BPIB mittellungen 3

2022

Metrologie fur
Umwelt- und Klimaschutz

Physikalisch-Technische Bundesanstalt Nationales Metrologieinstitut



PIB mitteilungen

Fachorgan fur Wirtschaft und Wissenschaft, Amts- und
Mitteilungsblatt der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt
Braunschweig und Berlin

132. Jahrgang, Heft 3, Dezember 2022

Metrologie fur
Umwelt- und Klimaschutz

Titelbild Quellen:
Gorodenkoff.Adobe Stock
bietau.Adobe Stock

IPCC






Metrologie fur Umwelt- und Klimaschutz PTB-Mitteilungen 132 (2022), Heft 3

Inhalt

B BN eItUNG ..o 5
F Plag
= Umweltlirm: Metrologie fiir die LArmmessung. . . .......... ..ottt 7

C. Kling, C. Koch

»  Wirkung neuer Larmarten auf den Menschen: Infraschall und Luftultraschall ....................... ... 13
M. Bug, C. Koch

= PTB metrological infrastructure for the environmental dose assessment . ...............coocvieene ... 21

F Krasnigi, U. Stolzenberg, M. Luchkov, V. Morosh,
P. Kramer, K. Kahnt, B. Reinelt, ]. Kretzer, R. Zwiener

s Uranund Plutonium in der Umwelt . ... ... e e e 33
D. Arnold, D. Zapata-Garcia

= ,RemoteALPHA®: Optische Detektionssysteme zur sicheren und zuverlissigen Messung
von Kontaminationsvorfillen mit Alpha-emittierenden Radionukliden. ............. ... ... ... ... .. 39

E Krasniqi, M. Luchkov, V. Dangendorf, R. D. Taubert,
P. Tesch, A. Forster, S. Rottger, E. Mertes, A. Honig, U. Giesen,
K. Tittelmeier, F. Langner

= Was Klimabeobachtung und Strahlenschutz verbindet:
Neue Metrologie fiir Radon-Messungen in der Auflenluft ........... ... . .. ... 51

A. Rottger, S. Rottger, E. Mertes, V. Morosh

= pH-Messungen zur Quantifizierung der Versauerung von Meerwasser .. ...........coueenueenneennenn.. 61
F Bastkowski, S. Seitz

= Developing a black carbon reference material and a standard for light absorption by aerosol particles. . . .. .. 67

J. Saturno, A. Nowak



PTB-Mitteilungen 132 (2022), Heft 3

Einleitung

Einleitung

Fabian Plag’

Beim Thema ,,Klima und Umwelt® ist es vielfach
bereits fiinf vor zwolf. Doch fiir belastbare Aussa-
gen iiber die Verdnderungen braucht man quanti-
tative, genaue und verldssliche Messungen - und
dies in einem hochkomplexen System mit einer
sehr hohen Zahl an relevanten Messparametern
und Stoffgruppen. Weil Umwelt- und Klimapro-
zesse keine Grenzen kennen, ist einer der wichtigs-
ten Partner der PTB bei der Klimaiiberwachung
die World Meteorological Organization (WMO),
die unter anderem das Global Atmosphere Watch
(GAW) Programme und das Global Climate
Observing System (GCOS) betreibt. Letzteres
definiert beispielsweise 54 essenzielle Klimavariab-
len, also physikalische, chemische und biologische
Messgroflen, die eine Beschreibung des globalen
Klimazustandes zum Ziel haben. Die Anderungen
dieser Grofien sind klein, und um Entwicklungen
eindeutig zu erkennen, sind langfristige, hochge-
naue und zuverlédssige (sprich: auf das Internatio-
nale Einheitensystem SI riickgefiihrte) Messungen
notwendig. Daher ist die PTB in zunehmendem
Maf3e an der Riickfithrung dieser Messungen
beteiligt.

Beim Thema Umweltschutz ist ein wichtiger
PTB-Partner das deutsche Umweltbundesamt
(UBA); den gesetzlichen Rahmen liefern unter
anderem européische Rahmenrichtlinien fiir Luft
und Wasser. Die PTB ist auch zustindig fiir die
Riickfithrung und Zertifizierung von KFZ-Abgas-
messungen und baut hier stetig ihre Fahigkeiten
aus. Im Rahmen des Strahlenschutznetzwerkes
unterhalt sie enge Kontakte zum Bundesministe-
rium fir Umwelt, Naturschutz, nukleare Sicherheit
und Verbraucherschutz (BMUV), den Leitstellen
des Integrierten Mess- und Informationssystems
(IMIS), das die Radioaktivitit in der Umwelt iber-
wacht, sowie zu den Messstellen des Bundes und
der Liander.

' Dr. Fabian Plag
Koordinator des
Lenkungskreises
.Energie” und
Koordinator des
Lenkungskreises
L, Umwelt und Klima”
E-Mail: fabian.
plag@ptb.de

Die PTB ist sehr aktiv in européischen For-
schungsprogrammen wie EMPIR und engagiert
sich stark in den daraus hervorgehenden, lang-
fristig aufgestellten Europdischen Metrologienetz-
werken (EMN). Sie kommuniziert intensiv mit
den diversen Akteuren in Gesetzgebung, Industrie
und Forschung, um eine stetige Verbesserung und
Ausweitung der Aktivititen zu erméglichen und
zu unterstitzen.

Im hier vorliegenden Heft der PTB-Mitteilungen
»Metrologie fiir Umwelt- und Klimaschutz* brin-
gen acht ausgewihlte Fachartikel die Metrologie
rund um diesem Themenkomplex einer breiten,
fachlich interessierten Leserschaft néher. So sind
zwei Beitrage dem Bereich ,,Schall® gewidmet, die
neben der Messtechnik fiir die Ermittlung von
Grenzwerten auch neuer Larmarten — ndmlich
Ultra- und Infraschall abhandeln.

Das Thema ,,Radioaktivitit“ wird durch vier Fach-
beitrage in diesem Heft abgedeckt. Zunachst wird
ein Uberblick iiber die Referenzmessplitze der
PTB zur Bestimmung terrestrischer, kosmischer
und kiinstlicher Strahlung, sowie zur Charakte-
risierung und Riickfithrung der dafiir benotig-
ten Messtechnik gegeben. Ein weiterer Artikel
behandelt das Thema der Schadstoffe Uran und
Plutonium in der Umwelt. Die Aktivitdten der PTB
dienen dabei dem Strahlenschutz, der Uberwa-
chung kerntechnischer Einrichtungen sowie der
Identifikation freigesetzter radioaktiver Stoffe —
beispielsweise aus der Medizin, der Erkennung
von Kernwaffentests oder des Freisetzens (aus
kriminellen Beweggriinden) von radioaktivem
Uran oder Plutonium in der Umwelt. Ferner wird
in einem Beitrag die Entwicklung neuartiger opti-
scher Detektionssysteme mit einigen vorldufigen
Ergebnissen vorgestellt. Mit Hilfe dieser Mess-
technik soll die Fernkartierung von Alpha-Kon-
taminationen - zum Beispiel bei einem radiologi-
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schen Notfall - erprobt werden. Die Beitragsserie
zur Radioaktivitdt schliefit ein Artikel Giber die
Zusammenhinge von Klimabeobachtungen und
Strahlenschutz ab. Hierbei soll mit Hilfe einer
Radon- Tracer-Methode die Bewertung und Beob-
achtung von atmosphirischen Prozessen verbes-
sert werden.

Die Messungen zur Bestimmung der Versaue-
rung der Ozeane sind von grofSem Interesse, weil
es einen Zusammenhang zwischen dem Anstieg
der CO2-Konzentration in der Atmosphére und
dem Absinken des pH-Werts im Meerwasser gibt.
Arbeiten der PTB zur Riickfithrung des pH-Werts,
aber auch fiir die Bestimmung der Salinitit werden
im vorletzten Artikel dieses Hefts behandelt.

Den Abschluss des Hefts bildet ein Artikel zur
Entwicklung von Referenzmaterialien fiir Ruf3, die

unter anderem fiir die vergleichbare Messung von
sogenannten Black-Carbon-Aerosol-Partikeln in
der Atmosphire wichtig sind. Die im Wesentlichen
aus anthropogenen Quellen emittierten Partikel
tragen einen signifikanten Anteil zur globalen
Erwiarmung bei.

Die PTB-Arbeiten auf dem Weg zu einer welt-
weiten Harmonisierung dieser Messmethoden
tragen somit grundlegend zur Messtechnik fiir den
Umwelt und Klimaschutz bei. Die so gewonnenen
validen Zahlen, Daten und Fakten unterstiitzen
die Wahl geeigneter MafSnahmen. In diesem Sinne
wiinsche ich Thnen einen informativen und span-
nenden Lesegenuss.

PS: Nehmen Sie bei Interesse zu diesen spannen-
den Themen gerne Kontakt zu uns auf!
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Umweltlarm: Metrologie

fur die Larmmessung

C. Kling', C. Koch?

Einleitung

Larm ist einer der wesentlichen Umweltfaktoren in
unserer heutigen Welt [1]. Trotz intensiver Aktivi-
taten in der Forschung und dem Larmschutz muss
auch heute noch von einer signifikanten Belastung
von Personen durch Larm sowohl im Arbeitsbe-
reich als auch dem alltaglichen Leben ausgegan-
gen werden. Neben einer gestiegenen Sensibilitét
gegeniiber Larm in der Bevolkerung und auch bei
den verantwortlichen Behérden und Institutionen
liegen die Ursachen dafiir insbesondere an den
sich standig wandelnden Expositionen, denen der
Mensch ausgesetzt ist. Weiter steigende Verkehrs-
zahlen fithren zum Beispiel zu ansteigendem Ver-
kehrslarm auch in bewohnten Gebieten. Gleichzei-
tig entstehen aber auch génzlich neue, immer noch
weitgehend unverstandene Szenarien wie z. B. die
Emission von Infraschall von Erzeugern erneu-
erbarer Energie wie Windenergiesystemen oder
Biogasanlagen.

Eine wesentliche Voraussetzung aller Strategien
zur Beurteilung von Larm ist eine quantitative
Analyse der Gesamtsituation, die im Wesentlichen
auf einer Messung von Schallfeldvariablen und
ihrer strukturierten Weiterverarbeitung bis zur
Ermittlung von beurteilbaren Endgréfien beruht.
Dabei werden vielfiltige, sowohl rechtlich als auch
geschiftlich relevante Schlussfolgerungen gezogen,
die nach Mess- und Eichrecht nur mit gepriiften
Geriten durchgefithrt werden diirfen. Die PTB
fithrt dementsprechend alle notwendigen Arbeiten
durch, die immer wieder an neue Gegebenheiten
angepasst werden miissen. Jiingstes Beispiel ist die
von der neuen Bundesregierung angestrebte neue
Fassung der TA Liarm [2]. Eine Revision dieser
Allgemeinen Verwaltungsvorschrift zum Bundes-
Immissionsschutzgesetz wird auch Auswirkun-
gen auf die Behandlung von Messgeriten haben.
Zusitzlich verandern sich durch die digitale
Transformation sowohl die Geréte als auch ihre

1 Dr. Christoph Kling,
Arbeitsgruppe
1.63 Gerduschmess-
technik, E-Mail:
christoph.kling@
ptb.de

2 Dr. Christian Koch,
Abteilung 1.6 Schall,
E-Mail: christian.
koch@ptb.de

Einbindung in Datennetze und Messsysteme mit
extrem hoher Geschwindigkeit.

Auch die sich déndernden Expositionsbedingun-
gen sind zu beachten. So haben die Belastungen
durch Schall mit Frequenzen an den Grenzen bzw.
jenseits des Horfrequenzbereichs und die Auf-
merksambkeit dafiir zugenommen. Insbesondere
der Einfluss von Infraschall wird gesellschaftlich
intensiv diskutiert. Hier ist die PTB seit einigen
Jahren aktiv, um die gesamte Riickfiihrungskette
von der Primérkalibrierung bis zur vollstdndigen
Priifung in einem Baumusterpriifverfahren anbie-
ten zu konnen. Aber auch neue Mess- und Priif-
verfahren miissen erarbeitet werden. In diesem
Beitrag werden die wichtigsten Arbeiten und
aktuellen Entwicklungen dazu kurz vorgestellt. Zur
besseren Ubersicht wird dazu in die drei klassi-
schen Frequenzbereiche Horschall, Ultraschall und
Infraschall untergliedert. Aufierdem forscht die
PTB auch aktiv, um Beitrdge zum Verstdndnis der
Wahrnehmung bei diesen Frequenzen zu liefern.
Mehr dariiber kann in einem zweiten Beitrag in
diesem Heft nachgelesen werden.

Horschall

Als Horschall gilt Schall im hérbaren Frequenzbe-
reich zwischen ca. 20 Hz und ca. 16 kHz. In die-
sem Frequenzbereich gibt es etablierte Systeme fiir
die Analyse und Beurteilung von Larmsituationen,
die allerdings, wie oben beschrieben, einer stan-
digen Weiterentwicklung bediirfen. Wichtiger Aus-
gangspunkt der gesamten Riickfithrung von Gera-
ten ist die Kalibrierung der Sensoren (Mikrofone)
und Messgerite (zum Beispiel Schallkalibratoren,
Schallpegelmesser, Schallexposimeter).

Dabei wird je nach Mikrofontyp oder nach
Anwendungsfall nach der Art des Schallfeldes in
Druckfeld, Diffusfeld und Freifeld unterschie-
den. Zum Beispiel werden fiir Anwendungen
in der Audiologie Kalibrierungen im Druckfeld
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Abbildung 1:
,Goldene” Refe-
renzmikrofonkapsel
(Quelle: bksv.com)

durchgefiihrt, da tiber den gesamten Ohrkanal
verteilt ndherungsweise der gleiche Schalldruck
herrscht, also ein Druckfeld vorliegt. Fiir eher
seltene Anwendungen in Umgebungen mit starken
Reflexionen bzw. mit gleichzeitigem Schallein-
fall aus mehreren Richtungen werden Mikrofone
im diffusen Schallfeld kalibriert. Fiir den bei der
Messung von Larm haufigsten Fall, ndmlich die
Bestimmung von Schallfeldern im freien Raum
bzw. mit freier Schallausbreitung oder auch fiir
gemischte Schallfelder, wird in der Regel ein Mik-
rofon oder Messgerit im Freifeld eines reflexions-
armen Raumes kalibriert.

Der bei weitem iiberwiegende Teil der Kali-
brierungen in der Akustik sind Sekundérkalib-
rierungen nach dem Substitutionsprinzip. Der
Hauptvorteil dieser Technik ist, dass sie fiir viele
anwendungsrelevante Mikrofone und Senso-
ren eingesetzt werden kann und nicht auf teure
Messmikrofone begrenzt ist. Damit stellt sie einen
Schliissel in der Riickfiihrungskette fiir umweltbe-
zogene Messungen dar. Bei dieser Methode wird
ein Priifling mit einer Referenz bekannter Sensiti-
vitdt im jeweiligen Schallfeld verglichen. Als Refe-
renz dienen in der Regel Transfernormale, gerne
als ,,goldene Mikrofonkapseln® bezeichnet, die
zur Kenntlichmachung meist tatséchlich in einem
goldenen Farbton vermarktet werden (Abbildung
1). Diese hochspezialisierten Referenzmikrofone
weisen vor allem eine zeitlich sehr stabile Sen-
sitivitdt auf, die nur wenig durch Temperatur-,
Luftdruck- oder Umgebungsfeuchte beeinflusst
wird, und sind sehr langlebig. In der Regel senden
Kunden ihre eigenen internen Referenzmikrofone
zur Kalibrierung ein, die mit den PTB-eigenen
Normalen verglichen werden. Die so quantifi-
zierten Mikrofone kénnen dann wiederum als
Referenz fiir weitere Kalibrierungen dienen.

An der Spitze dieser klassischen Riickfithrungs-
pyramide stehen die Referenzmikrofonkapseln der

PTB, die im sogenannten Reziprozititsverfahren
primair kalibriert wurden. Bei diesem urspriing-
lich aus der Antennenmesstechnik stammenden
Verfahren werden drei gleiche reziproke Wandler
paarweise in drei Messdurchgéngen vermessen.
Als reziproke Wandler werden sie dabei jeweils
einmal als Aktuator (Lautsprecher) und einmal
als Sensor (Mikrofon) eingesetzt. SchlieSlich muss
nur noch ein lineares Gleichungssystem aus drei
Gleichungen und drei Unbekannten aufgeldst
werden, um die Sensitivitaten der drei eingesetz-
ten Mikrofone zu erhalten. Letzten Endes ergibt
sich die wohl wichtigste Einheit der Akustik, die
Einheit Pascal (Pa) des Schalldrucks, aus dem
signalgebenden Strom am Aktuator, der Messspan-
nung am Sensor und den Klimagréfien Tempera-
tur, Luftdruck und Luftfeuchte im Schallfeld. Das
Reziprozitatsprinzip kann in allen drei idealisier-
ten Schallfeldern angewandt werden. Da es sich
im Druckfeld jedoch am einfachsten und mit der
geringsten Messunsicherheit umsetzen ldsst, wird
zumindest im Horschallbereich sehr hiufig eine
solche Kalibrierung durchgefiihrt und dann mit-
hilfe genormter Korrekturwerte in eine Freifeld-
oder Diffusfeldsensitivitdt umgerechnet, wenn sie
benétigt wird.

