischen Aktivitdit bendtigte Geometriefunktion Gg wird bei
konstanter Aktivitdtskonzentration im Deponieboden gemi B3

P
Gs = o — EX; (.- hp) ®)
"Hp

berechnet.

MeBanleitungen Umweltradioaktivitit 1. Lfg./1992 Stand: 1.9.1992
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Tabelle 5: Geometriefunktion Gy zur Berechnung der Fliachenaktivitit bei der In-situ-Gammaspektro-
metrie fiir den Energiebereich 100 bis 3000 keV

Dichte :p=0,8g-cm™3

Relaxationslange: 1/a = 1,3 und Scm

Energie Geometriefunktion Gg
in keV izlcm l:3cm 1:5cm
o o o
100 0,874 0,550 0,410
150 0,936 0,602 0,457
200 0,983 0,642 0,493
250 1,020 0,675 0,523
300 1,052 0,703 0,544
350 1,080 0,728 0,566
400 1,105 0,750 0,586
450 1,127 0,770 0,604
500 1,149 0,788 0,620
550 1,169 0,805 0,635
600 1,187 0,821 0,650
650 1,204 0,836 0,663
700 1,219 0,850 0,676
750 1,234 0,863 0,688
800 1,248 0,875 0,699
850 1,262 0,887 0,710
900 1,275 0,899 0,720
950 1,287 0,910 0,730
1000 1,299 0,920 0,740
1500 1,395 1,007 0,821
2000 1,467 1,074 0,883
2500 1,526 1,129 0,935
3000 1,576 1,176 0,979

Hierin bedeuten:

pg : Dichte des Deponiebodens in kg -m ™3

pg : linearer Schwiachungskoeffizient fiir den Deponieboden in m™
EX, : Exponentialintegralfunktion 2. Ordnung

1

Die Geometriefunktion Gg (Funktionswerte siehe Tabelle 8) ist nach Gleichung 8 nur
vom Massenschwiachungskoeffizienten % und nicht von der Dichte des Bodens ab-

hingig. Boden verschiedener Dichte, jedoch gleicher spezifischer Aktivitit, erzeugen
demnach eine identische FluBdichte ungestreuter Gammaquanten. Andererseits fiihrt
ein steigender Feuchtigkeitsgehalt des Bodens auf Grund der konstanten Aktivitatskon-
zentration zur reziprok proportionalen Abnahme der spezifischen Aktivitidt und damit
der GammafluBdichte. '

Stand: 1.9.1992 MeBanleitungen Umweltradioaktivitit 1. Lfg./1992
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Tabelle 6: Geometriefunktion Gy zur Berechnung der Flichenaktivitit bei der In-situ-Gammaspektro-
metrie fiir den Energiebereich 100 bis 3000 keV

Dichte

p=12g-cm”
Relaxationslange: 1/o0 = 1,3 und 5cm

3

Energie Geometriefunktion Gy
in keV — =1cm — =3cm — =5cm
o o o
100 0,759 0,437 0,309
150 0,829 0,498 0,358
200 0,872 0,532 0,386
250 0,907 0,559 0,409
300 0,937 0,583 0,429
350 0,962 0,603 0,447
400 0,986 0,622 0,462
450 1,008 0,640 0,478
500 1,028 0,657 0,492
550 1,047 0,673 0,506
600 1,064 0,688 0,519
650 1,080 0,702 0,531
700 1,095 0,715 0,542
750 1,110 0,727 0,553
800 1,123 0,739 0,563
850 1,136 0,750 0,573
900 1,148 0,761 0,583
950 1,160 0,771 0,592
1000 1,171 0,781 0,600
1500 1,264 0,864 0,674
2000 1,335 0,928 0,732
2500 1,392 0,981 0,780
3000 1,440 1,027 0,822

Tabelle 7: Geometriefunktion Gy zur Berechnung der Flichenaktivitit bei der In-situ-Gammaspektro-

metrie fir den Energiebereich 100 bis 3000 keV und die Relaxationslinge 1/o = 0

Energie Gg Energie Gg
in keV in keV

100 1,68 700 2,03
150 1,75 750 2,05
200 1,79 800 2,06
250 1,83 850 2,08
300 1,86 900 2,09
350 1,88 950 2,10
400 1,91 1000 2,11
450 1,93 1500 2,21
500 1,96 2000 2,29
550 1,98 2500 2,34
600 2,00 3000 2,39
650 2,01
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Tabelle 8: Geometriefunktion Gg zur Berechnung der spezifischen Aktivitit bei der In-situ-Gammaspek-
trometrie fiir den Energiebereich 100 bis 3000 keV

