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©  Wie viele Peaks darf es sein?
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Themen

« Uran-Radium Zerfallsreihe

* Uran-Actinium Zerfallsreihe

* Thorium Zerfallsreihe

« K-40

* Messstrategie

» Radondichte Messgeometrien

« Optimierung der Auswerteprozedur

Gamma-Energien und Emissionsintensitaten:
http://Inhb.fr/Laraweb/index.php (Stand 05.12.2024)
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@  Uran-Radium Zerfallsreihe

5 V ‘ 7 ‘ Th-234 U-238
Uran/Radium A=4n+2 sura | etm asi0ns

Pa-

Ra-226 Th-230 U-234
1600 a — 75108 | #—— 2510°a

Pb-206 Po-210
stabil 4 | 1384 d

Langerlebige Nuklide ggf. nicht im radioaktiven Gleichgewicht
Th-230, Ra-226, Pb-210

Radontochter Pb-214, Bi-214 sehr wertvoll: Probe radondicht

einschweissen
Graphik Zerfallsreihe: Schkade, Heckel, Wershofen 2018
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¥ Bestimmung des Pb-214, Bi-214,
Ra-226

Eingewachsene Radontochter Pb-214 und Bi-214 (Kaskadenkorrektur!)
erreichen im rad. Gleichgewicht dieselbe Aktivitat wie Ra-226

Bi-214 3.52E+02
Pb-214 3 53EH2 D A
Ra-226 I03EHD2
U-235 1.60E+D]

Ra-226: gemeinsame Linie mit U-235 bei 186 keV, Software kann
das Verhaltnis oft nicht korrekt auflosen = beide A falsch

Korrektur Ra-226 / U-235 (Annahme naturliches U-Isotopenverhaltnis):
1. Setze ARra226) = App-214, Bi214)

2. Subtrahiere die Aktivitatsdifferenz von A ,35: 49.5 Bq / 16 = 3.09 Bq
3. Damit korrigiert sich die A ;35 16.0 Bq —3.09 Bq = 12.9 Bq

4. Bei nat. Isotopenverhaltnis: A 35 12.9 Bq x 21.7 = 280 Bq
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Bestimmung des Th-234

Th-234 (T,,, 24.1 T): in ungestorten Proben naturlicher Herkunft im
radioaktiven Gleichgewicht mit U-238

63.3 keV /3.75% interferiert durch Th-232 (63.811 keV / 0.259%)

83.31 keV /0.061% stark interferiert, nicht verwenden, schwach
92.38 keV / 2.18%

92.8 keV /2.15% als 92.6 keV mit 4.33% = nicht verwenden
112.81 keV / 0.215% schwach

Starke Matrixabhangigkeit!
Ra-228 (4.1%)
Th-234 U-235 (5.76%)
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U  Bestimmung des Pa-234m

Pa-234m (T, 1.2 min): im Gleichgewicht mit Th-234 aber nur schwache y

98.44 keV 0.3412% (X-Ray von U-238 im Gleichgewicht)
766.361 keV 0.323% (und Pb-214 0.053%) = nicht verwenden
1001.026 keV  0.847%

Schlechtere Nachweisgrenze als Th-234 aufgrund geringerer Intensitat
Weniger Matrixabhangigkeit

Ac-228 (1.26%) 766.4 keV: Pb-214 zu korrigieren

nnnnn /

n Pa-234m | % / 514 (0.053%) fEBi--21ﬁ(4.892%)
", LY J TPazaim ||
. .Ra-223 (2.72%) Bl
~N
[ _ : -9
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Bestimmung des U-238

|dealerweise: die Linien von Pa-234m bei 1001.026 keV und 98.44 keV
auswerten

Die mittlere, gewichtete Aktivitat von Th-234 (hohere Matrixabhangigkeit,
grossere Unsicherheit, aber tiefere NWG):

63.3 keV (Linienaktivitat fur Ac-228 korrigieren)
112.81 keV (schwach, sonst nur 63.3 keV verwenden)

Vergleich mit der aus den Radontochtern Pb-214 und Bi-214
hochgerechneten U235- bzw. U-238-Aktivitat

Pa-234m: 1001.026 keV enthalt auch Ac-228 (Faktor 157)
Th-234: 63.3 keV enthalt auch Th-232 (Faktor 14.5)
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Bestimmung des Pb-210

Bestimmung der Linie bei 46.539 keV (4.252%)