Im Hoérschallbereich ist die Infrastruktur im
deutschen Kalibrierwesen sehr gut ausgebaut.
Mithilfe der verschiedenen priméren und sekun-
déren Kalibrierdienste der PTB wird die Einheit
Pascal an Eichdamter, akkreditierte Kalibrierlabora-
torien oder Messtechnikhersteller weitergegeben.
Diese bendtigen die Kalibrierdaten fiir eine direkte
Riickfithrung ihrer Messgerite auf das nationale
Normal bzw. zur Sicherstellung sehr geringer
Messunsicherheiten fiir die Weitergabe der Einheit
an eigene Kunden. Die PTB-Kalibrierungen bilden
damit die messtechnische Grundlage fiir alle akus-
tischen Messungen in Deutschland.

Neben den Kalibrierdienstleistungen werden
im Fachbereich 1.6 der PTB auch Baumuster-
priifungen von Schalldruckpegelmessgeriten
nach dem Mess- und Eichgesetz im Auftrag der
Konformititsbewertungsstelle (KBS) der PTB
durchgefiihrt. Darunter fallen Schallpegelmesser
(handgehaltenes oder stationdres Lairmmessgerit,
Abbildung 2), Schallkalibratoren (zur Funktions-
priifung und Justierung von Lairmmessgeraten in
situ) und Schallexposimeter (zur Bestimmung der
Larmexposition). Die technische Grundlage der
akustisch relevanten Priifungen bilden DIN EN-
Normen, die inhaltlich identisch aus IEC-Normen
gespiegelt werden. Hinzu kommen ergénzende
DIN-Normen und der WELMEC Software-Guide
7.2. Die Normen legen die Baumusterpriifungen
dabei mit Absicht sehr aufwendig an. Dadurch
konnen die periodischen Priifungen sehr effizient,
ohne den Einsatz teurer akustischer Messraume
(zum Beispiel einem reflexionsarmen Raum) und



PTB-Mitteilungen 132 (2022), Heft 3

Metrologie flr die Larmmessung

damit wirtschaftlich von Eichdmtern und akkre-
ditierten Kalibrierlaboren durchgefiihrt werden.
Aufgrund des Umfangs und der Komplexitit der
Baumusterpriifungen gibt es weltweit nur eine
geringe Zahl an Instituten, die den vollstindigen
Priifumfang anbieten kénnen. Daher werden Bau-
musterpriifzertifikate der PTB, die zundchst nur
fiir den deutschen Markt bestimmt sind, von den
Geriteherstellern oft im Ausland als Priifnachweis
vorgelegt und in der Regel anerkannt.

Aufgrund der sich sehr schnell entwickelnden
digitalen Technik halten inzwischen auch neue
Mess- und Herstellungsmethoden Einzug in die
gesetzlich geregelte Lirmmessung. Mikrofone auf
MEMS-Basis, wie sie typischerweise in Mobil-
telefonen eingesetzt werden, sind auch fiir die
Prazisionsmesstechnik mittlerweile von Interesse.
Fiir eine Baumusterpriifung von Gerédten mit
MEMS-Mikrofonen miissen allerdings neue Priif-
verfahren entwickelt werden, woran aktuell an der
PTB gearbeitet wird. Auch die digitale Transfor-
mation wirkt sich auf die akustische Messtechnik
aus. Autarke Schallpegelmessstationen werden in
Stddten zur Verkehrslirmmessung, in der In-
dustrie zur Lirmimmissionsbestimmung und an
Flughéfen zur Fluglarmiiberwachung eingesetzt.
Die Eichféhigkeit solcher Sensornetzwerke wird
im Rahmen eines an der PTB laufenden Projekts
untersucht [3].

Ultraschall

Dem Ultraschallbereich schreibt man Luftschall in
der Regel dann zu, wenn der dominante Larman-
teil im Frequenzbereich oberhalb von ca. 16 kHz
und damit oberhalb des klassischen Horfrequenz-
bereichs liegt. In der Industrie weit verbreitete
Anwendungen wie UltraschallschweifSen (zum
Beispiel schnelles Verschweif3en von Plastikver-
packungen), Ultraschallschneiden (zum Beispiel
Schneiden von Kise, Schokoriegeln oder Kuchen
am FliefSband) oder Ultraschallreinigen (zum
Beispiel Reinigen von Motorteilen oder Halb-
leiterchips gleich nach der Fertigung) erzeugen
am Ohr eines Arbeiters Lirmpegel von 110 dB
(Z-bewerteter Schalldruckpegel) und mehr. Zum
Vergleich: Ein Presslufthammer erzeugt einen
A-bewerteten Schalldruckpegel von ca. 90 dB.

Abbildung 2:
Schallpegelmesser
bei der akustischen
Frequenzgangspru-
fung im reflexions-
armen Raum

Auch wenn der Luftultraschall bisher als nicht
horbar galt, so kann er doch wahrgenommen wer-
den [Kiihler 2019]. Junge Menschen, insbesondere
Kinder und Babys, aber auch besonders sensible
Menschen sind in der Lage, Ultraschall oberhalb
der Horschwelle wahrzunehmen und empfinden
ihn nicht selten als stérend oder schmerzhaft.

In Deutschland ist der Ultraschallirm vor allem
vor dem Hintergrund des industriellen Arbeits-
schutzes im Fokus. Jedoch gibt es immer mehr
Anwendungen, die den privaten Alltag erobern.
Zum Beispiel sind sogenannte Beam-Lautsprecher
kauflich zu erwerben, die mittels einer Ultra-
schalltragerwelle Horschall auf beliebige Oberfla-
chen in der ndheren Umgebung projizieren. Die
Tragerwelle arbeitet typisch mit einer Frequenz
von 40 kHz und Schalldruckpegeln im Bereich
von 140 dB. Damit kénnen zum Beispiel Besu-
cher eines Museums lokal gezielt an bestimmten
Exponaten angesprochen werden, oder es kann im
heimischen Wohnzimmer jedem Familienmitglied
die eigene Lieblingsplaylist vorgespielt werden,
ohne die jeweils anderen Personen im Raum zu
storen.

Die quantitative Bestimmung von Schallfeldern
im Ultraschallfrequenzbereich stellt eine beson-
dere Herausforderung dar, da wegen der hohen
Frequenz und der damit verbundenen kleinen
Wellenldnge die Sensoren geometrisch sehr klein
sein und im Frequenzbereich besonders breitban-
dig arbeiten miissen. Deshalb wurden an der PTB
dazu spezielle Messverfahren entwickelt und unter
anderem in einer Kooperation mit der Robert
Bosch AG zur Untersuchung eines neuartigen hap-
tischen Displays eingesetzt [4]. Der ausgestrahlte
und fokussierte Luftschall erzeugt bei einem
Z-bewerteten Spitzenschalldruckpegel von mehr
als 160 dB eine so hohe Schallstrahlungskraft,
dass die haptischen Sensoren der Haut angespro-
chen werden konnen - der Schall wird fiihlbar
(Abbildung 3). So kénnen zum Beispiel fiktive
Knopfe und Schalter in den freien Raum proji-
ziert und ,betétigt” werden, wobei eine Kamera
die Szene beobachtet. Dabei wird jedoch der
gemeinhin anerkannte Grenzwert von 110 dB fiir
den Z-bewerteten Terzschalldruckpegel deutlich
uberschritten [5], was zusatzliche Sicherheitsiiber-
legungen notwendig macht.
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Abbildung 3:
Haptisches Array
Ultrahaptics Stra-
tos mit 16 x 16
Ultraschallwand-
lern (rechts) und
Querschnitt durch
das vermessene
Schallfeld (links,
aus [4]

10

Ultraschalltechnologien sind bereits lange am
Markt, aber erst in den letzten Jahren wurde das
Dilemma des ,,unhérbaren Larms® als Problem
erkannt. Daher hat der Fachbereich 1.6 der PTB
im Laufe mehrerer Projekte Technik und Metho-
den entwickelt, um Luftultraschall messen und
kalibrieren zu kdnnen. So wurden zum Beispiel
ein Ultraschallpegelmesser [6] und ein Hoch-
frequenzpersonenschallexposimeter [7] entwi-
ckelt, um Larm an Arbeitsplitzen bestimmen zu
kénnen. Die ungewdhnlichen Eigenschaften von
realen Schallfeldern an industriellen Ultraschall-
maschinen wurden erstmals detailliert untersucht
[8] und Schlussfolgerungen fiir eine gednderte
Strategie zur Messung der fiir eine Beurteilung
geeigneten Schallvariablen gezogen.

Das hierbei erworbene Know-how wurde und
wird auch im Rahmen eines Technologietrans-
fers an die Industrie ibergeben. Weiterhin wurde
ein Kalibrierservice fiir Luftultraschall bis zu
einer Frequenz von 100 kHz aufgebaut, der allen
Anwendern zur Verfiigung steht. Hier kénnen
klassische Messmikrofone, neuartige optische
Mikrofone und auch Ultraschallaktuatoren
kalibriert und gepriift werden. Da Luftultraschall
sich aufgrund der kurzen Wellenldngen und der
hohen Luftabsorption fast immer unter Freifeld-
bedingungen ausbreitet, finden die Kalibrierungen
immer im Freifeld statt.

Infraschall

An das untere Ende des Horfrequenzbereichs
schlief3t sich, jenseits von ca. 20 Hz, der Infra-
schall an. In diesen Bereich fallen zum Beispiel
Schallanteile durch schweren Verkehr, durch
haustechnische Anlagen innerhalb von Gebduden,
Schallanteile von Windkraftanlagen oder durch
Explosionen. Es wurde nachgewiesen, dass Larm
im Infraschallbereich vom Menschen wahrge-
nommen werden kann, wenn er ausreichend hohe
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Schalldruckpegel aufweist [9]. Die Messtechnik
im Infraschallfrequenzbereich ist allerdings noch
nicht geniigend entwickelt. Zwar sind bereits
Schallpegelmesser am Markt, die Infraschall bis
in den Millihertzbereich messen, jedoch kénnen
diese noch nicht gepriift oder riickgefiihrt wer-
den. Wie in einem internationalen Ringvergleich
[10] gezeigt wurde, ist die Kalibrierung durch die
Methode der Druckreziprozititskalibrierung bis
zu Frequenzen von 2 Hz anwendbar, allerdings
nur fiir speziell praparierte und auflerdem teure
Messmikrofone. Die Kalibrierung bei tieferen
Frequenzen ist mit dieser Methode nach einhel-
liger Expertenmeinung jedoch nicht mehr mog-
lich. Daher werden in einem aktuellen Projekt in
Kooperation mit anderen européischen Metrolo-
gieinstituten alternative Kalibrierverfahren erprobt
[11]. Im Fachbereich 1.6 der PTB entsteht zurzeit
ein neuartiges primares Kalibrierverfahren, das
die Abhdngigkeit des hydrostatischen Drucks der
Atmosphire von der Hohe nutzt, um an einem auf
einer Kreisbahn rotierenden Mikrofon (,,Mikro-
fonkarussell“) ein Infraschallsignal zu induzieren
(Abbildung 4). Weiterhin wird ein Substitutions-
verfahren erprobt, das die Weitergabe der Einheit
Pascal an beliebige Mikrofone und Schallpegel-
messgerdte, zum Beispiel auch an Mikrobarometer,
erlaubt [12]. Die beiden Kalibrierverfahren sollen
nach Abschluss des Projekts als Dienstleistung
allen Anwendern angeboten werden. Auf diese
Weise konnen dann zum Beispiel Schallpegelmes-
ser auf das nationale Normal zuriickgefithrt wer-
den, die bei der Larmbestimmung bei Infraschall-
frequenzen Anwendung finden.

Um Infraschallpegelmessungen eichfahig und
damit gerichtsfest durchfithren zu kénnen, bedarf
es in Zukunft allerdings auch einer Erweiterung
der Baumusterpriifung fiir Schallpegelmesser
in den entsprechenden Frequenzbereich. Ein
erster Schritt in diese Richtung wurde bereits
getan [13]. Dazu wurden bestehende européische
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Anwendernormen auf ihre Anforderungen an
Infraschallmessgerite untersucht und notwendige
Erweiterungen der klassischen Priifprozeduren in
IEC 61672 [14] abgeleitet. Im Zuge des Infra-AUV-
Projekts [11] sollen auch solche Prifverfahren ent-
stehen und in die Normung eingebracht werden.

Zusammenfassung

Die Sicherung der Qualitét aller im Rahmen von
quantitativen Untersuchen im Umweltbereich
durchgefithrten Lirmmessungen ist von hoher
Bedeutung. Die in Deutschland und auch interna-
tional geltenden Regelungen basieren auf fest-
gelegten Obergrenzen oder Schwellwerten und
ihre Einhaltung erfordert genaue und verléssliche
Messungen, deren Ergebnisse dann zum Vergleich
mit diesen Referenzwerten herangezogen werden
kénnen. Die Rickfithrung der gesamten Mess-
kette, die Kalibrierung, aber auch eine notwendige
Baumusterprifung sichern diese Erfordernisse

im gesetzlich geregelten Bereich. Aber nicht nur
dort ist eine solche funktionierende Infrastruktur
von grofler Bedeutung. Die im Moment intensiv
gefiithrte gesellschaftliche Debatte zeigt, wie sehr
verléssliche und glaubhafte Messungen auch zur
Verbesserung der Akzeptanz von technischen Ent-
wicklungen und zur Erh6hung des Vertrauens der
Bevolkerung in gesellschaftliches und behordliches
Handeln beitragen kénnen.
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Wirkung neuer Larmarten auf den Menschen:
Infraschall und Luftultraschall

M. Bug', C. Koch?

1. Einleitung

Larm ist ein wesentlicher Umweltfaktor, der das
tagliche Leben in privaten wie beruflichen Berei-
chen wesentlich beeinflusst. In vielen Studien
wurde gezeigt, dass Larm negative Einfliisse auf
den menschlichen Kérper hat und zu direkten
Gesundheitsschdden fithren kann [1-3]. Lirm
verursacht aber auch Stress und beeinflusst das
psychische Wohlbefinden oder einfach nur die
Lebensqualitdt im weitesten Sinne. Die Zusam-
menhénge und Wirkmechanismen sind vielfaltig
und trotz langer Forschungshistorie sind viele Fra-
gen offen, insbesondere auch deshalb, weil sich die
Expositionsszenarien stindig verdndern.

So sind in den letzten Jahren vermehrt Exposi-
tionen mit Schall im Randbereich und auf3erhalb
des ,traditionellen® Horfrequenzbereiches aufge-
treten und in den Fokus auch intensiver gesell-
schaftlicher Diskussion geriickt. Haufig sind die
Erzeuger von erneuerbarer Energie, wie Wind-
energieanlagen oder Biogasanlagen, Quellen von
Infraschall (Schall mit Frequenzen unterhalb von
20 Hz), aber auch andere technische Quellen (z. B.
Flug- und Straflenverkehr oder Liiftungssysteme)
emittieren in diesem Frequenzbereich [4]. Deshalb
nehmen einer Studie des Umweltbundesamtes
zufolge die Beschwerden iiber Infraschalllirm
jahrlich um etwa 30 % zu [5]. Aber auch auf der
hochfrequenten Seite (Ultraschall, Schall mit Fre-
quenzen oberhalb von 20 kHz) nehmen Emitten-
ten und Beschwerden zu [6], was oft insbesondere
im Alltagsleben zu schwierigen Situationen, Stress
und Auseinandersetzungen fiihrt.

Die Folgen des bewusst und unbewusst wahr-
genommenen Larms zu beiden Seiten des Hor-
frequenzbereiches fiir den menschlichen Kérper
sind derzeit noch nicht ausreichend geklart, um
effektive Strategien fiir die Bewertung und den
Umgang mit diesen Larmarten zu entwickeln. Ziel
der Forschungsarbeiten ist es, sowohl die Perzep-

tion als auch die Wirkung von Infraschall und
Ultraschall auf Basis quantitativer Untersuchungen b ;

. . .. . Horschall, E-Mail:
zu beschreiben und Wissen fiir einen fundierten marion.bug@ptb.de
gesellschaftlichen Dialog zur Verfiigung zu stellen. 2 p; christian Koch,
Insbesondere im Licht des notwendigen Ausbaus Abteilung 1.6 Schall,
der regenerativen Energiequellen hat dieses Thema E‘M:": W

OC! .de
hohe gesellschaftliche Relevanz und Prioritét.

" Dr. Marion Bug,
Arbeitsgruppe 1.61

2. Schwellwerte als wichtige Parameter fiir
Wahrnehmung und Perzeption

Lange Zeit galten Infraschall und Luftultraschall
als unhorbar, denn das Gehor ist prinzipiell
unempfindlich gegeniiber Schall auferhalb der
Frequenzgrenzen des Horbereichs. Auf diese Weise
ist das Gehor optimiert fiir die Wahrnehmung von
Sprache (Frequenzbereich etwa 100-8000 Hz) und
»storende® Einflussfaktoren, wie natiirliche Fluktu-
ationen des Luftdrucks und kérpereigene Pro-
zesse (z. B. der Herzschlag) werden physiologisch
ausgeblendet. In den letzten etwa 30 Jahren zeigte
sich jedoch, dass Infraschall und Luftultraschall
bei ausreichend hohem Schalldruckpegel wahr-
genommen werden [6, 7]. Die Bestimmung von
Hor- bzw. Wahrnehmungsschwellen und Kurven
gleicher Lautstarke sind essenziell, um ein quanti-
tatives Maf zu gewinnen, ab wann ein Schallsignal
den menschlichen Kérper beeinflussen konnte.
Die Kenntnis solcher Wahrnehmungsschwellen ist
eine Voraussetzung fiir die Bewertung neuer Lar-
marten und Larmszenarien.