Energie Gg Energie Gg
in keV in kg -m™?2 in keV inkg-m~?
100 27,6 700 63,2
150 33,0 750 65,4
200 36,9 800 67,9
250 40,3 850 69,7
300 431 900 71,7
350 45,8 950 73,7
400 48,4 1000 75,7
450 51,0 1500 92,9
500 53,5 2000 107,5
550 56,0 2500 120,5
600 58,5 3000 132,5
650 60,9

5.3  Berechnungsbeispiel

5.3.1 Berechnung der Flichenaktivitit

Die Deponieoberfliche ist mit Cs-137 kontaminiert. Mit einem 23 %-Ge-Detektor wird
in einer MeBhohe von hj, = 1 m die Kontamination quantitativ bestimmt.

MeBzeit: t, =1800s
Nettozéhlrate: R, =0,694s""!
Dichte des Deponiematerials: p =08g-cm?
Funktionswert der Detektorresponsefunktion bei E = 662 keV

gemiB Tab. 3: Qp, = 0,000464 m*
Funktionswert der Geometriefunktion Gy, fiir p = 0,8 g-cm ™3

und E = 662 keV gemiB Tab. 5: Gg, = 0,835
Absolute Emissionswahrscheinlichkeit: p, =085

Hieraus folgt fiir die Cs-137-Flidchenaktivitit:

R

Qp: "G, ‘b,

0,694
0,000464 - 0,835 - 0,85
ap = 2110Bq-m 2

aF:

dp =

5.3.2 Berechnung der spezifischen Aktivit:it

Die Deponie ist homogen mit Cs-137 kontaminiert. Die in-situ-Messung erfolgt mit
einem 23 % -Ge-Detektor.
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MeBzeit: t, =1800s
Nettozéhlrate: ' R, =0,833s7!
Funktionswert der Detektorresponsefunktion bei E = 662 keV

gemdf Tab. 3: Qp, = 0,000464 m*
Funktionswert der Geometriefunktion Gg fiir E = 662 keV

gemiB Tab. 8: G, = 61,4kg-m™?
Absolute Emissionswahrscheinlichkeit: p, =085

Hieraus folgt die spezifische Aktivitidt von Cs-137 des Deponiematerials:

R

P S
Qp: " G, ‘P,
0.8
= 0,000464-61.4-0.85
a= 34,4Bq-kg !

6 Nachweisgrenzen des Verfahrens

6.1  Untere Nachweisgrenze

Die untere Nachweisgrenze der In-situ-Gammaspektrometrie hiingt von folgenden Para-
metern ab:

— Untergrundzihlrate des betrachteten Peaks (abhédngig von der spezifischen Aktivitit
hoherenergetischer, kiinstlicher und natiirlicher Radionuklide, die in der Deponie
enthalten sind)

— Relative Effektivitit und Energicauflosungsvermogen des Ge-Detektors

— MeBzeit

— Eindringtiefe der Radionuklide in den Deponieboden

— Dichte des Deponiebodens

Die nuklidspezifische minimal nachweisbare Flichenaktivitiit g... bzw. spezifische Akti-
vitdt g_berechnen sich unter Beriicksichtigung der Gleichung 2.16 im Kapitel IV.5 dieser
MeBanleitungen nach den Gleichungen 9 und 10:

: /%'R‘) n Bg-m™* ©)
= m ‘m
gFr QDr . GFr . py tm q
2b-R
g = k \/ ° in Bq-kg! (10)
QDr ’ GSr ’ py tm

Hierin bedeuten die zusitzlichen GroBen:

k ki, +ki_;=4,65

Qp, : Funktionswert der Detektorresponsefunktion Q fiir die Gammalinie r in m? (vgl.
Pkt.5.1)

Gg, : Funktionswert der Geometriefunktion Gy bzw. Gy fiir die Gammalinie r als

Gg, dimensionslose Zahl bzw. in kg -m~ 2 (vgl. Pkt. 5.2)

MeBanleitungen Umweltradioaktivitit 1. Lfg./1992 Stand: 1.9.1992
© Gustav Fischer Verlag - Stuttgart - Jena