- Matrixeffekte sind zu bertcksichtigen

- A(Pb-210) 2 A(Bi-214)
- idealerweise BEGe Detektoren verwenden

- Geeignete Messgeometrie (flach, grosser Durchmesser)

Schlechte Geometrie Gute Geometrie |

- hohe Selbstabsorption - geringe Selbstabsorption

- kleiner Durchmesser - grosser Durchmesser
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@  Uran-Actinium Zerfallsreihe

Uran/Actinium A=4n+3

Bi-215 At-219 Fr-223
7.4 min t—— | 56 @ | 22 min -—
7% 0.2 % 14%
F 3% r|me%
\‘ \‘ ]
Pb-211 Po-215 ~ |Rn-219 Ra-223 Th-227
361 min | @18 ms —— 3085 t— 114 d — | 187¢
3 \ F 2394 '=\-
T-207 Bi-211 AL-215
48 min W | 215min — |~ 100 us
9072 %
r 022 %

Pb-207 Po-211
stabil ——— 0528

Wenig verwertbare y-Emitter in dieser Zerfallsreihe:

U-235

Weitere: Pa-231, Th-227, Ra-223, Rn-219 = eher bei Uranproben

Graphik Zerfallsreihe: Schkade, Heckel, Wershofen 2018
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Bestimmung des U-235

U-235  93.351 keV
143.767 keV
163.356 keV
185.72 keV
205.316 keV

1

5.76%
0.94%
5.08%

57.0%

5.02%

= interferiert von Ra-228, Th-234
= oftmals kaskadenbelastet

= gut, sorgfaltiger Peak Fit

= Wenn A g, 2,6y bekannt

= Kk(I)eine Summationslinie bei 204

Berechnen der A ;35 aus der Linie 186 keV, wenn A g, »,6) bekannt

Ra-228 (4.1%)

Th-234 U-235 (5

76%)

11800

-\

S 4
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Thorium Zerfallsreihe

Ra-228 Th-232
Thorium A=4n s8a | e 1410°a
| ' | Ac-228
6,13 h

Th-232: y bei 63.811 keV (0.259%) = Th-234: y bei 63.3 keV (3.75%)
Th-232 nur rechnerisch

A bestimmbar mit y

Th-234
N Th-232 = Linie 63.811 keV / 0.259% fur Ac-
~ 228 in die Nuklidbibliothek
aufnehmen
Graphik Zerfallsreihe: Schkade, Heckel, Wershofen 2018
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Bestimmung des Ac-228

Ac-228 0.99 577 *@ 04% 8.93E+01 129 % ohne
. 89.9 *@ 25% 239E+02 29.7% 1.000

M Einfach und robust dank zahllosery =3 s 200002 286% Lo0g
995 *@ 12% 1.22E+02 109% 0.800

105.5 *@ 1.5% 8.81E+01 28.5% 1.000

. 108.9 *@ 04% 1.02E+02 28.6% 1.000

Key: 338.32, 911.196, 968.96 keV 130G 25% prae 105% e

153.9 *@ 07% 1.84E+02 10.5% 0.896

1994 *@ 0.3% 1.20E+02 18.5% ohne

2092 *@ 3.9% 1L.19E+02 8.8 % 0.940

2702 *@ 3.5% 1.04E+02 93% 0918

. 328.0 *@ 3.0% 1.32E+02 8.6 % 0917
Aber. 3323 *@ 03% 1.29E+02 189 % ohne
3383 * 114% 1.31E+02 83% 0.988

3409 *@ 04% 1.04E+02 113% ohne

' 4094 *@ 20% 1.30E+02 7.7% 0.868

KaS kad en kO rre ktu I 463.0 *@ 44% 1.45E+02 9.1% 0.848
5089 (@ 05% 0.969

562.5 *@ 08% 1.30E+02 82% 0.991

1 1IN 1 1 ? 1 1 7 @ 4 60E+03 148 % 0.864
Interferierende Linien in die NuklidbibliothgK:auftiehmen!;:.: o
7722 *@ 1.5 % 1.30E+02 75% 0.864

0/ Th 232 782.1 *@ 0.5% 1.42E+02 11.4% 0.940

6381 1 keV / O 259 (o] (VOn = 794.9 *@ 43% 1.29E+02 67% 0.872

8304 *@ 0.6% 1.20E+02 146 % 0.865

93351 keV / 4 1 % (Von Ra_228) 835.7 *@ 1.7% 1.22E402 71% 0.913

8403 *@ 09% 1.80E+02 74% 0.873

99 O k V / 1 260 9042 *@ 07% 1.O1E+02 135% 0.962

5 5 e . A) 9112 * 262 % 1.31E+02 55% 0.978

958.5 *@ 02% 1.33E+02 20.1% frei

1 00068 kev / 00054% 964.7 *@ 49% 1.40E+02 5.6% 0.956
9689 * 159% 1.32E+02 53% 0.978