2.1 Wahrnehmungsschwellen
fiir Infraschall

Wahrnehmungsschwellen fiir Infraschallreint6ne
sind mittels psychoakustischer Methoden messbar
[7,8]. Fiir das einzelne Individuum sind sie gut
reproduzierbar, iberspannen aber fiir verschie-
dene Individuen einen groflen Schalldruckpe-
gelbereich. Deshalb muss von einer sehr unter-
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schiedlichen Sensitivitdt im Einzelfall ausgegangen
werden. An der Wahrnehmung von Infraschall
sind moglicherweise zwei Komponenten beteiligt:
der Weg des Schalls iiber das Gehor und die Wahr-
nehmung der Vibration tiber den Tastsinn.

Um den reinen ,,Horprozess® fiir Infraschall zu
untersuchen, wurden an der PTB zunédchst Wahr-
nehmungsschwellen fiir einohrig (monaural) dar-
gebotene Infraschallreinténe bestimmt [8]. Diese
sind in Abbildung 1 zusammen mit den Wahrneh-
mungsschwellen, die unter anderen Bedingungen
ermittelt wurden (im Freifeld oder in einer Druck-
kammer) dargestellt. Die Wahrnehmungsschwel-
len fiir Infraschalltone liegen bei sehr viel hoheren
Schalldruckpegeln als im Hérfrequenzbereich. Da
die Pegelgrenze, ab der ein Ton unangenehm oder
gar schmerzhaft laut ist, fiir alle Frequenzen etwa
gleich ist, ist der Dynamikbereich fiir die Infra-
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{151

. (IS,HS)/ dB
(¢}

indiv

- -

20
12 Hz
15+

10 -

* * *

Schwellenve}schiebung A

-

14

HS:100 Hz

HS: 1000 Hz HS: Breitband

schallwahrnehmung sehr gering. Deshalb wird
bereits ein Schalldruckpegel, der wenige Dezibel
oberhalb der Wahrnehmungsschwelle liegt, als
unangenehm empfunden.

2.2 Infraschall und Horschall
in Kombination

Da Infraschall in der Realitdt sehr oft in Kombi-
nation mit Horschall (20 Hz bis 20 kHz) auftritt,
wurde auch eine mogliche gegenseitige Beeinflus-
sung von Infraschall und Horschall untersucht
[9]. Hieriiber wurde in [10] bereits ausfithr-

lich berichtet. Es zeigte sich keine Verdnderung
der Wahrnehmungsschwellen fiir Horschall in
Anwesenheit von Infraschall. Uberraschend war
allerdings, dass sich in Anwesenheit von moderat
lautem Horschall die Wahrnehmungsschwellen
tiir Infraschalltone erhéhten (Abb. 2). Es gibt also
eine Wechselwirkung zwischen beiden Schallarten,
deren Ursprung gegenwirtig noch nicht vollstan-
dig geklart ist.

2.3 Wahrnehmungsschwellen
fiir Luftultraschall

Auch fur Schall am hochfrequenten Ende des
Horfrequenzbereichs wurden Wahrnehmungs-
schwellen gemessen [11]. Es zeigte sich, dass hier
die individuellen Unterschiede noch deutlicher
ausfielen als im Infraschallfrequenzbereich. Wih-
rend dort fast alle Testpersonen bis hinunter zu
einer Frequenz von 2,5 Hz eine Hérwahrnehmung
zeigten, konnten nur 21 von 26 Probanden einen
Ultraschallton (> 20 kHz) wahrnehmen.

Abbildung 2:

Verschiebung der Wahrneh-
mungsschwellen fir Infraschall
(IS; 5 Hz oben, 12 Hz unten)
bei Anwesenheit verschiedener
Horschallstimuli (HS) [9,10]. Die
Verteilung individueller Diffe-
renzen zwischen der Wahrneh-
mungsschwelle des Infraschall-
tons ohne Hintergrundschall
und bei anwesendem Horschall
ist als Boxplot dargestellt. Der
Horschall wurde jeweils mit
einem Schalldruckpegel von

+5 dB (blau) oder +50 dB (rot)
oberhalb dessen Wahrneh-
mungsschwelle dargeboten.
Die schwarzen Sternchen
markieren eine signifikante
Schwellenverschiebung.
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Dafiir konnten einige wenige Testpersonen sehr
weit in den Ultraschallfrequenzbereich ,vordrin-
gen®. So zeigt Abb. 3 die Horschwellen fiir die 4
(von insgesamt 26) Testpersonen, die bis 24 kHz
noch eine Wahrnehmung feststellten. Auffillig ist
die abnehmende Steigung der Mediankurve mit
zunehmender Frequenz, was auf eine Anderung
des Mechanismus der Hérwahrnehmung hindeu-
ten konnte.

3. Wirkung von Infraschall
und Ultraschall

Die Wirkung von Infraschall und Ultraschall auf
den Menschen ist weitgehend noch nicht ver-
standen. Aufgrund bisheriger Ergebnisse kann
von einer hohen Komplexitit der Wirkung aus-
gegangen werden, die stark von physikalischen
Parametern (z. B. Schallfeld, Einwirkungsdauer)
abhdngt und auf mehreren Ebenen (z. B. physio-
logisch, psychisch) in unterschiedlichem Maf3e
Einfluss nimmt. Wesentliche Bausteine fiir eine
Untersuchung sind qualitative und quantitative
Methoden, welche bestimmte Aspekte der Wir-
kung beschreiben. So kdnnen z. B. Testpersonen,
die den Schallsignalen ausgesetzt werden, auf
physiologische oder psychische Verdnderungen
hin untersucht werden. Bildgebende bzw. rdumlich
differenzierende Prozesse, wie die Elektroenze-
phalografie oder die Magnetresonanztomografie,
ermoglichen Aussagen {iber die Verarbeitung des
Schalls im Gehirn. Im Folgenden werden einige
Beispiele gezeigt, die Bausteine fiir ein Verstindnis
der komplizierten und z. T. unerwartet ablaufen-
den Prozesse liefern.

140 T T T T T T
[Ashihara 2007], MEDIAN, binaural, free-field
[1ISO389-7:2005], MEAN, binaural, free—field
120} [Henry et al. 1984], MEAN, monaural, free—field 4
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3.1 Modulation des Horschalls durch
Infraschall: Untersuchung mit
Elektroenzephalografie

Da Infraschall gleichzeitig auftretenden Horschall
modulieren kann, ist eine Wahrnehmung des
Infraschalls auf diesem Wege denkbar. In diesem
Zusammenhang wird aber auch die verstarkte
Wahrnehmung von Infraschall an Windenergiean-
lagen durch Modulationsprozesse intensiv disku-
tiert [12].

Hohere kortikale Prozesse sind auf langsame
Modulationen (von einer Frequenz von 0,5 Hz bis
zu wenigen Hertz) spezialisiert, denn die Einhiil-
lenden von Sprachsignalen in diesem Frequenz-

26
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Abbildung 5:
MRT-Scans mit
Schnitten durch
die Frontalebene
(jeweils links oben;
Blick von vorne),
Sagitalebene (je-
weils rechts oben;
Blick von der Seite)
und Transversalebe-
ne (jeweils unten;
Blick von oben) aus
[13]. Die Berei-
che, in denen eine
Veranderung der
grauen Hirnsubs-
tanz zwischen den
MRT-Scans vor und
nach der Langzeit-
exposition mit Infra-
schall festgestellt
wurde, sind blau
markiert.
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bereich bilden die Phoneme ab und diese sind fiir
das Sprachverstehen essenziell. Bei einer solchen
Amplitudenmodulation besitzt der Schall, physi-
kalisch betrachtet, keine Energie bei der Modula-
tionsfrequenz (Abb. 4a). Diese ist deshalb sogar
bei einer spektral aufgelosten Schallpegelmessung
nicht sichtbar. Die nichtlineare Verarbeitung

des Gehors fiithrt jedoch zur Wahrnehmung der
Modulation. Durch objektive Audiometrie, z. B.
mittels EEG (Elektroenzephalogramm), kdnnen
die entsprechenden Nervenpotentiale entlang

der Horbahn gemessen und quantifiziert werden
(Abb. 4b). Damit lassen sich Aussagen iiber die
Verarbeitung und damit die Wahrnehmung von
Infraschallsignalen im Gehirn erhalten. Inwie-
weit Modulationen dabei eine Rolle spielen, wird
derzeit intensiv unter Nutzung der EEG-Technik
untersucht.

3.2 Langzeitexpositionen mit Infraschall
und Luftultraschall

Die psychische und gesundheitliche Wirkung von
Infra- und Ultraschall auf den Menschen wurde
bisher fast ausnahmslos mit Testpersonenstudien
im Labor untersucht. Dabei kamen ausschlief3lich
kurze Signale mit einer Dauer zwischen einigen
Sekunden und einigen Minuten zum Einsatz. Um
praxisrelevantere Expositionsszenarien nachbilden
zu kénnen, wurde eine Studie mit kontrollierter
Langzeitexposition durchgefithrt. Dazu wurden
sowohl Infraschall- als auch Ultraschallquellen
entwickelt, die ein konstantes und nachvollzieh-
bares Schallsignal {iber viele Stunden abgeben
konnen. Insbesondere im Infraschallfrequenzbe-
reich gelang das nur mit einer speziellen Eigen-
entwicklung der PTB. Diese Quellen wurden in
den Schlafzimmern der Testpersonen aufgestellt
und jeweils fiir 8 Stunden wahrend einer Ver-
suchsdauer von 28 Néchten betrieben. Die Studien
wurden als ,,Blindstudien® durchgefiihrt, sodass

die Probanden nicht wussten, ob wirklich Schall
emittiert wird oder nicht [13,14].

Die Langzeitexposition von 38 Versuchsper-
sonen mit nicht bewusst wahrnehmbarem Inf-
raschall (6 Hz, 80-90 dB SPL) [13] zeigte keinen
signifikanten Einfluss auf verhaltensabhingige
Parameter (somatisches und psychisches Befin-
den, z. B. Schwindel, Druckgefiihl im Brustkorb,
Atemschwierigkeiten, Taubheitsgefiihl in Kor-
perbereichen), die Schlafqualitdt oder subjektive
kognitive Parameter (z. B. Konzentrationsstorun-
gen, Nervositit, Stress). Eine MRT-Untersuchung
vor und nach der einmonatigen Exposition zeigte
minimale, aber statistisch signifikante Verdnde-
rungen der grauen Hirnsubstanz in Bereichen
des Superior Temporal Gyrus (STG), die fiir das
Sprachverstehen zustdndig sind, sowie auf beiden
Seiten des Cerebellums (Abb. 5). Letzteres ist nach
neuen Erkenntnissen nicht nur in motorische
Funktionen involviert, sondern auch am Funkti-
onieren des Arbeitsgedachtnisses und kognitiver
Funktionen beteiligt.

Die Langzeitexposition von 34 Versuchsperso-
nen) mit nicht bewusst wahrnehmbarem Ultra-
schall (22,4 kHz) [14] zeigte ebenfalls keinen
signifikanten Einfluss auf verhaltensabhingige
Parameter, aber geringe Verdnderungen der
grauen Hirnsubstanz in mehreren Teilbereichen
des Frontallappens, im limbischen System und im
Cerebellum. Die Hirnsubstanzverdnderungen bei
Ultraschallexposition waren komplexer und traten
in vollig anderen Hirnbereichen auf als bei Infra-
schallexposition. Jedoch gab es in beiden Studien
keinen Hinweis auf eine daraus resultierende
Verdnderung des somatischen oder psychischen
Befindens oder auf subjektive kognitive Parameter
(z. B. Stress). Die abschlieflende Kldrung einer
moglichen Auswirkung der beobachteten Verinde-
rungen bedarf weiterer Forschungsarbeiten.

Erginzend sei eine weitere Studie erwéhnt, in
der die MRT-Bildgebung wihrend der Exposition

ellum Vllla
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mit einem 200 s langen 12-Hz-Ton an 14 Testper-
sonen durchgefiihrt wurde [15]. Fiir fast unhor-
baren Infraschall mit einem Schalldruckpegel
nahe der individuellen Wahrnehmungsschwelle
wurde eine Verdnderung in der Gehirnaktivierung
gezeigt. Wie fiir die Langzeitexposition mit Infra-
schall beobachtet, betraf die Aktivierung Hirn-
bereiche, die fiir die auditorische Verarbeitung
zustidndig sind. Zudem wurde eine Aktivierung in
Bereichen der emotionalen Kontrolle beobachtet.
Interessant war, dass mafSig lauter, also deutlich
iiberschwelliger Infraschall keine entsprechende
Aktivierung bewirkte.

3.3 Kognitive Wirkung von Infraschall
und Luftultraschall

Horschall hat eine deutliche Wirkung auf alle
kognitiven Prozesse, wie man aus der tiglichen
Erfahrung z. B. des Lesens, wenn nebenbei Musik
lauft, kennt. Insbesondere fiir Arbeiten in lairmen-
der Umgebung ist es sehr wichtig, die Wirkungen
zu kennen, um z. B. Arbeitsschutzmafinamen
zielgenau einsetzen zu kénnen. Méglicherweise
bewirken neue Larmarten, wie Infra- oder
Ultraschall, auch eine Beeinflussung, wobei
andere, z. B. unterbewusste Prozesse eine Rolle
spielen kénnten.

So wurde in einer mittels MRT-Bildgebung
unterstiitzten Studie untersucht, inwieweit Infra-
schall die Funktion von Prozessen im Arbeitsge-
déchtnis beeinflusst. Dazu wurden Probanden mit
einem 12-Hz-Infraschallton beschallt, wahrend
sie unter MRT-Kontrolle eine Gedéchtnisaufgabe
16sen mussten [16]. Der Infraschallton wurde
hier wiederholt tiber jeweils 3 s wihrend einer
definierten Aufgabe (,,n-back task®), die hohe
Konzentration erfordert, abgespielt. Der Ton war
tiir alle 13 Probanden deutlich horbar, was sich
bei einem Vergleich der MRT-Scans mit und ohne
Ton auch in einer erhéhten Aktivitdt im priméren
auditorischen Cortex zeigte (Abb. 6). Gleichzeitig
wurde eine leichte Erhohung der Gedachtnisleis-
tung unter Einwirkung des Infraschalls gefunden,
die allerdings statistisch nicht signifikant war. Es
kann aber, auf Basis dieser Ergebnisse, eine unmit-

Abbildung 7:

MRT-Scan: Zusatzliche Akti-
vierung in Hirnbereichen des
priméaren auditorischen Cortex
wahrend der Bearbeitung
einer Arbeitsgedachtnisauf-
gabe bei Anwesenheit eines
unterschwelligen 21,5-kHz-
Ultraschalltons im Vergleich
zu dessen uberschwelliger
Darbietung [17]. Die Abbildung
zeigt Schnitte durch die Sagit-
talebene (Blick von links bzw.
rechts).

telbare negative Auswirkung auf die kognitive
Leistung mit hoher Wahrscheinlichkeit ausge-
schlossen werden.

Fiir die Untersuchung einer méglichen kogniti-
ven Wirkung von Ultraschall wurde eine Studie in
Analogie zu der oben beschriebenen Infraschall-
studie durchgefiihrt [17]. Da sich das Wahrneh-
mungsvermdgen im Ultraschallbereich individuell
besonders stark unterscheidet (siehe Abschnitt
2.3), wurden vor der eigentlichen Messung Wahr-
nehmungsschwellen jeder einzelnen Testperson
bestimmt. Die MRT-Studie wurde dann mit 15
Probanden durchgefiihrt, die einen 21,5-kHz-
Ton deutlich wahrnehmen konnten. Dieser Ton
wurde wiederholt {iber jeweils 3 s wiahrend der
Gedéchtnisaufgabe abgespielt. Interessant ist,
dass es keinen signifikanten Unterschied der
Hirnaktivierungen in An- und Abwesenheit des
Ultraschalltons gab. Stattdessen zeigte sich eine
deutlich hohere Aktivierung bei Darbietung eines
unterschwelligen Ultraschalltons im Vergleich zu
dessen iiberschwelliger Présentation im Bereich
des Frontallappens. Ein deutlicher Unterschied in
der Hirnaktivierung ging einher mit einer ver-
kiirzten Reaktionszeit im Gedédchtnisexperiment
und einer als subjektiv unangenehmer beschrie-
benen Horsituation (der Ultraschallton wurde
iiber einen Einsteckhorer prasentiert, wahrend
die MRT-Gerdusche durch Schallschutz gedampft
wurden). Diese Ergebnisse lassen vermuten, dass
unterschwelliger Ultraschall bestimmte Prozesse

Abbildung 6:
MRT-Scan: Aktivie-
rung in Hirnberei-
chen des primaren
auditorischen
Cortex wahrend
der Bearbeitung
einer Arbeitsge-
dachtnisaufgabe

in Anwesenheit
eines Infraschall-
tons im Vergleich
zur Bearbeitung
der Aufgabe ohne
Infraschallton (aus
[16]). Links ist ein
Schnitt durch die
Frontalebene (Blick
von vorne) gezeigt,
rechts ein Schnitt
durch die Transver-
salebene (Blick von
oben).
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im Gehirn, wie z. B. fiir Geddchtnisleistungen
beeinflussen kann. Eine direkte Ablenkung, die

z. B. an Arbeitspldtzen mit Ultraschall im Sinne
des Arbeitsschutzes kritisch zu sehen wire, konnte
nicht nachgewiesen werden.

Zusammenfassung und Ausblick

Die Wirkung von Larm zu verstehen ist essenziell,
um Methoden und Technik gegen schddigende
Einfliisse entwickeln zu kénnen. Das betrifft die
aktive und passive Lirmminderung ebenso wie
die Entwicklung von Strategien fiir die Erh6hung
der Resilienz von betroffenen Personen gegen
Larm und seine Folgen. Die Untersuchungen fiir
neue Larmarten sind hier notwendige Vorausset-
zung, um auch in diesem neuen Gebiet fundierte
Methoden zur Beurteilung des Larms und seiner
Wirkungen entwickeln zu kénnen.