H-IS-SPEKT-RESAB-01-13

Fiir einen Ge-Detektor mit der relativen Effektivitdt von 23 9, wurden nach den Glei-
chungen 9 und 10 die minimal nachweisbaren Oberflichenaktivititen in Bq-m~? (Re-
laxationsldnge 1/o = 3 cm) und die minimal nachweisbaren spezifischen Aktivititen in
Bq-kg™! berechnet und in den Tabellen 9 und 10 zusammengestellt. Zugrunde gelegt
wurde ein Deponieboden, der mit folgenden natiirlichen Radionukliden kontaminiert
ist:

K-40 400Bq-kg!
Ra-226 und seine Zerfallsprodukte 15Bq-kg™!
Th-232 und seine Zerfallsprodukte 20 Bq-kg™*

Die berechneten Nachweisgrenzen gelten nur fiir das jeweils angegebene Einzelnuklid,
d.h. bei Abwesenheit anderer kiinstlicher Radionuklide. Treten neben dem betrachteten
Radionuklid noch weitere Nuklide auf, die hoherenergetische Gammalinien aufweisen,
so wird der Untergrund durch die Uberlagerung mehrerer Comptonkontinua erhdht.
Geméil den Gleichungen 9 und 10 steigen dadurch die Nachweisgrenzen mit der Wurzel
der Untergrundzéhlrate R an.

Tabelle 9: Minimal nachweisbare Flachenaktivititen fiir auf dem Boden abgelagerte kiinstliche Radio-
nuklide bei der In-situ-Gammaspektrometrie auf Hausmiilldeponien

Relative Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektors: 23 %,

Energicauflosungsvermogen des Detektors : 2keV bei 1,33 MeV
Bodendichte :0,8g-cm™?
Relaxationsldange :3cm
Nuklid Energie Emissions- Minimal nachweisbare Fldchenaktivitét
in keV wahrschein- in Bq - m~? bei einer MeBzeit von
lichkeit in %, 6000s 1800s 600 s
Cr-51 320 9.8 590 1080 1870
Mn-54 835 100 44 80 140
Fe-59 1099 56,1 82 150 260
Co-57 122 85,6 110 200 350
Co-58 811 99,5 43 79 137
Co-60 1173 99,9 48 88 151
Zn-65 1116 50,4 92 170 290
Zr-95 757 54,3 82 150 260
Nb-95 766 99.8 45 82 140
Ru-103 497 90,9 62 110 200
Ru-106 622 10 490 900 1600
Ag-110m 885 73,4 60 110 190
Sb-124 1691 47,5 58 105 185
Sb-125 428 29.4 210 390 660
Te-123m 159 84 80 145 250
[-131 364 81,6 68 125 215
Cs-134 796 85,4 50 92 160
Cs-137 662 85 52 96 166
Ba-140 537 24,4 220 410 700
La-140 1596 95,4 28 51 89
Ce-141 145 48,9 175 320 550
Ce-144 133 1,1 830 1500 2600

Anmerkung zu Tabelle 9
Siehe Tabelle 1
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Tabelle 10: Minimal nachweisbare spezifische Aktivitit fiir kiinstliche Radionuklide bei der In-situ-Gam-
maspektrometrie auf Hausmiilldeponien

-Relative Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektors: 23 %

Energieauflosungsvermogen des Detektors : 2keV bei 1,33 MeV
Nuklid Energie Emissions- Minimal nachweisbare spezif. Aktivitit
keV wahrschein- in Bq-m~ 2 bei einer MeBzeit von
lichkeit in %, 6000s 1800's 600s
Cr-51 320 9,8 9,5 17 30
Mn-54 835 100 0,56 1 1,8
Fe-59 1099 56,1 1 1,8 3.1
Co-57 122 85,6 2,1 3.9 6,8
Co-58 811 99,5 0,56 1,0 1,8
Co-60 1173 99,9 0,56 1,0 1,8
Zn-65 1116 50,4 1.1 2 3,4
Zr-95 757 54,3 1,1 2 3,4
Nb-95 766 99.8 0,58 1,1 1,8
Ru-103 497 90,9 0,92 1,7 259
Ru-106 622 10 6,8 12 22
Ag-110m 885 73,4 0,8 1,4 2,4
Sb-124 1691 47,5 0,6 1,1 1,9
Sb-125 428 29,4 3,3 5,9 10
Te-123m 159 84 1,5 2,7 4,6
1-131 364 81,6 1,1 2 3.4
Cs-134 796 85,4 0,65 1,2 2,1
Cs-137 662 85 0,71 1,3 2,3
Ba-140 537 24,4 3.2 5,8 10
La-140 1596 95,4 0,3 0,55 0,9
Ce-141 145 48,9 3,2 5,9 10
Ce-144 133 11,1 15 28 50