0 11106 *@ 03% 1.56E+02 150% 1319

1 459 1 31 kev / 087 A‘) 1247.1 *@ 0.5% 1.07E+02 103 % 0.866
1459.1 *@ 08% 7.20E+00 142.1 % 0.962

1495.9 *@ 09% 1.28E+02 67% 0.962

1501.5 *@ 05% 1.39E+02 8.0% 0.962

1580.5 *@ 06% 1.29E+02 9.5% frei

15882 *@ 3.0% 1.34E+02 58% 1.005

1625.0 *@ 02% 1.37E+02 127% 1.068

1630.6 *@ 1.5% 1.46E+02 6.1% 1.006

163822 *@ 04% 1.33E+02 99% frei
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Bestimmung des Pbh-212, Bi-212,
T1-208

Rn-220 «Thoron» T,,, 55.8s = verbleibt = vollstandig in der Probe

= Thorontochter im radioaktiven Gleichgewicht nach wenigen Min.

Pb-212 robust

Bi-212 (Kaskadenkorrektur!) robust, weniger matrixabhangig

T1-208 robust...
35.8% vy, Rest 3

= Effizienzkalibration fur 2614.5 keV
berucksichtigen
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Bestimmung des K-40

K-40 ist zu 0.0117% im naturlichen Isotopengemisch enthalten
Ak, = 31.6 Ba/g

Hauptquelle des Ar in der Atmosphare

B”, € 40
1460.82 keV / 10.55% e Ko
Untergrund beeinflusst NWG stark &
(keV) & 10.55
Ac-228: 1459.131 keV / 0.87% s £
Probe enthalt Th-232: Peak nicht zur +_‘I§Ar
Formkalibrierung verwenden e
% ! N ;
o/
o )
_
. Ac-228 = ¢ ¥
| —Dﬂmmmmuq&mw% i PR T , Ta . mfpg" E % LT
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U  Messstrategie

Messplatz

- Abstand zu Baumaterialien (Raummitte)

- Wenig kosmische Strahlung (tiefe Lage / Myon-Gate Detektor)

- Schwankungen des Rn-Untergrunds minimieren (Spulung durch
verdampfendes LN2)

Messgeometrie

- Radondicht

- Kein Totvolumen

- BEGe- oder LEGe-Detektoren (broad energy / low energy)

- Flache Form, Durchmesser = zum Detektordurchmesser

- Messung mit Distanzer verringert Summationslinien und kollimiert
- Gute Modellierung der Matrix

Vergleichsmessungen

- Radiochemische Bestimmung der Uranwerte

Bundesamt fiir Bevolkerungsschutz BABS Varda Furrer 16
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Radondichte Messgeometrie

Kein Totvolumen in Behalter und Folie

Verformung des Behalters durch Vakuumieren berucksichtigen

Bodenproben retendieren Rn teilweise
Rad. Gleichgewicht mit Ra-226 nach max. 7xT, gy = 27 T.

Bundesamt fiir Bevolkerungsschutz BABS Varda Furrer 17
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¥  Auswerteprozedur optimieren

Viele Peaks, Multipletts korrekt auflosen

- Prazise Energie- und Formkalibration des Detektors

- Peaksuche nach Halbwertsbreite und nicht nach Kanalen

- Schmales ROI Kontinuum

- Mit Gauss-Fit arbeiten und nicht mit Integration von Kanalen
- Sorgfaltiger Peak-Fit aller Peaks, Multipletts auflosen

- Kaskadenkorrektur

Nuklidbibliothek

- Nicht in der Probe enthaltene Nuklide aus Bibliothek entfernen

- Enthalt interferierende Linien (z.B. Ac-228 @ 1000.68, 1459.131 keV)

- Starke, aber ungeeignete Linien nicht nur «nicht bertcksichtigeny,
sondern aus der Bibliothek entfernen, sie wurden sonst immer noch
die statistische Resultatunsicherheit verbessern (z.B. U-235 bei
143.767 keV)

- T4, kurzlebiger Nuklide := T,,, des langlebigen Mutternuklids

Bundesamt fiir Bevolkerungsschutz BABS Varda Furrer 18
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Hilfreiches