Die Studien zum Infraschall zeigen sowohl
mogliche positive Effekte (Verbesserung der Leis-
tungsfahigkeit des Arbeitsgeddchtnisses bei Anwe-
senheit eines deutlich horbaren, kurzen Infra-
schalltons; Kapitel 3.3) als auch negative Wirkung
(Abnahme der grauen Hirnsubstanz in Bereichen
der Sprachverarbeitung bei Langzeiteinwirkung
unhorbaren Infraschalls; Kapitel 3.2). Deshalb ist
es denkbar, dass die gesundheitliche Wirkung von
Infraschall stark von dessen Einwirkungsdauer
abhingt. Auch beim Ultraschall wurden positive
und negative Wirkungen beobachtet.

Grundsatzlich muss aber festgestellt werden,
dass sowohl fiir Infraschall als auch Ultraschall
weiterhin noch viele grundsitzliche Fragen zur
Einschitzung der sehr vielféltigen Larmsituatio-
nen offen sind. Es bedarf, insbesondere, weite-
rer Grundlagenstudien zur Quantifizierung der
Wirkung dieser neuer Larmarten, um fundiertes
Wissen in die laufende gesellschaftliche Debatte
einbringen zu konnen und die Entwicklung geeig-
neter Strategien fiir den Umgang mit den neuen
Larmarten zu unterstiitzen.
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PTB metrological infrastructure for the
environmental dose assessment

F. Krasnigi', U. Stolzenberg?, M. Luchkov3, V. Morosh?,
P. Kramer®, K. Kahnt®, B. Reinelt’, J. Kretzer®, R. Zwiener?®

This article gives an overview of the unique
metrology infrastructure for ionizing radiation
in the environment that has been developed

at PTB over the last three decades. This
infrastructure includes reference sites used to
quantify terrestrial radiation (ionizing radiation
due to radioactive nuclei in the Earth’s crust),
secondary cosmic radiation (due to the decay
of galactic and solar cosmic rays in the Earth’s
atmosphere) and artificial radiation (through
simulation of a bypassing radioactive cloud) in
quantities that represent the biological effects
of ionizing radiation. These reference sites have
supported research and development in a number
of EURAMET projects that resulted in ground-
breaking developments of spectrodosimetry
systems for radiological surveillance of the
environment. They also foster interdisciplinary
collaboration that paves the way for new
insights and knowledge on the links between the
ionizing radiation in the environment, climate,
anthropogenic activities, and health.

1. Introduction

Living organisms are continuously exposed to
ionizing radiation in the environment, and, to a
large extent, this exposure is unavoidable. This
radiation originates from a variety of sources, both
natural and artificial, and can cause biological
effects that can be hazardous for both humans
and for the ecologic health of the Earth biosphere
[1]. Natural ionizing radiation is emitted from
cosmogenic and terrestrial sources. Terrestrial
sources include primordial radionuclides such

as uranium (?**U and U decay series), thorium
(¥Th decay series) and potassium “°K. They emit
gamma radiation with energies up to 2.6 MeV
which contribute significantly to the absorbed
dose [2]. A particular descendant of uranium

and thorium, often the largest contributor to

background radiation, is radon gas. Through

its progenies, radon contributes significantly

to gamma radiation in the environment [1].
Cosmogenic radiation, on the other hand,
comprise particle radiation (predominantly
protons) originating from galactic cosmic rays and
solar energetic particles. They trigger air showers
(a cascade of ionized particles and electromagnetic
radiation) in the Earth’s atmosphere that irradiate
the Earth surface with secondary cosmic

radiation [3]. The main component of secondary
cosmic rays near the ground, which contributes
significantly to the absorbed dose, is made by
muons. Muons are similar particles to electrons,
but about 200 times heavier and unstable, with a
lifetime of about 2.2 ps. They are produced in the
altitude range between 12 km and 15 km and, due
to their very high energies in the GeV range, can
reach the Earth’s surface before decaying. This
fact, explained by the relativistic effect of time
dilatation, is a very popular example of the validity
of the theory of relativity [4].

In addition to natural radioactivity and
cosmogenic sources, since mid of the last century
the radiation background has also been increased
by man-made activities [1, 5]. Among the man-
made sources of radiation that currently have
the greatest impact on the environment are
the aftermath of nuclear accidents and fallouts
from the development and testing of nuclear
weapons [5]. Although the existence of nuclear
accidents has been present for many years and our
society has developed safeguards to significantly
reduce the likelihood of an accident to very low
levels, they can still happen with devastating
consequences. For example, the emitted material
during the Chernobyl nuclear accident in 1986
[2, 5] consisted of radioactive isotopes having
half-live times ranging from a few hours (*’Mo,
132Te), several days (**Xe, *', 14°Ba, 2**Np), months
(¥Sr, ®Zr, 1®Ru, *!Ce, *‘Ce, ***Cm) to years (*°Sr,
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106Ru, 134Cs, 137Cs, 238:239240241py) [n particular, the
release of 1¥Cs, a radioisotope that is stored in
sediments and tends to accumulate in plant tissue
and enter the food chain, results in long-term soil
contamination that will last for centuries.

Monitoring of ionizing radiation in the
environment is an important radiological
management tool that allows observation,
assessment and prediction of future trends
related to sources of radiation, including their
distribution in the biosphere and their migration
capabilities. The need for radiological monitoring
and, in particular, for the establishment of
national and pan-European monitoring networks
such as the German ‘Integrated Measuring and
Information System for the Surveillance of
Environmental Radioactivity’ (IMIS) [6] and
EUropean Radiological Data Exchange Platform
(EURDEP) [7] became apparent after Chernobyl
nuclear accident, which confirmed the assertion
that nuclear accidents have transboundary
repercussions. Therefore, national early warning
systems must be able to clearly detect changes in
ambient radiation. At the same time, dosimetry
systems must be harmonized so that different
technical approaches and procedures do not lead
to inconsistencies in the reported levels of ionizing
radiation.

Monitoring of ionizing radiation in the
environment is not constrained only to early
warning system. The large amount of data
collected also enables a wide range of data
analyses that contribute to the development of
novel dosimetry systems [8, 9], as well as support
the overlapping needs between climate research,
atmospheric chemistry, biology and radiation
protection communities which are critical to make
informed decisions on the global challenges our
society is facing [10, 11].

This article summarizes the unique metrology
infrastructure for ionizing radiation in the
environment that has been developed at the
PTB over the last three decades. PTB via
Division 6 Ionizing Radiation, Department 6.3
Radiation Protection Dosimetry and working
group 6.32 “Dosimetry at Low Dose Rates”
operates a worldwide unique combination of
reference facilities for dosimetry
at very low dose rates, including
Environmental Radiation Dosimetry
Site (ERADOS), Cosmic Radiation
Dosimetry Site (CORADOS), Underground
laboratory for DOsimetry (UDO II) and the
free-field reference site that allows simulation
of a bypassing radioactive plume [12, 13]. In
addition, an unmanned gamma spectrometry
system for radiological monitoring
has been developed under

European Metrology Program H'(10)

ART

G = G, +q,H(10), +q,,H(10)

for Innovation and Research (EMPIR) project
17ENV04 "Preparedness” (Metrology for mobile
detection of ionizing radiation following a
nuclear or radiological incident) [14], and a

data management platform for environmental
monitoring is currently being commissioned. This
infrastructure, in conjunction with the innovative
methods developed at PTB, is not only important
for radiation protection, but also promotes
interdisciplinary collaboration that provides

new insights and knowledge about the links
between the environment, climate, anthropogenic
activities, and health that advance knowledge for
the development of protective measures to reduce
associated health risks and preserve ecosystems.

2. Monitoring radiation dose in the
environment: The PTB reference sites

To monitor the ionizing radiation in the
environment, the measurements are done in terms
of ambient dose equivalent rate H*(10) [15]. These
measurements are needed to make decisions, e. g.
in a case of nuclear emergency, to surveil nuclear
power plants or nuclear waste deposals. An accurate
measurement of this quantity is important not only
for estimating the potential exposure of humans

to external radiation, but also for developing new
measurement methods that will help establish the
link between radiation protection, climate, and
biospheric evolution [10, 11].

The problem with measuring ambient dose
equivalent rate H*(10) in the natural environment
is that any possible artificial excess dose must be
quantified by subtracting the natural environment
dose from the total measured dose. This task
is a challenging because dosimetry systems
respond differently to different components of the
ionizing radiation in the environment, and the
natural dose is not constant but is influenced by
weather conditions [13,16,17]. The indication of
a dosemeter G can be expressed as the sum of the
following contributions: the inherent background
of the dosemeter G, the contributions of the
terrestrial radiation g H*(10)y, the secondary
cosmic radiation ggcx H*(10)scx and, if applicable,
an excess dose rate gy H*(10) sy [13,17]:

SCR + qARTH»(IO)ART (1)

with grp, gscr> and g, rr being the responses of
detector to terrestrial radiation, secondary cosmic
radiation, and artificial radiation, respectively. From
this equation, an excess ambient dose equivalent rate
H*(10) sg» when applicable, can be derived as:

= ELR.[G -Gy- qTRH*(IO)TR - qSCRH*(IO)SCR] (2)
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As both, the terrestrial dose rate H*(10)y and the
dose rate caused by secondary cosmic radiation
H*(10)cx vary with time, it is impossible to derive
the artificial dose rate H*(10) yzy directly from

the instruments reading, especially if H*(10) xxr

is of the same order of magnitude as H*(10) .
Response factors gy, gscr and g,y also need to

be determined as they may deviate considerably
from unity. Finally, the inherent background can
be in the same order of magnitude as the natural
background radiation reading, which is, e. g., often
true for Geiger Miiller counter-based instruments.
These facts make it very difficult to measure
accurately small increases in dose rate caused by
artificial radiation [9].

In order to investigate dosimetry systems with
regard to these parameters, PTB has established
four reference sites for the investigation of ionizing
radiation in the environment. The dose rates
measured there are traceable to PTB’s primary
standards. These reference sites have played a
crucial role in the harmonization of the European
early warning dosimetry system and, more
generally, have made a fundamental contribution
to the quality assurance of environmental
dosimetry systems by providing network operators
and monitoring bodies with basic information on
the calibration and performance of their dosimetry
systems [12, 13, 17, 33]. Since 2019, they are
also anchored in German radiation protection
legislation by providing reference measurement
fields to ensure a national quality standard
according to § 103 Radiation Protection Ordinance
StrlSchV [18]. In addition, the PTB reference sites
have supported the European Metrology Research
Programme (EMRP) joint research project ENV57
"MetroERM" (Metrology for radiological early
warning networks in Europe) in developing novel
spectrodosimetry systems for environmental
monitoring [19], the EMPIR project 17ENV04
"Preparedness” in developing an unmanned
aircraft based gamma spectrometry system for
radiological surveillance [20] and in investigating
the dose rate measurement instruments used in
non-governmental networks [21], are currently
supporting the EMPIR research project 1I9ENV01
“traceRadon" (Radon metrology for use in climate
change observation and radiation protection at
the environmental level) [10] in exploring radon
as a tracer for identifying successful greenhouse
gas (GHG) mitigation strategies, and will support
the recently granted European Partnership on
Metrology research project BIOSPHERE in
evaluating the mutual effects of cosmic rays and
solar UV radiation in terrestrial ecosystems [11].

2.1 The PTB environment
radiation dosimetry site

Natural ionizing radiation at ground level is
investigated at the Environment RAdiation
DOSimetry Site (ERADOS) using several
sophisticated detectors that continuously measure
secondary cosmic radiation, terrestrial gamma
radiation and radon, as well as atmospheric
parameters such as temperature, air pressure,
humidity, and rainfall [2, 22]. The measuring site
is located in the southern part of the PTB premises
in Braunschweig, at 52° 17° N, 10° 28’ E and an
altitude of approx. 80 m above sea level. The
measuring site consists of a flat, grass-covered area
(approx. 35 m x 55 m) and two wooden houses
with a floor area of approx. 16 m? In particular,
the detectors, which are not weatherproof, are
safely housed in the air-conditioned wooden
houses, see Fig. 1. This measuring site also hosts
one of the 1800 stationary dosemeters of the
Federal Office for Radiation Protection (BfS)-
IMIS monitoring network, which transmits

data to the Radiological Situation Center of the
Federal Ministry for the Environment, Nature
Conservation, Nuclear Safety and Consumer
Protection (BMUV), and to EURDEP.

The photon component of ionizing radiation
(gamma radiation) in the environment is
measured with a variety of established classical
counting systems such as high pressure ionization
chambers (Reuter-Stokes of the type RS-131) and
scintillation probes based on organic scintillator
crystals (type Automess 6150 AD b/E). These
systems are capable of measuring equivalent dose
rates in the range of a few nSv/h up to 1 mSv/h,
at an energy range from a few tenths of keV up
to 7 MeV. Recently, this assortment has been
complemented by a new generation of detectors
developed at PTB, based on scintillator crystals
such as CeBr; and Srl,, which provide radionuclide
information in addition to the classical counting
systems measuring only H*(10) [8,9,23,24,25].
These novel systems, called spectrodosemeters (see

Figure 1:
Photograph of the
ERADOS during an
intercomparison
of passive H*(10)
area dosemeters
for environmental
monitoring
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(1m above ground) l
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Figure 2:

(a) Photograph of

a CeBr; spectro-
dosimetry system
developed at the
PTB. The detection
system consists of
a cylindrical crystal
with a height of
254 cm and a
diameter of 2.54 cm
connected to a
Hamamatsu Photo-
mutiplier of the type
R6231-100-01 oper-
ated at 600 V, with
signal readout by a
Bridgeport multi-
channel analyzer.

A LTE (Long Term
Evolution) antenna
provides remote ac-
cess to the system
via a RasberryPi
module. (b) Com-
parison of spectra
measured by a
CeBr; detector dur-
ing a rain event and
during a dry period.
During rainfall, the
wash-out of 222Rn
progeny (mainly
214Pp and 2'4Bi, with
half-lives of 27 min
and 20 min, respec-
tively) may cause a
significant increase
(up to a factor of
two) of the dose
rate on ground. The
most prominent
222Rn progeny peaks
are marked
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Fig. 2), are able to measure the gamma radiation
spectrum with an energy resolution as low as 4 %
at 662 keV, allowing the measurement of a typical
terrestrial dose rate with an uncertainty of less
than 3 % [9, 24] and a correct identification of
radionuclides with a surface contamination as low
as 2 kBq/m?.

Secondary cosmic rays are monitored using
several particle detectors sensitive to muons
and neutrons. The Muon Dosimetry System
(MUDOS) allows coincidence rate measurements
using two cylindrical multi-wire proportional
chambers filled with CF, counting gas, and the
DEtector system for COSmic radiation (DECOS)
allows coincidence measurements on the basis
of two large area plastic scintillator panels
(EJ-200 Polyvinyltoluene, 80 cm x 80 cm x 2.5
cm) arranged one above the other and read out
by two photomultipliers [4]. The coincidence
rates of both muon detectors are calibrated
in terms of H*(10) using a tissue-equivalent
proportional counter (TEPC) which is surrounded
by a multiwire proportional counter, in order
to identify charged particles [4, 26]. This TPEC
reference instrument system was developed at the
PTB and allows absolute measurement of H*(10)
due to muon component. The neutron component
of the secondary cosmic radiation is observed
using neutron dose rate probes consisting of a
polyethylene moderator sphere with a composite
*He recoil proton counter tube (LB 6411). Since
high-energy neutrons with energies of about
100 MeV are a major part of the ambient dose
equivalent rate due to neutrons [2], a neutron
counter with an external layer of 10 mm lead
is also operated. The response to high energy
neutrons is enhanced by utilizing spallation
neutrons, which are generated in the lead.

The ambient dose equivalent rate measured
by the photon detectors (classical counters and
spectrodosimetry systems) at ERADOS includes
both terrestrial and secondary cosmic ray

T T
1500 2000

Energy / keV

T
500 1000 2500 3000

contributions. To obtain only the contribution

of terrestrial gamma radiation, the charged
component due to secondary cosmic rays must be
subtracted from the measured value G (cf. Eq. 1)
according to the following equation
H*(IO)TR = q_in[G -Gy - qSCRH*(IO)SCR] (3)
Both the G, and gy are measured it the PTB
underground laboratory (see next subsection),
where gy is determined by a sealed ***Ra source
resembling the gamma spectrum in the environ-
ment, while ggcp is determined at PTB's reference
site for secondary cosmic radiation (see Sect.

2.3). With H*(10) due to secondary cosmic rays
measured with muon detectors, the terrestrial and
muonic components of the ionizing radiation in
the environment can be separately quantified. The
response of photon detectors to cosmic neutrons is
not measurable and, thus, practically zero.

Radon concentration in the outdoor air is
another parameter that is monitored at the
ERADOS. Because of the extended half-lives of
uranium (***U) and radium (**Ra), and due to
their abundance in the Earth’s surface, radon is
continually being released into the air where it
reaches an altitude of several kilometers, before
being lost through radioactive decay. As shown
in Fig. 2(b), Radon in the environment contri-
butes significantly to the measured ambient dose
equivalent H*(10)g. Short-term increases of up to
about twice the natural level occur when radio-
active decay products of the naturally occurring
radioactive noble gas radon are washed out of the
atmosphere by precipitation and deposited on the
ground. Radon activity concentration at ERADOS
is measured by two complementary detectors, one
operating on the principle of detection of progeny
following the two filter principal, the ANSTO 200
L [27] and the AlphaGUARD measuring the decay
of radon directly [28]. This topic is discussed in
more detail in a separate article in this issue.
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All data measured at ERADOS are stored in a
data management platform (see Section 3), which
allows their visualization and analysis (see Fig. 7).