Anmerkung zu Tabelle 10
Siehe Tabelle 1

6.2  Obere Nachweisgrenze

Die obere Nachweisgrenze, d. h. die maximal nachweisbare Flichenaktivitit bzw. spezi-
fische Aktivitét, wird in erster Linie durch die maximale Impulsrate, die der Vorverstir-
ker, Hauptverstirker und der ADC des Vielkanalanalysators verarbeiten kann, sowie
durch die relative Effektivitit des Detektors und die Radionukliddaten (Anzahl der
Gammalinien pro Zerfall, Energie und Emissionswahrscheinlichkeit der Gammalinien)
bestimmt. Bei einem handelsiiblichen Vielkanalanalysator mit einem 100 MHz-Wil-
kinson-ADC wird die maximale Impulsrate durch den KonversionprozeB im ADC
begrenzt. Die Maximalzahl der Impulse liegt bei einer Totzeit von 50 %, bei ca. 20000
pro Sekunde. Daraus folgt fiir eine Cs-137-Oberflichenkontamination (1/o = 3 cm) eine
maximal nachweisbare Flachenaktivitdt von 10MBq -m™ 2. Dies entspricht einer Orts-
dosisleistung von 15pGy -h™!. Zugrunde gelegt wurde ein Ge-Detektor mit 23 % rela-
tiver Effektivitit.

Die maximal nachweisbare Cs-137-Aktivitit nimmt ab, wenn in der Deponie weitere
Gammastrahlung emittierende Radionuklide auftreten.
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6.3  Genauigkeit

Der Gesamtfehler der Methode setzt sich aus den statistischen und systematischen
Finzelfehlern der in die Aktivitdtsberechnung eingehenden Groflen R, (Peakzéhlrate),
Qp (Detektorresponsefunktion) und Gy bzw. Gg (Geometrlefunktmn) gemaB den Gln.
(4) und (5) zusammen.

Der statistische Zahlfehler der Peakzéhlrate R, hingt von der Flachenaktivitit bzw. der
spezifischen Aktivitiat der Deponie, der MeBzeit, dem zu bestimmenden Radionuklid und
der relativen Effektivitit des Detektors ab. Fiir MeBzeiten von 10 bis 100 Minuten und
die Cs-137-Aktivitdtsbereiche 0,05 bis 50kBq-m~2 bzw. 12 bis 1000 Bq - kg~ ! ergeben
sich die in den Tabellen 1 und 2 zusammengestellten Zihlfehler.

Der Einzelfehler der Detektorresponsefunktion betrdgt < +5, da hier nur der statisti-
sche Fehler bei der Kalibrierung und Fehler der verwendeten Radionuklidstandards
sowie der Kalibriergeometrie eingehen.

Der grofite Beitrag zum Gesamtfehler ergibt sich daraus, daf3

1. die Modellannahmen zwar erfiillt, jedoch die zur Beschreibung des Geometriemodells
benotigten Parameter fehlerbehaftet oder unbekannt sind und deshalb auf der Basis
von Annahmen nur ndherungsweise abgeschitzt werden konnen oder

2. die Voraussetzungen fiir die Anwendung des Berechnungsmodells (z. B. exponentielle
oder konstante Vertikalverteilung der Aktivitdtskonzentration, radiale Konstanz der
Flachen- oder spezifischen Aktivitit) nicht exakt erfiillt sind.

Zu1.:

Bei Variation der in das Rechenverfahren eingehenden Parameter
— Dichte des Deponiematerials

— Feuchtigkeitsgehalt

— Eindringtiefe der Radionuklide (Relaxationsldnge)

— Rauhigkeit der Deponieoberfldche

ergeben sich fiir die Bestimmung der Flichenaktivitidt und der spezifischen Aktivitit die
in der Tabelle 11 zusammengestellten Fehler. Ausgegangen wurde von einer mittleren
Dichte an der Deponieoberfliche von 0,80 g-cm ™2 und der Annahme, daB im Fall der
Oberflichenkontamination die Aktivitdtskonzentration mit der Tiefe exponentiell ge-
maB 1/o0 = 3 cm abnimmt.