Gammaspektrometrische Bestimmung der Aktivitaten natirlicher Radionuklide,
U.-K. Schkade, A. Heckel, H. Wershofen, Bundesamt fur Strahlenschutz,
Physikalisch-Technische Bundesanstalt, Juni 2018, ISSN 1865-8725

http://www.bmuv.de/fileadmin/Daten BMU/Download PDF/Strahlenschutz/strlsch
messungen gamma natrad bf.pdf

= Mehr Information zur U-235 Zerfallsreihe, Liste der Gammalinien nach Energie,
Zerfallsreihe und Stornukliden.
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Details Analysensequenz

(Genie2000 / APEX)

1. Peak-Suche — VMS Standard Peak-Suche

E Parameter fir VM5 Standard Peaksuche

Peakzuche Startkanal; ]
Peaksuche Endkanal: 819z

b aximale &nzahl von [terationen ;|10

Empfindlichkeit der Peaksuche @ |3.00

Ermpfindlichkeit fur Gauss-Form:  |10.00

v Fu/HM basierende Zuriickweisg. Werh, fur PwHM- Zurickweiza:  |0.80

[ Fitte Einzelinien W Zeige RO [ Signifikanztest
[v Berutze feste Pw/HM [
ok | abbuch | Hite |

Aktuelle Schritte

Peal-5uche - YM5 Standard Peak-Suc
Peak-Suche - 2te Ableitung
Peak-Flache - SummeMicht-Lin. LSO F
Interaktiver Peak Fit - Standard
Flachenkomekiur - Std. Ug. Abzug
Effizienzkomektur - Standard

Mullid- Identifikation - vorlaufige HID
MHuklid- [dentifik.ation - KID mit Interf. Ko
Machwweizgrenzen - Currie MW

% HID Machbehandiung - LACE
MITT Marhhekbandhimn - Sk anktrnodl
£ >

L

FWHM-basierte Peaksuche

Prazise Energie- und Formkalibration
erforderlich!

Lost Multipletts besser auf

«Non-Peaks» mit abweichender FWHM
werden unterdruckt

2. Peak-Suche — 2te Ableitung

E Peak-5uche mit 2. Ableitung - Einstellung X
Suchberzich
Startkanal: lhi Endkanal: IW
Signifik anzschwelle W
Toleranz: 1.00 FudHb

[+ Resultate anhdngen
-

™ Energie * Py/HM

o]

Abbruch | Hilfe |

[P

Die zweite Peaksuche findet ggf.
zusatzliche Peaks die bei der
Standardpeaksuche nicht
gefunden wurden und fugt diese
hinzu

Bundesamt fiir Bevolkerungsschutz BABS
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Details Analysensequenz

3. Peak-Flache — Summe / nicht linearer LSQ Fit

E Summe / nicht linearer L5C Fit - Einstellungen

Feak-Flache Bereich

Startkanal: ||'I

Endk.anal: |55535
K.ontinuim: 2 K.anale

(+ Fanile O PywdHM

FK.ontinuum-Funktion | Step j

Fesiduum Suche

[ Suche durchfiihren  Schwelle; 4.00

kirirnum Abstand [PaHE ]

ROl Grenzenbeztimmung

[ 95% Signifik anztest

v Benutze feste Pw'HM

lv Benutze feste T ail-Parameter
[ Fitte Einzellinien

v ROlz anzeigen

v enwerfe Peaks mit Flaches=0
v Ben DOECAR Regeln

|'I.DEI

Mam. Anz. Pw'HM sz z2wizchen Peaks: | 4.00

Max. Anz. PwHM s fur linke Grenze: |1.4

Max. &nz. FwHMs fii rechte Grenze: |1.4

[+ Berutze feste ROI-Grenzen

oK Abbruch | Hilfe |

Schmales Kontinuum
(beim interaktiven Peak-Fit
ggf. individuell sogar auf 1
Kanal reduzieren)

KEIN Einzellinien-Fit

FWHM-basierender Gaussfit
(Peakform kann vom
Spektrum abweichen, die
Flache ist jedoch korrekt)
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Details Analysensequenz

4. Interaktiver Peak Fit - Standard

7| Filtereinstellungen x

Peakbereichs Filker
D arztellungzskaliernag:

v Keine Filer -

[ Erergie: lﬂi kel

[ Muklid: | ROlz im YKA-Fenster zeigen
[ Chi-Quadrat; 0

™ B Verhaltnis: liﬂ Muklidbibliathek:

[ Multipletts | j

[ ok ] Abbruch|

Hilfe |

[ cettia

5. Flachenkorrektur — Std- Ug. Abzug

E Einstellungen far Standarduntergrundabzug x

[Intergrundabzug
WV Ja Urterg. Datei: | Wiahlen...
| Ben. gespeicherten Untergrund
Taleranz: 100 FuHM [ 95% Signifikanztest
" Erergie ™ PwHM I
oK Abbruch | Hife | |

Falls schwache Peaks nicht
gefunden wurden (vgl. die
Linienaktivitaten im Bericht),
die Region im interaktiven
Peak-Fit manuell via Filter >
Energie > ... keV ansteuern

Aktuellen Untergrund wahlen

Bei grossen Wasserproben
einen Untergrund mit
kompletter Geometrie
aufnehmen
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Details Analysensequenz

6. Effizienzkorrektur — Standard

E Einstellungen Effizienzkorrektur >

Effizienzkalib.-Typ: Interpalated

0K, Abbruch | Hife | | 5

7. Nuklid-ldentifikation — vorlaufige NID

E Varliufige MID Analyse - Einstellungen

Toleranz: | 1.00 FPHM 7 Energie ™ PwHM

MID-

[ benutze die gespeicherte Bibliothel:
-

ak. Abbruch Hilfe

Interpolierte Effizienzkalibration durchflihren

Bibliothek: |'\"«S RAv-aF=-21 A pexR ooth D efaulthLibranLIB_Gak W 3hlen

Viele Energiestutzpunkte verwenden,
speziell bei tiefen keV bis klar Uber das
Effizienzmaximum

Unsicherheit kann nur bei interpolierter
Effizienzkalibration fur jede
Gammaenergie korrekt berechnet
werden

Die Nuklidbibliothek fur
vorlaufige NID sollte nur
zusatzliche Nuklide
enthalten, die nicht bereits in
der definitiven
Nuklidbibliothek enthalten

| sind

Bundesamt fiir Bevolkerungsschutz BABS
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Details Analysensequenz

8. Nuklid-lIdentifikation — NID mit Interf. Korrektur

i

MID Bereich

Startk.anal: Endkanal:

—

Muklidbibliathek. |hHSHU-ﬂP><-21 \ApexF oot D efault\D atah MLE

G535
Wwiahlen... |

[ benutze die gespeicherte Bibliothet:

v MwG-Test durchfihren [ Zerfall wahrend der Mezzung nicht komrigieren

Toleranz: 1.00 Fu/HM Schwelle fuir
NID-ndex: 0.30
" Energi {* FiHM
EraE MG Vertrauensfaktor; 5.00 o

K.azkadenkormrekiur

Koinzidenz — [y\5Riy-APK-21hApesR oot\DefaultD atscol_lb.cl
bibliothiek:
Geometrie- -
Datei | Wi ahlen...

v K.azkadenkaormektiur durchfibren |

[v Ben [SOCS/LABSOCS Geszamteffizienzen
[
ak. Abbruch Hilfe |

Nuklidbibliothek mit
empfohlenen Linien
verwenden.

Nicht in der Probe enthaltene
Nuklide aus der Bibliothek
entfernen, ebenso starke
Linien die nicht ausgewertet
werden sollen (damit sie
nicht unnotig die
Nachweisgrenze des
effektiven Resultats senken)
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Details Analysensequenz

9. Nachweisgrenzen — Currie NWG

E Einstellungen Machweisgrenze (NWG)

ertrauensfaktar 5.0 A

| Benutze variable ROI-Breiten 300

[ Benutze variable Nw/G-Eonstanten

271 329

¥.azk adenkorekur

Fainzidenz- = i
biblinthek. |'\"\5 Ft-2PH-21 A pexR oothD efaulthD ataheol_lib.clt

[Geometne- |
editor-D ater:

-

-

ok | Abbruch| Hilfe |

10. NID Nachbehandlung - LACE

z LACE Analyseeinstellungen *

¥ Zeige Ergebnisze

-

o | [

LACE zeigt bei Genie 3.4
leider nicht wirklich
brauchbare Resultate zur
Linienkonsistenz
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@  Danke fiir die Aufmerksamkeit!

Die Prasentation wird an die Teilnehmenden des Workshops verteilt und enthalt auch
zusatzliche Infos zu einer angepassten Analysensequenz
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