2.2 The PTB underground laboratory for
dosimetry

PTB operates an Underground laboratory for
DOsimetry (UDO II) in the salt mine of esco
(Kali+Salz AG) in Grasleben at a depth of 430 m
below the ground [29-32]. The overall dimensi-
ons of UDO are 18.5m x 7.5m x 3.2 m. Due to
the depth of 430 m below ground, the cosmic ray
muon intensity in this facility is reduced by more
than 2 orders of magnitude compared to ground
level. In addition, the low specific activity of the
pure rock salt and a moderate activity
concentration of radon in air (< 10 Bqm™), as
well as the use of well selected materials with a
specific activities less than 2 Bq/kg, result in an
extremely low ambient dose equivalent rate
H*(10)4gupo = (1.5 £ 0.2) nSv/h [24]. Therefore,
UDO II is well suited for dosimetry at low dose
rates. In principle, it would provide the necessary
conditions for other low radiation background
applications, such as, e. g. low-level gamma-ray
spectrometry [32], as it was done in the previous
underground laboratory UDO L.

UDO 11 is equipped with a unique photon
calibration facility for calibrations at low dose rates
(comparable to those in the natural environment
and even below), with reference photon fields
which are traceable to primary standards of the
PTB and covering an ambient dose equivalent
rates between 9 nSv/h and 300 nSv/h, see Fig. 3.
The isotopes ' Am, ¥Co, 1*’Cs and *°Co generate
‘quasi monoenergetic’ photon fields, whereas a
sealed 2°Ra source is applied to generate a ‘quasi
continuous’ (broad) photon spectrum. The inverse
value of calibration factors obtained at UDO II
represent the response factors g; (cf. Eq. 1-3)
of the instrument with respect to a particular
radionuclide. One set of four '*’Cs sources of
different activities can be used to investigate the
linearity of the detectors, while another set of
sources of different radionuclides including '¥’Cs,
2#1Am, ’Co, ®°Co and ?**Ra, with photon energies
between 59 keV and 1.25 MeV is used to study the
energy dependence of the detectors’ response [12,
13]. Radioactive sources are stored in a lead safe
placed in a 4 m long cavity drilled in the rock salt
wall. The ambient dose rate due to source storage
is negligible.

Due to the very low ambient dose equivalent rate
at UDO II, the inherent background of dosimetry
detector systems can be measured directly with low
uncertainties [12, 13]. The following two methods
can be used to determine the inherent background

of any detector system: a direct measurement at a
place where there is almost no background radiation
(method 1) or the linear regression analyses of the
dose-rate dependence of the instrument reading
(method 2). Method 1 is realized by performing

a continuous (many hours) measurement in the
UDO II facility with no calibration source present
in the measurement room. To calculate the inherent
detector background reading G, in terms of the
ambient dose equivalent (cf. Eq. 1), the nominal
UDO II background value H*(10)y, ypo is
subtracted from the observed reading at UDO II,
G, which results in:

Go = GUDO - H*(lo)bg, UDO (4)

Method 2 is associated with the examination of the
linearity of the device under test by varying the
reference value of H*(10) at the detector position
using radioactive sources with different activities,
a linear regression of the results yields valuable
information. When the instrument reading of
detector system is plotted versus the applied
H*(10), the interception of the linear regression
line with the instrument reading is identified as
the inherent background of the instrument [12,
13].

2.3 The PTB cosmic radiation
dosimetry site

To investigate and determine the response

of detectors to SCR, PTB has installed the
reference site for COsmic RAdiation DOSimetry
(CORADOS) on a floating platform on a lake
about 15 km from PTB-Braunschweig [2, 22]. The
platform is located about 100 m from the shore
and is well shielded against terrestrial radiation
from the lake bottom by a water depth of about
2.5 m to 3 m, depending on the exact position
above the bottom and the absolute water content
of the lake. The latter may vary throughout the
year depending on seasonal climatic conditions.
The platform consists of hollow polyethylene

Figure 3:

UDO Il calibration
facility. A source
holder bearing the
radioactive source
is placed inside

the lead collimator
with an opening
angle of 20°. A laser
positioning system
helps to identi-

fy the reference
irradiation point at
a distance of 2 m
from the source.
The well-collimated
photon beam leav-
ing the collimator
does neither hit the
salt rocks nor the
floor or the ceiling
in the vicinity of the
reference point (the
edge of the beam
hits the ground
about 4 m behind
the reference point),
resulting in a neg-
ligible background
due to scattered
photons
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Figure 4:

(a) Photograph of
the CORADOS. The
platform is made of
hollow polyethylene
blocks with a total
areaof 5m x 5m.
The dosimetry
equipment is set

up in boxes made
of polyethylene
which are perma-
nently mounted on
the platform. (b)
Recently CORADOS
has been moder-
nized with two dosi-
metry systems and
a solar panel with
accessories to pow-
er the measurement
systems and enable
data transmission.
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blocks with a total area of 5 m x 5 m. The
dosimetry equipment is housed in polyethylene
boxes permanently mounted on the platform, see
Fig. 4.

Due to the flat geometry of the lake’s surroundings,
only radon and its decay daughters as well as
terrestrial radiation from the lake shore which
reaches the floating platform within a small
horizontal solid angle by Compton scattering in air
will remain. They contribute with a background
ambient dose equivalent rate of about 1 nSv/h [13,
33]. Therefore, on this reference site detectors

are exposed almost only to secondary cosmic
radiation. During a measurement at CORADOS
the muon detector MUDOS monitors the charged
component of the secondary cosmic radiation at
ERADOS. On the assumption that the distance
between ERADOS and CORADOS of about 15 km
is small enough, the muon fluences at both sites
are equal [12]. From Eq. (1), the response of a
detector to secondary cosmic radiation is then
given by

G- G,-H(10
qSCR = 0 (H’zrg)iORADOS ( 5)

with H*(10)y, corapos representing the background
radiation at the floating platform and H*(10),

the charged component of the secondary cosmic
radiation measured using DECOS or MUDOS at
ERADOS.

Recently CORADOS has been modernized
with two measurement systems, a Geiger-Miiller
counter system (GammaTRACER XL2) and a self-
developed spectrodosimetry system with a CeBr;
scintillator similar to the one shown in Fig. 2a, that
are permanently installed on the platform. The
measured data are sent hourly, via mobile phone
network, to the Data Management Platform for
environmental monitoring at ERADOS (see Sect. 3).

2.4 The PTB free-field irradiation site

To investigate and determine the sensitivity of
detectors to small - artificially increased — dose
rates, PTB has established the fourth reference
site, the so-called free-field reference site that

is equipped with a photon irradiation facility.
This reference site is established at the PTB in

an almost natural environment in the vicinity of
the neutron dosimetry laboratory buildings. The
proton accelerator, which is located inside these
buildings, is shielded quite well, but it is agreed
that during the intercomparison on the free field,
the accelerator and the cyclotron will not operate.
The center of the free-field site is 38 m away from
the neighboring technical supply building and is
situated on a plain area that forms a rectangular of
63 m x 120 m. The area is covered with grass that
is kept short by regular mowing [12, 13, 33].

The photon irradiation facility, the so-called
plume simulator, is designed to simulate a nuclear
accident by increasing the dose rate from various
radioactive sources in the reference circle with a
radius of 5 m by up to a factor of six compared
to normal ambient values, see Fig. 5. The goal is
to investigate and verify the response of detector
systems to the uncollimated gamma radiation that
would occur during a radiological event. Active
dosemeters, especially those that are part of an
early warning network, should be able to detect
small variations in dose rate.

The plume simulator contains a set of
four different radioactive sources that can
accommodate *’Cs, ®°Co and #*°Ra sealed sources.
These sources can be moved from a shielded
magazine to different irradiation positions
centered on lead cylinders of different thicknesses,
resulting in dose rates ranging from 8 nSV/h to
400 nSv/h due to different attenuation levels. The
whole procedure of moving different sources to
different irradiation positions is controlled by a
computer program which allows programming
of different time-dependent dose rate profiles. In
addition, it is ensured that the sources are secured
in a shielded magazine in case of a malfunction.

All measuring instruments and the source shall
be fixed 1 m above the ground. All measuring
instruments and a secondary standard Reuter
Stokes ionization chamber (type RS-131) are
installed in the circle of radius of 5 m. The reference
instrument provides reference H*(10),.;srr values.
With instruments response factors gz, gscr, and
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qaxr determined in UDO II, and reference values
H*(10)r; and H*(10)sc; measured at ERADOS,
H*(10),y can be quantified using Eq. (2).

3. Data management platform
for environmental monitoring

The reference data measured continuously at
ERADOS and CORADOS make a fundamental
contribution to the research and development

of dosimetry systems for environmental
monitoring [8, 9, 23-25]. They also make a critical
contribution to the quality assurance of dosimetric
monitoring and early warning systems which are
investigated and calibrated by PTB [12, 13, 16, 17].
In addition, these data also promote cooperation
between currently independent groups such as
climate observation, which is currently taking
place within the 19ENVO01 "traceRadon" project

Measured quantities:

| Gamma radiation

| Radon concentration

Database + Python interface for data

Figure 5:

The reference site
for the simulation
of a bypassing
radioactive plume.
The plume simu-
lation device is
centered on the
circle of radius

5 m. All measuring
instruments and
the source were
fixed 1 m above the
ground. A seconda-
ry standard Reuter
Stokes ionization
chamber (type RS-
131) was installed
in the circle as re-
ference instrument
and operated during
the test to provide
reference values of
the ambient dose
equivalent rate.
Inset: raw data (not
corrected for the

[10], and atmospheric chemistry and biology, natural background)
hich will b lored in th ing ioint showing a typical
which will be explored in the upcoming join time-dependent

research project BIOSPHERE [11]. Therefore, irradiation profile.
a centralized data management platform is
essential in collecting, cataloging, and storing
data generated by such a multitude of unique
instruments. With such a platform, researchers,
analysts, and other scientific staff can better store
and search for scientific data and knowledge,
speed up workflows and optimize collaboration.
A Data Management Platform “Environmental
Monitoring” (DMP-EM) is currently being
commissioned to store and catalog the unique
reference data collected at ERADOS and
CORADOS. A brief summary is given in Fig. 6.
More thorough explanation will be published
elsewhere when the activity is concluded. Here, a
special Python program reads the files in .csv-
format in which the values of various sensors are
stored and writes them to a relational database

Figure 6:
Schematic drawing of the Data
Management Platform “Envi-
ronmental Monitoring”. Sensor
data are stored continuously
to a laboratory computer, with
} daily backup to laboratory
server and PTB data center.

management and visualization

| . | sl ¢ />| [</>| DailybackupofCSV & Backup to | The data from the lab computer
files to laboratory data center are copied continuously to a
| Cosmic neutron rate | Soffiae server relational database manage-
l l l ment system. A multitude of
| Rainfall | X software programs check the
| | Ei EE consis’(enC\r/1 b?t\k/)veen the data
Humidity written in the lab computer
\T/ and those in the database, and
| Temperature | , the plausibility of sensor data
(outliers or any true signal).
T u E\rﬁ e ‘ In case of inconsistencies, an
SQL g alarm is sent by e-mail to alert
File Watcher Relational database Data analysis and display the reSpOnSibIe personnel. User

management system

friendly web applications and
python programs allow data
display and analysis.
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Figure 7:

Reference data
measured at the
ERADOS during
October 2020

Figure 8:

The unmanned
airborne monitoring
systems developed
at the PTB

management system. Special programs which
continuously access the database, check the
consistency of the data and, in the event of a
malfunction (including device errors), trigger an
alarm that is sent by e-mail to alert the responsible
personnel. An interactive visualization web
application enables quick data review, and a user-
friendly Python interface enables data analysis
ranging from data visualization to simple statistical
analysis.

Figure 7 shows an example of the data measured
at ERADOS with five sensors and analyzed using
Python programs interfaced with DMP-EM:
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terrestrial ambient dose equivalent rate (cf. Eq. 3),
rainfall, ambient dose equivalent rate due to
muons measured using DECOS (cf. Section 2.1),
radon concentration measured using
AlphaGUARD, and temperature.

The two upper panels in Fig. 7 show correlation
between short term increase of the terrestrial
ambient dose equivalent with the rainfall due
to the washing out of the radon progenies (see
Sect. 2.1, Fig. 2b). Correlation between radon
concentration, temperature and terrestrial gamma
radiation, on the other hand, are washed out.
Although these correlations — from a physical
point of view — are to be expected, the dynamic
interplay between various atmospheric parameters
such as wind, aerosol movement, cloud formation,
extent of radon release from the ground, etc.,
significantly disturb them. In this case, artificial
intelligence concepts such as data mining would
greatly help in finding the hidden correlations in
the data, and therefore, such large environmental
datasets would provide a rich playground for novel
approaches.

This DMP-EM is currently commissioned for
the internal use only. Complementary to the
present system, new concepts of data processing
(artificial intelligence, machine learning) are
anticipated to be used. They are essential for
handling ionizing radiation data because of their
sociopolitical importance, and for supporting
collaboration between different independent
research communities, which is encouraged in
current and future research projects. In the future,
depending on the funding, DMP-EM could evolve
in a more elaborate platform that can be used to
provide policymakers with scientific assessments
that improve decision-making in EU policies on
the environment, climate, energy and research.

4. Unmanned aircraft based gamma
spectrometry system for radiological
surveillance

One of the main objectives of the EMPIR project
16ENV04 "Preparedness” [20] was to develop
airborne radiation detection systems installed on
Unmanned Aerial Vehicles (UAV) for the remote
measurement of dose rates and radioactivity
concentrations on the ground. In order to fulfil
these objectives, PTB has developed an unmanned
airborne monitoring system by equipping Rotary-
Wing Unmanned Aerial Systems (RWUAS) with
a fully characterized spectrodosimety system, see
Fig. 8. In addition, new software tools for data
acquisition, processing, transmission and analysis
have also been developed.

The spectrodosimetry system resides
in a 3D-printed housing and consist of a
CeBr; 1.5 “ x 1.5 ” scintillator with PMT, compact
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120 MHz Bridgeport Instruments base and PT1000
platinum temperature sensor, characterized at the
four PTB reference sites described in the previous
sections. Being independent of the carrier, the
spectrometer is accompanied by a positioning
module, laser altimeter, barometer (altitude
redundancy sensor) and can be mounted to any
RWUAS. The brain of the system is a Raspberry Pi
Model 3B microcontroller.

Data transfer is performed using a 2.4 GHz XBee
Pro transceiver with a 7 dBm omnidirectional
antenna mounted onto the detector support
plate. The ground station, a laptop with another
2.4 GHz XBee transceiver and 7 dBm directional
antenna, establishes peer-to-peer communication
with the monitoring system and receives data
every 2 seconds. The tested range of stable
data transmission is at least 1.2 km with an
unobstructed view of the drone from the ground.

The acquisition and control software are
written in Python 3.5 / PyQt5. The ground station
(control) software displays real-time telemetry,
dose rates and 2048-channel spectra (see Figure 9).
It also monitors the interference on 2.4 GHz
channels and selects the least busy channel for
communication with UAMS.

Such airborne radiation monitoring is key to
the fast contamination assessment following a
radiological event. The use of unmanned airborne
monitoring systems offers the benefits of the high-

o 137¢5 (662 keV)

588 1688
Energy / keV

resolution aerial measurements, especially in the
areas otherwise inaccessible by big aircraft, and the
operating personnel protection, as devices can be
controlled from a safe distance.

5. Summary

Long-term monitoring of environmental radiation
with high accuracy requires knowledge of
the dosemeters’ response to gamma radiation
from radionuclides which are common in the
environment, to secondary cosmic rays, and,
last but not least, their inherent background.
These basic instrument parameters that are
needed to calculate the absolute value of the
ambient dose equivalent can be accurately
measured at the PTB reference sites for ionizing
radiation in the environment. These unique
measurement infrastructure in conjunction with
the instrumentation and methods developed at the
PTB has largely supported harmonization of area
monitoring in Europe by providing the network
operators with basic information on the calibration
and performance of their dosimetry systems. Since
2019, this infrastructure is also anchored in the
German radiation protection legislation.
Monitoring dose rate in the environment
with state-of-the-art instruments, combined
with the large amount of data managed by the
data management platform, stimulates the
development of new instrumentation and methods
that will benefit the environment and society.

P A}tltgde =

W Spacing =
4‘-" Speed =
L]

= 2538M
505m
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300 m

10 This project has
received funding
from the EMPIR pro-
gramme co-financed
by the Participating
States and from the
Europe’n Union’'s
Horizon 2020
research and inno-
vation programme.
19ENVO1 ,trace-
Radon” denotes
the EMPIR project
reference.

Figure 9:
Reference H*(10)
measured with PTB
UAMS at a former
uranium mine,
Wismut GmbH,
Seelingstadt, Ger-
many. The hot spot
has been produced
by a 1 GBq '¥Cs
source on top of
the semi-uniform
uranium tailings
contamination.
Inset: the 2048
channel spectra
showing '¥’Cs and
214Bj peaks.
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This will foster a multidisciplinary approach to
environmental issues, such as, for example, the
greenhouse gas mitigation strategies currently
being investigated in EMPIR project 1I9ENV01
“traceRadon”°.

The unmanned airborne monitoring systems
developed by the PTB in the framework of
the 17ENV04 "Preparedness” ensures a rapid,
coordinated and effective response in emergency
situations involving dispersion of gamma-emitting
radionuclides in the environment. This system
provides accurate and quick determination of
hotspot contamination locations on ground
surface, along with a preliminary spectrometric
analysis, to allow for correct planning of remedial
actions.