Jede vom angenommenen Wert des Modellparameters auftretende Abweichung verdn-
dert die Schwichung der Gammastrahlung und damit die Geometriefunktion Gg. Die
grofiten Fehler ergeben sich bei Abweichungen der Dichte und der Relaxationsldnge.
Liegt beispielsweise eine Relaxationsldnge 1/o = 1 ¢cm vor, obwohl 1/a0 = 3 cm angenom-
men wurde, so wird die Flachenaktivitidt um + 609, gegeniiber dem tatsdchlichen Wert
iberschitzt (100 keV-Gammalinie). Eine Unterschitzung um —26 9] ergibt sich, wenn
die Relaxationslinge 1/a = 5cm betrigt.

Aus der Gegeniiberstellung der Fehler in Tabelle 11 ergibt sich, daB bei der Bestimmung
der Oberfldchenaktivitit erheblich groBere Fehler auftreten als bei der Bestimmung der

spezifischen Aktivitdt, wenn von einer konstanten Aktivititskonzentration ausgegangen
werden kann.

Zu?2.:
In den Féllen, in denen die Voraussetzungen fiir die Anwendung des Berechnungs-
modells nicht erfiillt sind, muB3 mit erheblich groBeren Fehlern gerechnet werden. Das
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Tabelle 11: Einzelfehler bei der In-situ-Messung der Fliachenaktivitit und spezifischer Aktivitit auf Haus-
miilldeponien bei Variation der Modellparameter

Modellparameter Relativer Fehler in 9 bei der Bestimmung der
Flachenaktivitit Spezif. Aktivitdt

Dichte: (0,8 + 0,4)g-cm™3

100 keV —209% | +38Y%, -
1000 keV —15% [ +27% —
Bodenfeuchtigkeit: +109%, <+5% +109%
Oberflidchenrauhigkeit: 1/o = (3 +1)cm
100 keV —15% [ +25% —
1000 keV —119% /+18Y%, —
Relaxationslidnge: 1/ = (3 +2)cm
100 keV —269% | +609, —
1000 keV —20% | +409, —

trifft beispielsweise dann zu, wenn eine frische Kontamination durch starke Regenfille in
tiefere Deponieschichten gespiilt wird und die Aktivitdtskonzentration dort wesentlich
hoher als an der Oberflache ist. Durch die Schwiachung der Gammastrahlung in der
inaktiven Deckschicht wird eine zu niedrige Flachenaktivitidt vorgetduscht.

Eine Unterschitzung der Kontamination ergibt sich auch dann, wenn die Flachenaktivi-
tit in der unmittelbaren Umgebung des Detektors erheblich niedriger als in den dulleren
Bereichen der «Sichtweite» des Detektors ist. Der durch derartige Inhomogenititen
bedingte relative Fehler kann Werte von 100 9 erreichen und tiberschreiten.

7 Verzeichnis der erforderlichen Gerite

Tragbarer Ge-Detektor mit einer relativen Detektoreffektivitat von ca. 10 9]
MeBgestell (hohenverstellbar)

— Batteriegespeister tragbarer Vielkanalanalysator (>2000 Kanile) oder sonstige mo-
bile MeB- und Auswerteelektronik zur Aufnahme und quantitativen Auswertung von
Gamma-Spektren

Punktformige 0,4 MBqg-Kalibrierquellen (Eu-152, Ba-133)

25-1-Dewargefil3
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Zusitzliche GroBenbezeichnungen

Symbol Erklarung Einheit
Qp Detektorresponsefunktion m?

Gg Geometriefunktion zur Bestimmung der Flachenaktivitit

Gg Geometriefunktion zur Bestimmung der spezifischen Aktivitit  kg-m™?
é Relaxationsldange cm

) GammafluBdichte sT'-m~?
L Abstand zwischen der Standardquelle und dem Detektormittel-

punkt bei der Kalibrierung des In-situ-Gammadetektors

hy Hohe des Ge-Detektors iiber dem Boden m

i linearer Schwichungskoeffizient fiir Luft cm

Hg linearer Schwichungskoeffizient fiir den Boden cm
"EX, Exponentialintegralfunktion 1. Ordnung

EX, Exponentialintegralfunktion 2. Ordnung
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