The facilities presented here are unique in
Europe even worldwide. They are identified as
unique infrastructure by the European Metrology
Network (EMN) for Radiation Protection [34].
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Uran und Plutonium in

D. Arnold’, D. Zapata-Garcia?

Natur von Uran und Plutonium

Uran und Plutonium sind zwei radioaktive Schad-
stoffe, die regelmaf3ig im Rahmen von Program-
men zur Uberwachung der Umweltradioaktivitit
weltweit gemessen werden. Aber warum?

Uran und Plutonium sind zwei radioaktive Ele-
mente, die sowohl fiir die Produktion von Kern-
waffen genutzt werden als auch mit der Erzeugung
von Kernenergie in Verbindung stehen. Damit
handelt es sich um zwei sicherheitsrelevante Ele-
mente, deren Auftreten in der Umwelt sehr genau
beobachtet wird.

Uran ist primordial, es ist also seit der Entste-
hung der Erde vor 4,5 Milliarden Jahren in der
Erdkruste vorhanden. Es gibt zwei primordiale
Uranisotope U-235 und U-238, die als Ausgangs-
punkte von zwei radioaktiven Zerfallsreihen mehr
als zwanzig weitere Radionuklide erzeugen, die
alle in der Umwelt messbar sind. Das Isotopenver-
héltnis von U-235 zu U-238 in Natururan betragt
0,72 % was einem Aktivitatsverhaltnis von 4,6 %
entspricht. Hinzu kommt ein drittes natiirliches
Uranisotop, U-234, das Teil der Zerfallsreihe von
U-238 ist.

Uran ist auch von grofler wirtschaftlicher und
sozialer Bedeutung. Nach der Entdeckung der
Uran Kernspaltung in den spdten 1930er Jahren
wurde die enorme Energie des Urans bereits im
darauffolgenden Jahrzehnt fiir waffentechnische
Zwecke nutzbar gemacht. In den 1950er Jahren
wurden die ersten energieerzeugenden Kernkraft-
werke in Betrieb genommen. Diese Kraftwerke
nutzten ebenso wie die Kernwaffen die neutro-
neninduzierte Spaltung des Isotops U-235, das
in Gasdiffusionsprozessen aus natiirlichem Uran
angereichert worden war. Sowohl beim Einsatz
von Kernwaffen als auch bei der Erzeugung von
Kernenergie entsteht eine grofle Anzahl radio-
aktiver Spaltprodukte und Transurane. Eines
der Transurane ist Plutonium, das in Reaktoren

der Umwelt

' Dr. Dirk Arnold,
Fachbereich
6.1 Radioaktivitét,
E-Mail:
dirk.arnold

2 Dr. Daniel
Zapata-Garcia,
Arbeitsgruppe 6.12
Umweltradioaktivi-
tat, E-Mail: daniel.
zapata@ptb.de

tb.de

mithilfe von Neutronenbestrahlung erzeugt wird.
Die Produktion waffenféhigen Plutoniums in
Brutreaktoren zielt auf die Erzeugung von Pu-239.
In beiden Prozessen, Energieerzeugung in Kernre-
aktoren und Erbriitung von waffenfdhigem Pluto-
nium in Brutreaktoren, werden aber auch andere
Plutoniumisotope mit Massenzahlen zwischen
228 und 247 hergestellt, die alle radioaktiv sind.
In der Umwelt messbar sind vor allem die Isotope
Pu-238, Pu-239, Pu-240 und Pu-241. Die Isoto-
penverhéltnisse konnen dabei, je nach Ursprung
des Plutoniums, sehr unterschiedlich sein und zur
Identifikation des Quellmaterials herangezogen
werden.

Die Isotopenverhiltnisse zweier Isotope eines
Elementes in der Umwelt hangen stark von natiir-
lichen und technischen Prozessen ab. Unterschied-
liches chemisches Verhalten von Uran und den
Radionukliden der Zerfallsreihen fithren dazu,
dass das Isotopenverhaltnis von U-234 zu U-238
in der Umwelt eine grofle Variabilitat aufweist. Je
nach Ursprung des Urans aus natiirlichen Vor-
kommen, angereichert mit dem Isotop U-235 fiir
die Kernenergieerzeugung oder hochangereichert
als Kernwaffenmaterial, sind auch die Gehalte und
Isotopenverhiltnisse von Uran in Umweltproben
sehr variabel.

Warum werden Uran, Plutonium sowie an-
dere kiinstliche und natiirliche Radionukli-
de in der Umwelt analysiert?

Die Uberwachung der Umweltradioaktivitt dient
dem Strahlenschutz der Bevélkerung, der Uber-
wachung kerntechnischer Einrichtungen, dem
Erkennen von Freisetzungen radioaktiver Stoffe
aus anderen Quellen als der friedlichen Nut-
zung der Kernenergie (z. B. aus der industriellen
Produktion radioaktiver Substanzen oder ihrer
Anwendung in der Medizin) der Erkennung von
Kernwaffentests oder von kriminellem Freiset-
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zen radioaktiver Stoffe in die Umwelt. Aufgrund
des raumlichen und zeitlichen Abstands zwischen
Freisetzung und Messung spielen Transportpro-
zesse und Austauschprozesse zwischen Luft, Boden
und Wasser eine wichtige Rolle. Dabei miissen
sowohl physikalische als auch chemische Prozesse
betrachtet werden. Thematisch lasst sich somit

die Uberwachung der Umweltradioaktivitit den
Gebieten Strahlenschutz, Radiodkologie und nuk-
leare Forensik zuordnen.

Die Uberwachung der Umweltradioaktivitit hat
in der PTB eine lange Tradition [1, 2]. Seit Oktober
1963 beobachten Wissenschaftler der PTB regel-
méfig kiinstliche und natiirliche Radionuklide in
der Luft. Bild 1 zeigt im Uberblick die Messwerte
dieser Beobachtungen. Anfangs galt das Interesse
besonders den Spalt- und Aktivierungsprodukten
aus den Kernwaffentests, die weltweit in der Atmo-
sphére verteilt wurden und zu Beginn der 1960er-
Jahre ihren Hohepunkt erreichten. Nach dem
Abkommen zur Einstellung der atmosphérischen
Kernwaffenversuche 1962 sanken die Aktivitéts-
konzentrationen dieser Radionuklide. Mehr und
mehr gerieten nun die natiirlichen radioaktiven
Stoffe in der Luft in den Fokus der Wissenschaft-
ler, sowie jene, die bei der friedlichen Nutzung
der Kernenergie freigesetzt werden. Besondere
offentliche Bedeutung bekamen die Messungen
nach dem Unfall im Kernkraftwerk in Tschernobyl
1986.

Die Messungen wurden zunéchst als Arbeiten
im Rahmen von Forschungsprojekten durch-
gefithrt. Heute sind sie eine Daueraufgabe zur
Strahlenschutzvorsorge. Im Integrierten Mess- und
Informations-System (IMIS) [3], das 1987 nach
dem Unfall von Tschernobyl zur Uberwachung
radioaktiver Stoffe in der Umwelt in Deutschland
eingerichtet wurde, werden die Spurenmessungen
an 24 Orten gemeinsam mit dem Bundesamt fiir
Strahlenschutz und dem Deutschen Wetterdienst
im Auftrag des Bundesministerium fiir Umwelt,
Naturschutz, nukleare Sicherheit und Verbraucher-
schutz durchgefiihrt [4]. An diesen Orten werden
gammastrahlende Radionuklide gemessen; Uran
und Plutonium-isotope werden an 6 ausgewahlten
Messstationen, unter anderem am PTB-Standort
in Braunschweig, analysiert. Als eine von vier
Stationen berichtet die PTB ihre Messergebnisse
an die Europdische Kommission. Die Messreihen
ermoglichen die Untersuchung von Trends iiber
langere Zeitraume und den Einfluss verschiedener
Quellen auf die Messergebnisse. Der Vergleich
der an verschiedenen Orten gemessenen Aktivi-
tatskonzentrationen ermdglicht zusammen mit
meteorologischen Daten u. a. Riickschliisse auf die
Herkunft der Radionuklide und auf atmosphari-
sche Ausbreitungs- und Mischungsprozesse. Dabei
werden sowohl gammastrahlende Radionuklide als
auch Beta- und Alphateilchen emittierende Radio-

nuklide gemessen. Wie der Name ,,Spurenmes-
sung“ es schon vermuten ldsst, handelt es sich um
eine sehr empfindliche Methode, die im Wesent-
lichen durch den Einsatz von Hochvolumen-Luft-
staubsammlern erreicht wird. Pro Woche werden
ca. 150 000 m® Luft durch einen Luftfilter gesaugt
und der Staub auf dem Filter abgeschieden.

Wie werden U und Pu analysiert?

Die Analytik von Plutonium und Uran stellt

eine besondere Herausforderung dar. Einer-

seits gehoren die Ziel-Isotope zu der Gruppe der
Alphateilchen emittierenden Radionuklide, die
aufgrund der kurzen Reichweite der Alphateil-
chen in den Umweltmaterialien nicht direkt (wie
die gammastrahlenden Radionuklide) gemessen
werden kénnen. Anderseits liegen die Konzentra-
tionen auf einem sehr niedrigen Niveau, die nur
bei hoheren Probenmassen nachzuweisen sind.
Aus diesen Griinden werden fiir die Bestimmung
von Plutonium- und Uranisotopen im Luftstaub
in der PTB die wochentlichen Luftstaubaschen

zu einer Monatsmischprobe vereinigt, die einer
aufwendigen radiochemischen Abtrennung und
Reinigung unterzogen wird [5]. Zu Beginn des
radiochemischen Verfahrens werden U-232 und
Pu-242 quantitativ als Ausbeutetracer den Luft-
staubaschen zugefiigt. Diese beiden radioaktiven
Isotope sind normalerweise nicht in Umweltpro-
ben enthalten und sind somit sehr gut geeignet, die
unausweichlichen Verluste bei den Analyseverfah-
ren zu quantifizieren. Nach dem radioanalytischen
Trennungsgang entstehen durch Elektroabschei-
dung auf Edelstahlplattchen Messpraparate, deren
Massenbelegungen sehr gering sind, sodass damit
die Autoabsorption der Alpha-Teilchen mini-
miert wird. Die Messdauer liegt bei Uran meist
bei einigen Tagen bis zu einer Woche, sodass auch
U-235 noch recht genau messbar ist. Bei Pluto-
nium liegt die Messdauer meist bei mehreren
Wochen. Pu-(239+240) kann in Aktivitdtskonzen-
trationen von wenigen nBq/m? bestimmt werden,
wiahrend Pu-238 meist unter der Nachweisgrenze
liegt. Einer Monatsmischprobe liegt der Staub aus
ca. 750 000 m® Luft zugrunde. Somit entsprechen
wenige nBq/m? einer Aktivitat von wenigen mBq
auf einem Messpraparat.

Alphaspektrometrie versus
Massenspektrometrie

Die oben genannten Messzeiten von einer Woche
tiir Uran und mehrere Wochen fiir Plutonium
zeigen, dass die Messung der Alphateilchen an ihre
Grenzen stof3t. Eine schnelle Analytik im Falle
eines radiologischen Vorfalls ist bei kleinen Gehal-
ten nicht moglich. Da die betrachteten Isotope
U-238, U-235, U-234 sowie Pu-239 und Pu-240
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alle iber lange Halbwertszeiten von 6500 Jahre bei
Pu-240 bis 4,5 Milliarden Jahren bei U-238 betra-
gen, liegt es nahe, nicht die Alphateilchen bei dem
Zerfall dieser Isotope, sondern direkt die vorhan-
denen Isotope mittels Massenspektrometrie zu
messen. Damit konnte die Messzeit auf weniger als
einen Tag reduziert werden.

Dariiber hinaus gibt es bei den Plutoniumiso-
topen noch weitere Vorteile der Massenspekt-
rometrie im Vergleich zur Alphaspektrometrie.
Fir die Messung einer Plutoniumaktivitt von
wenigen mBq mittels Alphaspektrometrie werden
die Messproben dicht vor einem Alphateilchen-
detektor platziert und somit eine méoglichst grofie
geometrische Zahlausbeute realisiert. Darunter
leidet allerdings die Energieauflosung der gemes-
senen Spektren. Da die Energien der Alphateilchen
von Pu-239 und Pu-240 sehr dhnlich sind, kénnen
diese beiden Isotope nur als Summe Pu-(239 +
240) im Spektrum gemessen werden. Eine solche
Limitierung gibt es bei den massenspektrometri-
schen Verfahren nicht. Beide Plutoniumisotope
konnen gut voneinander getrennt bestimmt
werden. Ein zweiter Vorteil ist die Moglichkeit,
massenspektrometrisch auch das Isotop Pu-241
gleichzeitig mit Pu-239 und Pu-240 zu messen.
Pu-241 emittiert keine Alpha-Teilchen, sondern
niedrigenergetische Beta-Teilchen. Fiir eine
radiometrische Messung mittels Fliissigszintil-
lation ist eine zweite Abtrennung zur Herstel-
lung des geeignetes Messpraparates notwendig.
Dieser zusitzliche Analysenschritt entféllt bei der
Massenspektrometrie.

Isotopenverhiltnisse

Die Bestimmung der Isotopenverhéltnisse der
Radionuklide in den Zerfallsreihen von U-238 und
U-235 wird sowohl zur Beantwortung geologischer
als auch radiodkologischer Fragestellungen [6]
eingesetzt. Die Bestimmung der Isotopenverhalt-
nisse von U-235 zu U-238 und Pu-239 zu Pu-240
zéhlen zu den wichtigen Methoden der nuklearen
Forensik fiir die Bestimmung der Herkunft des
untersuchten Materials. Neben dem natiirlichen
Isotopenverhéltnis von U-235 zu U-238, das in der
Geochemie und Geochronologie sehr relevant ist
[7], gibt es verschiedene Anreicherungsgrade von
U-235 beim Einsatz in Kernreaktoren zur Erzeu-
gung von Energie oder in Forschungsreaktoren zur
Nutzung als Neutronenquellen. Fiir den Einsatz
von Uran in Kernwaffen sind hohe Anreicherungs-
grade notwendig. Abgereichertes Uran findet

man unter anderem im militarischen Bereich als
Artillerie-Munition.

Das in der Umwelt messbare Plutonium hat in
jedem Fall einen kiinstlichen Ursprung mit einem
hohen Anteil von Pu-239 bei Waffenplutonium im
Vergleich zu Reaktorplutonium.

Aktivitatsnormale und Referenzmaterialien

Eine weitere Aufgabe der PTB neben der Spu-
renmessung radioaktiver Stoffe in der Luft ist die
Bereitstellung von Aktivitdtsnormalen fiir die
Durchfiihrung von Vergleichsmessungen im Rah-
men von IMIS. An diesen Vergleichen nehmen die
an IMIS beteiligten Bundes- und Landesmessstel-
len teil. Dariiber hinaus nutzen viele dieser Bun-
des- und Landesmessstellen die Aktivitdtsnormale
der PTB zur Kalibrierung ihrer Detektorsystemen
und zur Validierung radiochemischer Analysever-
tahren. Die IMIS-Vergleiche werden von einzelnen
Leitstellen zur Uberwachung der Umweltradio-
aktivitat (BfS, DWD, MR, ...) organisiert. Fiir

die Durchfiithrung der IMIS-Vergleiche gibt es
zwei etablierte Verfahren: a.) Der Organisator des
Vergleichs erhilt eine Aktivitatsnormal-Mischl6-
sung von der PTB, setzt diese quantitativ einem
Umweltmaterial (Wasser, Sediment, Milchpulver,
...) zu und verteilt dieses Material an die Teilneh-
mer. Zusitzlich kann der Organisator die PTB
beauftragen, das gespikte Probenmaterial zu analy-
sieren und so die metrologische Riickfiihrung auch
tiir den Verdiinnungsschritt sicherzustellen. Beim
zweiten Verfahren b.) wahlt der Organisator ein
Material aus, das bereits iiber eine ,,Kontamina-
tion“ mit den gewiinschten Radionukliden verfiigt,
verteilt dies an die Teilnehmer und beauftragt die
PTB mit der Analyse des Materials zur Bestim-
mung der Referenzwerte fiir den Vergleich. Damit
wird auch im zweiten Verfahren die metrologische
Riickfithrung der Referenzwerte sichergestellt.

Ausblick

Es wurde bereits auf die Vorteile der Massenspek-
trometrie im Vergleich zur Alphaspektrometrie
bei der Messung von Uran- und Plutonium-Iso-
topen hingewiesen. Dies war mit ein Grund fiir
den Aufbau eines Massenspektrometriesystems

in der PTB fiir die Messung der Radioaktivitét in
Umweltproben. Das ,,Multi-Collector Inductively
Coupled Plasma Mass Spectrometer® (Bild 2) ist
bereits fiir die Messung der Uran- und Plutonium-
Isotope kalibriert und wird in der Zukunft bei der
Referenzwertbestimmung der Aktivitit langlebiger
Radionuklide in Vergleichsmaterialen gerade bei
kleinen Aktivitatskonzentrationen (wie z. B. Uran
in Trinkwasser) zu einer deutlichen Reduktion der
Messunsicherheiten beitragen.

Wenn im Oktober 2022 das geplante européische
Forschungsprojekt ,,Metrology for the harmoni-
sation of measurements of environmental pollu-
tants in Europa“ an den Start geht, dann sollen im
Bereich der Umweltradioaktivitit a.) systematisch
und quantitativ die Vor- und Nachteile verschie-
dener Typen von Massenspektrometern bestimmt
werden, mit dem Ziel, ein robustes fiir die Routi-
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nemessung von Umweltproben geeignetes System
zu identifizieren und b) Normale und Referenzma-
terialien entwickelt werden, mit dem Ziel, die in a.)
untersuchten Systeme riickfithrbar auf die SI-Ein-
heiten zu kalibrieren. Ein weiteres Ziel des Projekts
ist, den Laboratorien, die heute schon mit radio-
metrischen Methoden die Radioaktivitit in der
Umwelt iberwachen, den Einstieg in die Massen-
spektrometrie zu erleichtern und im européischen
Mafistab harmonisierte Verfahren und Kalibrier-
normale zu entwickeln und bereitzustellen.
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Radionuklide in der bodennahen Luft in Braunschweig seit 1963
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Abbildung 1:

Alle Langzeit-Messreihen der PTB seit Oktober 1963

Abbildung 2:

Das ,,Multi-Collector Inductively Coupled Plasma Mass
Spectrometer” der PTB fur die Messung von Uran- und
Plutonium-Isotopen in der Umwelt
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RemoteALPHA

~RemoteALPHA": Optische Detektionssysteme
zur sicheren und zuverlassigen Messung

von Kontaminationsvorfallen mit
Alpha-emittierenden Radionukliden

F. Krasnigi', M. Luchkov?, V. Dangendorf3, R. D. Taubert?*,
P. Tesch®, A. Forster®, S. Rottger’, F. Mertes®, A. Honig®, U. Giesen'®,

K. Tittelmeier'', F. Langner'?

Aufgrund ihrer hohen Energie und ihres hohen
lokalen Energietransfers stellen Alphateilchen ein
sehr hohes Risiko fiir biologisches Gewebe im
Vergleich zu allen nuklearen Zerfallsprodukten dar.
Radiologische Notfille, bei denen Alpha-emittie-
rende Radionuklide versehentlich oder absichtlich
freigesetzt werden und in den menschlichen Koér-
per gelangen, kénnen Menschen erheblichen Scha-
den zufiigen. Um eine schnelle, koordinierte und
wirksame Reaktion in solchen Notféllen zu ermdg-
lichen, wurde das EMPIR (European Metrology
Program for Innovation and Research)-Projekt
19ENVO02 ,Remote ALPHA® (siche Danksagung auf
Seite 49) bewilligt. Dieses Forschungsprojekt, an
dem acht EU-Institutionen beteiligt sind, zielt auf
die Entwicklung neuartiger Methoden und Instru-
mente bis hin zu einer nachhaltigen Metrologie-
Infrastruktur fiir die Ferndetektion von Alpha-
strahlern in der Umwelt. Dieser Beitrag gibt einen
Uberblick iiber die Motivation fiir das Projekt
»RemoteALPHA", mit dem besonderen Schwer-
punkt auf der Entwicklung neuartiger optischer
Detektionssysteme und ihrer Kalibriermdglichkeit,
und stellt einige vorldufige Ergebnisse vor, die das
Potenzial der optischen Detektionstechnologie fiir
die Fernkartierung von Alpha-Kontaminationen
zeigen. Diese Forschung ist besonders wichtig, da
es derzeit kein Detektionssystem gibt, mit dem eine
grof3flichige Kontamination mit diesen Radionu-
kliden gemessen werden kann, da die Reichweite
der Alphateilchen in der Luft im Zentimeterbereich
liegt. In diesem Zusammenhang sind also neue
Ferndetektionstechniken erforderlich, die sowohl
den Bediener als auch den Detektor aus dem Strah-
lungsfeld heraushalten, um die Unzulénglichkeiten
herkémmlicher Handdetektoren zu iberwinden.

1. Einfithrung

Alphateilchen sind positiv geladene energiereiche
Teilchen, die aus zwei Protonen und zwei Neutro-
nen bestehen und mit dem Kern des Helium-
4-Atoms identisch sind. Die durchschnittliche
Energieabgabe dE, die pro Wegldnge dx entlang
ihrer Bahn deponiert wird (der lineare Energie-
transfer, dE/dx), skaliert bei typischen Emissions-
energien von Alphateilchen (ca. 2 MeV bis 8 MeV)
ungefihr mit g*/E(x), wobei q (= 2e) die Ladung
des Alphateilchens und E(x) seine Energie am Ort
x darstellt [1]. Aufgrund der sehr hohen lokalen
Energieabgabe haben Alphateilchen im Ver-

gleich zu locker ionisierenden Strahlenarten wie
Gamma- oder Betastrahlung eine sehr viel hohere
biologische Wirksamkeit bei gleicher deponierter
Energiedosis zur Schidigung biologischen Gewe-
bes und insbesondere der Desoxyribonukleinsaure
(DNA). Dies macht sie entsprechend effektiver

bei der Erzeugung von lethalen Schaden an der
Zelle oder von Genmutationen, die ihrerseits zur
Krebsentstehung (Onkogenese) fithren konnen. In
biologischem Weichgewebe beispielsweise wird die
gesamte Energie eines Alphateilchens innerhalb
einer sehr kurzen Weglange abgegeben, die oft
weniger als 100 um betrigt (nur wenige Zelldurch-
messer) [2]. Die freigesetzte Energiemenge ist um
ein Vielfaches hoher als die einer gewéhnlichen
chemischen Reaktion (gewohnliche chemische
Energie, die von den Zellen im Korper genutzt
wird), was bedeutet, dass ein einzelnes Alphateil-
chen in der Lage ist, eine Vielzahl chemische Reak-
tionen innerhalb einer einzigen Zelle und dariiber
hinaus allen Zellen innerhalb seiner Reichweite
(normalerweise zwei bis vier) auf fatale Weise

1
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auszuldsen. Allerdings betrifft dies nur Alphateil-
chen die innerhalb des Korpers, z. B. in der Lunge,
emittiert werden. Ein Alphateilchen, das aufler-
halb des Kérpers emittiert wird, kann dagegen mit
einem Stiick Papier oder durch die oberen Schich-
ten der Haut abgeschirmt werden. Aus diesem
Grund miissen Alphaemitter, im Gegensatz zu fast
allen anderen radiologisch relevanten Strahlen-
arten, inkorporiert werden, um die hohe biologi-
sche Wirksamkeit ihrer emittierten Strahlung zu
entfalten.

Im Falle einer grofiraumigen nuklearen oder
radiologischen Notstandssituation, bei der es zu
einer zufilligen oder absichtlichen Freisetzung von
Alphastrahlen emittierenden Radionukliden in die
Umwelt kommt (z. B. der Freisetzung von Alpha-
strahlern in die Umwelt durch nukleare Terroran-
schldge oder Verkehrsunfille sowie durch schwere
Notfille in kerntechnischen Anlagen), kdnnten
je nach Verteilungsmuster und meteorologischen
Bedingungen wie Wind und Niederschlag grofie
Gebiete kontaminiert werden. In diesem Fall ist
der Nachweis von Alphastrahlen emittierenden
Radionukliden mit herkémmlichen Detektoren
aufgrund ihrer geringen Fliachenauflgsung bekann-
termaflen unsicher und aufgrund ihrer geringen
Reichweite (z. B. etwa 3,7 cm fiir ein 5,5 MeV-
Teilchen) zeitaufwendig und miithsam. Bei diesem
Vorgehen muss die Oberflache des kontaminierten
Gebiets aus duflerst kurzer Distanz abgesucht
werden, und das Personal wire den Gefahrdungen
durch die Strahlung sowie Kollateralrisiken durch
Feuer, andere schwer zu detektierende Strahlung,
chemische Kontamination usw. ausgesetzt. [3, 4].
Daher werden neue Techniken zur Ferndetektion
bendtigt, die einen direkten Zugang mit naher
Distanz zum Gefahrdungsgebiet durch Personal
nicht erfordern.

Im Rahmen des EMPIR-Projekts
»RemoteALPHA" [5], das von der PTB koordiniert
wird und eine Laufzeit von 3 Jahren (01.09.2020-
31.08.2023) hat, wird die Fern- und Echtzeitde-
tektion von Alpha-emittierenden Radionukliden
durch die sogenannte Alpha-Radiolumineszenz-
Technik [3, 4, 6] realisiert. Diese Technik basiert
auf der ultravioletten (UV) Lumineszenz der Luft,
der sogenannten Radiolumineszenz, die durch
die Wechselwirkung von Alphateilchen mit der
Luft hervorgerufen wird. Der Hauptvorteil dieser
Technik ergibt sich aus der Tatsache, dass dieses
UV-Licht iiber eine betrachtliche Entfernung
(hunderte von Metern) durch die Luft ibertragen
werden kann, die um mehrere Gréflenordnungen
grofler ist als die Reichweite von Alphateilchen in
der Luft (einige Zentimeter). Dies erméglicht die
Ferndetektion kontaminierter Bereiche, wodurch
sich die Detektionskosten, der Zeitaufwand und
das Risiko fiir das Personal verringern und eine
automatische Abtastung moglich wird.

Die Herausforderung bei dieser Detektionsme-
thode ist die geringe Lichtausbeute strahlenindu-
zierter Lumineszenz an Luft, die mit hoher Effizi-
enz in Gegenwart anderer optische Strahlenquellen
(tagsiiber Sonnenstrahlung und nachts Mond- und
Sternenlicht und insbesondere kiinstliches Licht)
eindeutig als strahlungsinduzierte Lichtemission
identifiziert werden muss.

Das Gesamtziel von ,,RemoteALPHA® besteht in
der Entwicklung neuartiger optischer Systeme fiir
die Fernerkennung und -quantifizierung grof3fla-
chiger Kontaminationen mit Alphastrahlern in
der Auflenumgebung, die im Falle eines radiologi-
schen Notfalls fundierte und schnelle Gegenmaf3-
nahmen erméglichen. Die spezifischen Ziele des
Projekts sind:

1. Entwicklung einer neuen Methode und
Instrumentierung fiir den optischen Nach-
weis von Alpha-Emittern in der Umwelt
durch Radiolumineszenz in der Luft
(Arbeitspaket 1).

2. Entwicklung und Einrichtung eines Kalibrie-
rungssystems fiir die neuartigen Radiolumi-
neszenz-Detektorsysteme (Arbeitspaket 2).

3. Erweiterung des optischen Detektionssystems
um eine bildgebende Funktion zur Kartierung
von Alphakontaminationen in der Umwelt
(Arbeitspaket 3).

4. Vorbereitung und Durchfithrung einer Mach-
barkeitsstudie fiir ein laserinduziertes Fluo-
reszenzspektroskopieverfahren zum Nachweis
von Alphastrahlern (Arbeitspaket 4).

5. Forderung der Umsetzung der Ergebnisse
durch die Stakeholder und Einbringung von
Input in relevante Normungsgremien und
Strahlenschutzbehorden (Arbeitspaket 5).

Die im Rahmen von ,,RemoteALPHA® entwickel-
ten Instrumente und Methoden zielen darauf ab,
ein angemessenes Maf3 an Bereitschaft und Reak-
tionsfahigkeit fiir einen radiologischen Notfall zu
gewihrleisten, bei dem es zu einer Ausbreitung
von Alpha-emittierenden Radionukliden in der
Umwelt kommt. Diese MafSnahmen sind in den
Rechtsvorschriften der Européischen Union (EU)
in der Richtlinie 2013/59/EURATOM des Rates
festgelegt und fiir alle EU-Mitgliedstaaten verbind-
lich [7].

In den folgenden Abschnitten werden einige
Ausziige aus den laufenden Arbeiten der PTB zu
den Arbeitspaketen 1 und 2 erldutert.
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2. Radiolumineszenz und ihr Nachweis

Wenn Alphateilchen im MeV-Energiebereich

die Luft durchdringen, ionisieren sie eine grofe
Anzahl von Molekiilen und Atomen. Die freige-
setzten Elektronen, die sogenannten Sekundar-
oder Deltaelektronen, wechselwirken ebenfalls
wieder mit den Luftmolekiilen - aufgrund der gro-
Blen Menge vor allem mit molekularem Stickstoff
(N,) - und erzeugen weitere Elektronen niedriger
Energie. Dieser kaskadenartige Prozess fiihrt zur
Anregung der Luftmolekiile, die dann durch die
Aussendung von Radiolumineszenzlicht im UV-
Spektralbereich relaxieren [3]. Sekundarelektro-
nen konnen sehr energiereich sein, bis zu einigen
keV, aber diejenigen mit Energien im Bereich von
14 eV bis 15 eV tragen am meisten zur Auslésung
der Radiolumineszenz bei [8-12].

Aufgrund der relativ groflen Menge molekularen
Stickstoffs (N,) in der Luft sowie seiner im Ver-
gleich zu Sauerstoff hohen UV-Luminszenz wird
die Radiolumineszenz in Luft hauptséchlich durch
die Emission von molekularem Stickstoff (N,) und,
in viel geringerem Maf3e, durch Spuren von Stick-
stoffmonoxid (NO) erzeugt, wobei sich die Licht-
emissions- Wellenldnge je nach Zusammensetzung
der Luft iiber drei ultraviolette Bereiche erstreckt
(UV-A: 315 nm-400 nm, UV-B: 280 nm-315 nm
und UV-C: 100 nm-280 nm). In Umgebungsluft
findet etwa 99 % der Emission im UV-A- und UV-
B-Spektralbereich zwischen 280 nm und 440 nm
statt [3, 4, 6]. Im Durchschnitt erzeugt ein einzel-
nes 5 MeV-Alphateilchen an Luft etwa

Abbildung 1:

Gemessene Radiolumineszenz-
spektren in Luft und NO/N,-At-
mosphare sowie schematische
Darstellung der Morse-Poten-
tiale fiir N,- und NO-Molekiile.
(a) Ausgewahlte Energieniveaus
des NO-Molekiils, dargestellt
mit Morse-Potentialen. Der
Zerfall zwischen den Schwin-
gungszustanden vom ersten
angeregten Zustand A2X* zum
Grundzustand X2I1 erzeugt
UV-C-Emissionen, die das
y-Band bilden [15]. (b) Morse-
Potentiale fur das N,-Molekdl.

i Die wichtigsten Ubergange
des Stickstoffmolekiils liegen
im 2P-System (C®M,—B®M,)
und TN-System (B2¥,*—>X?Y+)
[3]. Der Grundzustand des
neutralen Molekdils ist X'%*.
Radiolumineszenzspektrum
von NO (c) und Luft (d). Die
Spektren wurden in der PTB-
lonenbeschleunigeranlage bei
einer nominalen Alpharate von
etwa 30 x 108 Alphateilchen pro
Sekunde mit einem PTB-kalib-
rierten Array-Spektroradiometer
gemessen. Die Flussraten von
N, und NO in (c) betrugen etwa
2300 ml/min bzw. 15 ml/min.
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100 Photonen im UV-A- und UV-B-Spektralbe-
reich [3, 6, 13]. Die Radiolumineszenzausbeute in
Luft im UV-C-Spektralbereich (100 nm-280 nm)
ist dagegen mit etwa 0,08 Photonen pro MeV
deponierter Energie etwa 200-mal geringer als im
UV-A- und UV-B-Bereich [4]. Diese Ausbeute
kann jedoch um mebhr als drei Gréflenordnungen
gesteigert werden, indem Spuren von Stickstoff-
monoxid in die die Probe umgebende Stickstoffat-
mosphiére gegeben werden. Stickstoffoxid erzeugt
Radiolumineszenz iiber das NO-y-Band zwischen
200 nm und 300 nm, also fast ausschlieSlich im
UV-C-Spektralbereich. Dieses Band entsteht
hauptséchlich durch den Anregungstransfer von
N, auf NO-Molekiile [14]. Abbildung 1 zeigt die
Radiolumineszenzspektren, die sowohl in Luft

als auch in NO/N,-Atmosphére an der PTB-
Ionenbeschleunigeranlage gemessen wurden (siehe
Abschnitt 3), sowie schematische Zeichnungen
der Morsepotentiale der wichtigsten elektro-
nischen Zustinde und Ubergénge in N,- und
NO-Molekiilen.

Die stirksten Emissionslinien des Stickstoffs
(siehe Abb. 1d) iiberschneiden sich mit dem
Spek-trum des Sonnenlichts und mit typischen
Fluoreszenzlampen, was eine breite Anwendung
der Technik stark einschrinkt. Aus diesem Grund
wird der UV-A- und UV-B-Spektralbereich der
Radiolumineszenz nur fiir Messungen in dunkler
Umgebung genutzt werden kénnen. Im UV-C-
Spektralbereich ist das Hintergrundlicht dagegen
sehr gering, insbesondere bei Tageslicht, da der
grofdte Teil der Sonnenstrahlung unter 280 nm
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Abbildung 2:

(a) Schematische Zeichnungen der im Rahmen des
.RemoteALPHA"-Projekts entwickelten optischen Systeme. So-
wohl die Linsensysteme (obere Abbildung) als auch die Spiegel-
systeme (untere Abbildung) verwenden groRe Empfangsoptiken,
um den geometrischen Faktor zu maximieren, und die Brennwei-
ten wurden so gewahlt, dass das Radiolumineszenzbild durch die
Uberlappung der Sichtfelder zwischen benachbarten Scanpunkten
nicht wesentlich verwischt wird. (b) Geometrischer Faktor

Q = niD?(4r?), wobei D der Durchmesser der Empfangsoptik und r
der Abstand zwischen Quelle und Empfangsoptik ist, normiert auf
den Wert fur D = 240 mm und r = 1 m. Auf der rechten Seite ist
das Sichtfeld FOV = Ay * (s/s’) aufgetragen, wobei Ay die GroRe
des empfindlichen Bereichs des Detektors ist (Ay = 20 mm) und s
und s’ der Abstand zwischen Objekt und Bild.
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vom atmosphirischen Ozon absorbiert wird

[3, 4, 6, 14, 15]; Mittels s. g. ,sonnenblinder®
optischer Detektoren kann daher in diesem
Bereich sehr untergrundarm gemessen werden.
Da die Intensitdt der UV-C-Radiolumineszenz

in Luft aber sehr gering ist (etwa um den Faktor
200 geringer als im UV-A-Bereich), muss aller-
dings durch die Verwendung optischer Systeme
mit hoher Lichtempfindlichkeit und/oder durch
Spiilen der Atmosphire um die Alpha-Quelle mit
NO/N,-Gasgemischen die Detektionsempfindlich-
keit erhoht werden.

Der erfolgreiche Nachweis schwacher spektraler
Fingerabdriicke aufgrund der Alpha-Radiolumi-
neszenz in der Umwelt ist eine sehr anspruchsvolle
Aufgabe und geht definitiv iiber den derzeitigen
Stand der Technik der fiir den Kontaminations-
nachweis eingesetzten Messverfahren hinaus. Dies
erfordert einen optimierten optischen Autbau,
der in der Lage ist, (a) eine grofle Anzahl von
Radiolumineszenzphotonen zu erfassen und (b)
das Hintergrundlicht wirksam zu unterdriicken.
Um diese Anforderungen zu erfiillen, wurden im
Rahmen des ,,RemoteALPHA"-Projekts linsen-
und spiegelbasierte optische Detektoraufbauten
entworfen und entwickelt. Alle Linsensysteme
haben die gleiche Konfiguration (siehe Abb. 2):
eine Objektivlinse (Quarzglas mit einem Durch-
messer von 240 mm oder eine PMMA-Fresnellinse

mit Durchmessern von 391,5 mm oder 257,6 mm),
eine optionale Linse zur Biindelung des Radiolu-
mineszenzlichts in einen parallelen Strahl, einen
Filtersatz zur Auswahl eines moglichst schmalen
Bandes des zu detektierenden Wellenldngenbe-
reichs im UV-A oder UV-C sowie einen Photo-
multiplier (PMT) mit einer an die zu messende
Wellenédnge optimal angepassten Photokathode
(Bialkali im UV-A, Casiumtellurid im UV-C).
Wihrend das Quarzglas-System aufgrund seines
Gewichts fiir den bodengestiitzten Einsatz als
Scanning-Teleskop vorgesehen ist, soll das auf der
Fresnel-Linse basierende Linsensystem aufgrund
seines geringen Gewichts in einem unbemannten
luftgestiitzten Uberwachungssystem zur Kartie-
rung von Alpha-Kontaminationen in der Umwelt
eingesetzt werden. Das Spiegelsystem hingegen ist
modular und basiert auf handelsiiblichen Laser-
linienspiegeln, sodass die Empfangsoptik je nach
Bedarf beliebig vergrofiert werden kann.

Alphateilchen-induzierte Photonen werden
isotrop aus der umgebenden Luft der alpha-
strahlenden Radionuklide emittiert. Unter der
Annahme, dass eine Punktquelle aus grofier
Entfernung beobachtet wird, ist die Wahrschein-
lichkeit, dass ein Alphateilchen nachgewiesen
wird, proportional zur Radiolumineszenzausbeute,
zur Quanteneffizienz des Detektors und zum
effektiven Raumwinkel der Empfangsoptik [13].
Betrachtet man den kontaminierten Bereich als
ein Ensemble von Punktquellen, muss das Off-
nungsverhaltnis D/f jedoch so gewdhlt werden,
dass die geometrische Effizienz bei einem akzep-
tablen Sichtfeld maximiert wird, das das gescannte
Radiolumineszenzbild nicht wesentlich verwischt.
Zur Veranschaulichung dieses Punktes sind in
Abb. 2b der geometrische Wirkungsgrad und das
Sichtfeld (FOV) als Funktion des Abstands zwi-
schen Quelle und Detektor dargestellt. Wahrend
die Lichtsammeleffizienz mit 1/7* skaliert, ist das
FOV proportional zu .
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RemoteALPHA

Fused silica lens

3. Vorldufige Tests der
Radiolumineszenz-Detektionssysteme

Der erfolgreiche Nachweis von spektralen Finger-
abdriicken aufgrund der Alpha-Radiolumineszenz
in der Umwelt erfordert optische Einrichtungen,
die Licht in den charakteristischen Wellenlangen
der Radiolumineszenz-Photonen effizient detek-
tiert, aber gleichzeitig méglichst unempfindlich
auf das Umgebungslicht sind. Abbildung 3 zeigt
drei in der PTB entwickelte optische Systeme

auf der Basis verschiedener optischer Linsen, die
fiir den Nachweis von Radiolumineszenz sowohl
im UV-A- als auch im UV-C-Spektralbereich
optimiert sind. Alle drei Systeme arbeiten als
Kartierungssysteme, indem sie das Radiolumi-
neszenzbild der Alphastrahlungsquellen durch
Fernabtasten des kontaminierten Gebietes erzeu-
gen. Da das Spektrum des meisten Radiolumines-
zenzlichts in Luft in den Wellenldngenbereich der
Sonnenstrahlung fillt, der den spektralen Fin-
gerabdruck der Alpha-Quellen verdeckt, wurden

PN‘IMA Fresnel lens

Bandpass- und Langpassfilter in Verbindung mit
lichtdichten Abdeckungen aller empfindlichen
Teile eingesetzt, die zum einen das Licht aus den
schmalen Spektrallinien des Stickstoffs effizient
durchlassen, zum anderen das in der Regel breit-
bandige Umgebungslicht maximal abschwichen.
Abbildung 4 zeigt den Umgebungslichtuntergrund
des optischen Systems aus Quarzglas, wenn das
System in einem herkémmlichen Biiro auf das
Fenster gerichtet ist. Wie sich zeigte, stammt der
grofite Teil des Hintergrundlichts von den Leucht-
stoffrohren des Biiros (im Durchschnitt etwa 100
detektierte Ereignisse pro Sekunde). Tagsiiber
ergab sich bei ausgeschaltetem Licht ein Hinter-
grundsignal von etwa 30 detektierten Ereignissen
pro Sekunde, wiahrend nachts und bei ausgeschal-
tetem Licht das Hintergrundsignal vernachlassig-
bar ist (~ 1 detektiertes Ereigniss pro Sekunde).
Die ersten Prototypen mobiler optischer Nach-
weissysteme, die in der Lage sind, Alphateilchen
aus der Ferne und in Echtzeit durch Radiolumi-
neszenz zu messen, wurden am Microbeam an der
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Abbildung 3:
Linsenbasierte
Radiolumineszenz-
Detektionssysteme.
(a) System mit
Quarzglaslinsen
(Abet Technolo-
gies), montiert auf
einem Goniometer
und einem Dreh-
tisch (Newport
M-BGM160PE

bzw. RVS80CC).

(b) PMMA-Fresnel-
Linsensysteme
(Orafol Fresnel
Optics). Alle Lin-
sensysteme kdnnen
mit Hamamatsu
PMTs (H10682-210
fir den UV-A-
Spektralbereich und
H11870-09 fur den
UV-C-Spektralbe-
reich) und UV-C-Fil-
tern (FF01-260/16-
25, Semrock Inc.)
oder UV-A-Filtern
(337 nm, 10 nm
Bandpassfilter von
Edmund Optics)
gekoppelt werden.

Abbildung 4:
Messung des
Umgebungslichts
mit dem Quarzgla-
sobjektivsystem

in Abb. 3a. Das
optische System
besteht aus einem
Quarzglasobjektiv
mit einer optionalen
bikonkaven Linse
mit = -30 mm
(Thorlabs, LC4252).
Der Filteraufbau
besteht aus einem
Stapel von 3 UV-
C-Filtern (FFO1-
260/16-25, Semrock
Inc.), die mit einem
Casium-Tellurid-
Photokathoden-
PMT (H11870-09,
Hamamatsu) gekop-
pelt sind.
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Abbildung 5:

(a) Ein Foto des
Experimentier-
aufbaus am PTB
Microbeam (PIAF).
Das in Abb. 3a
gezeigte Linsensys-
tem aus Quarzglas
wurde verwendet,
um den Bereich um
die Quarzkulvette
abzutasten, in dem
die beschleunig-
ten Alphateilchen
gestoppt werden.
Die Kivette konnte
mit Luft, N, und
NO/N,-Gemisch
gefullt werden. (b)
Das linke Feld zeigt
das UV-C-Radio-
lumineszenzbild
einer , Alpha-
Kontaminations”-
Szene. Das
Radiolumineszenz-
bild wurde einem
konventionellen
Foto uberlagert, wo-
bei die Koordinaten
beider Bilder durch
Strahlenverfolgung
korreliert wurden.
Das rechte Feld
zeigt das gemesse-
ne UV-C-Radiolumi-
neszenzbild.
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PTB-Ionenbeschleunigeranlage (PIAF) getestet
[16]. Hier wurde mithilfe eines kompakten Zyklo-
trons ein fein kollimierter Alphastrahl mit einem
Strahlquerschnitt von etwa 100 pum x 100 pm und
einem einstellbaren Teilchenstrom von 50 - 10% 7!
bis 45 - 10° s7! bei Energien von 8,3 MeV zur
Verfligung gestellt. Der Alphateilchen treten durch
ein Strahlaustrittsfenster (0,25 mm bis 1,0 mm
Durchmesser), das mit einem Folienstack beste-
hend aus 5 pm dicken Mylarfolie, 10 um dickem
Szintillator (zur Strahlstrommessung) und einer
3 um dicken Al-Folie besteht, aus dem Hochva-
kuum des Strahlrohres in die Luft der Atmosphare.
Danach dringt der Ionenstrahl nach einer kurzen
Luftstrecke von 1 mm bis 2 mm durch ein diinnes
Eintrittsfenster aus Mylar, 1,2 pm dick, in eine
100 mm lange Zylinderkiivette ein. Diese besteht
aus synthetischem Quarz mit guter optischer
Transparenz im Wellenldngenbereich von 200 nm
bis 2500 nm (Hellma Analytics). Die Kiivette ist
iiber Gasanschliisse mittels ein Mischsystem mit
verschiedenen Gasen befiillbar (siehe Abb. 5a.)
Alphateilchen mit einer Energie von 5 MeV
— der gdngigsten Energie von alphastrahlenden
Radionukliden - wurden erzeugt, indem eine
26 um dicke Al-Folie als Energieabschwicher in
der Luftstrecke zwischen Strahlaustrittsfenster und
Quarzkiivette eingebracht wurde. Abb. 5a zeigt ein
typisches Beispiel, wie diese schwachen Radiolu-

mineszenz-Emissionen zur Fernerkundung von
Alpha-Quellen im UV-C-Spektralbereich verwen-
det werden konnen. Hier wurde der Bereich um
die Kiivette mit dem Quarz-Teleskopsystem (Abb.
3a) in 2 m Entfernung von der Quelle gescannt.
Ein typisches UV-C-Radiolumineszenzbild von
Alphateilchen, die in der mit einer Mischung aus
Luft und N, gefiillten Kiivette gestoppt wurden,
ist in Abb. 5b dargestellt. Das linke Feld zeigt das
UV-C-Radiolumineszenzbild, das einem konventi-
onellen Foto tiberlagert ist, wobei die Koordinaten
beider Bilder durch Raytracing korreliert sind. Das
Radiolumineszenzlicht im rechten Feld entspricht
den elektronischen NO-Ubergiingen y(0,3) und
teilweise y(0,2) und y (0,4), siehe Abb. 1a, die mit
dem auf 260 nm zentrierten Bandpass-Interfe-
renzfilter mit einer Bandbreite von 20 nm (FF01-
260/16-25, Semrock Inc.) und dem Hamamtsu
PMT mit Casiumtellurid-Photokathode (H11870-
09) ausgewihlt wurden. Die Radiolumineszenz-
Lichtemission erfolgt um den Alphastrahl herum
in einem diinnen zylindrischen Volumen, dessen
Liange der Reichweite der Alphateilchen im Gas
entspricht (76,7 mm fiir 8,3 MeV-Alphateilchen).
Da das FOV des Detektionssystems in der Objekt-
ebene etwa 40 mm betrigt, fithrte die Uberlappung
benachbarter Abtastpunkte zu einer Verbreiterung
des Bildes im Vergleich zum tatsdchlichen Bereich
der Lichtemission der Alphateilchen im Gas. Das
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-
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Radiolumineszenzbild wurde durch Faltung des
Originalbildes mit einem kreisférmigen Kern von
1 cm Durchmesser geglittet. Der Hintergrund des
Bildes, der aus allen Pixeln auflerhalb der gezeich-
neten Box berechnet wurde, betrigt (47 +/- 32)
cps, wihrend das hochste Signal etwa 2 x 10* cps
betragt.

Mit dem Quarzglas-Linsensystem in Abb. 3a
konnten Alpha-Quellen mit einer Aktivitit von
etwa 50 kBq x cm™ in Luft bei einem Abstand
von 2 m zwischen Quelle und Detektor abgebil-
det werden. Das Fresnel-Linsensystem (Abb. 3b)
hingegen ist im UV-C-Spektralbereich aufgrund
der Transmissionsgrenze bei 260 nm weniger emp-
findlich (etwa Faktor 2), im UV-A-Spektralbereich
jedoch aufgrund der hohen Transmission und
des grofien geometrischen Wirkungsgrads sehr
effizient.

Das Radiolumineszenzsignal im UV-C-Spektral-
bereich kann um mehr als drei Gréflenordnungen
verstirkt werden, wenn der Raum um die Alpha-
Quelle mit einem NO/N,-Gemisch gespiilt wird.
Die Verstirkung des Signals in der
NO/N,-Mischung ist auf die Ubertragung der
Anregung von N, auf NO zuriickzufiihren. Bei
diesem Prozess regt molekularer Stickstoff im
langlebigen N, A*2* -Zustand Stickstoffoxid
im Grundzustand zum NO A2X*-Zustand an,
wihrend das N,-Molekiil seine Anregung verliert
und in den Grundzustand zerfallt [14]. Ein Teil
der Schwierigkeit bei der Verwendung dieses
Ansatzes fiir die Kartierung von Kontaminationen
liegt jedoch in der schnellen Ausléschung dieses
Energietransferkanals durch atmosphérische Gase.
Das Vorhandensein von O, und vor allem H,O
stellt fiir die NO-Radiolumineszenz ein grofie-
res Problem dar als fiir N,: Schon sehr geringe
Wassermengen reichen aus, um eine betréchtliche
Menge an Populationen aus dem A-Zustand von
NO zu entfernen, bevor sie die Moglichkeit haben,
strahlend zu zerfallen [15]. Abbildung 6 zeigt
die Empfindlichkeit der NO-Radiolumineszenz
nach Unterbrechung des NO/N,-Gasstroms. Die
Spektren wurden mit einem PTB-kalibrierten
Array-Spektroradiometer gemessen. Die Wellen-
langenkalibrierung wurde mit einer Linienquelle
(HgAr Penray) mit einer Messunsicherheit von
etwa 0,1 nm durchgefiihrt, wihrend die relative
spektrale Empfindlichkeit mit einer Messunsicher-
heit von etwa 3 % geschitzt werden konnte. Aus
den Daten geht hervor, dass die UV-C-Radiolumi-
neszenzintensitit bereits 2 Minuten nach Been-
digung der NO/N,-Spiilung um mehr als einen
Faktor 10 abnimmt. Dabei muss erwéhnt werden,
dass aufgrund der nicht gasdichten Abdeckung der
Kiivette durch die diinne Mylarfolie ein schneller
Gasaustausch mit der Umgebungsgsluft stattfindet.

Um das volle Potenzial der NO-Radiolumi-
neszenz- Verstarkung im UV-C-Spektralbereich
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auszuschépfen, ist daher eine Stickstoffspiilung
mit einem angemessenen Gehalt an NO-Verun-
reinigungen entscheidend. Fiir die Praxis bedeutet

Abbildung 6:
Radiolumineszenz-
Emissionsspektrum
von NO, gemes-
sen am PIAF bei
einer nominalen
Alphateilchenrate
von etwa 30 x 10°
Teilchen/s mit
einem PTB-ka-
librierten Array-
Spektroradiometer.
Zwei Minuten nach
Unterbrechung
des NO- und N,-
Flusses sinkt das
UV-C-Radiolumi-
neszenzsignal um
den Faktor 10 im
Vergleich zu dem
mit NO/N,-Spilung
gemessenen Signal
(NO-Flussrate:

15 ml/min,
N2-Flussrate:

2300 ml/min).

das allerdings, dass Bereiche, in denen mit solchen
Gasgemischen die UV-C Lumineszenz gezielt
verstirkt werden soll, mit sehr hohen Gasfliissen
gespiilt werden miissen.

4. Entwicklung von Kalibrierungs-
techniken fiir neuartige
Radiolumineszenz-Detektorsysteme

Um eine fundierte und zuverlédssige Interpretation
der Messdaten zu gewiahrleisten, sind riickfithrbare
Kalibrierverfahren erforderlich. Im Rahmen von
»RemoteALPHA" werden erstmals riickfithrbare
Kalibrierungsverfahren fiir das Radiolumineszenz-
Detektionssystem eingefiihrt, sodass eine fundierte
Interpretation der gemessenen Radiolumines-
zenzsignale moglich sein wird. Dies beinhaltet (a)
einen neuen dedizierten, charakterisierten und
kalibrierten optischen UV-Strahldichtestandard
und (b) einen gut charakterisierten Alphastrahler,
um eine riickfithrbare Beziehung zwischen dem
Radiolumineszenzsignal und der Alpha-Aktivitat
herzustellen.

4.1 Optische Transfernormale und
Kalibrierverfahren zur Riickfiihrung
auf das SI

Das im Rahmen des Projekts entwickelte neuar-
tige Radiolumineszenz-Detektionssystem ist von
seiner prinzipiellen Arbeitsweise her betrachtet
ein abbildender optischer Detektor. Die relevante
radiometrische Grofie zur quellengestiitzten,
optischen Riickfithrung auf das SI fiir Detektoren
dieses Typs ist die spektrale Strahldichte. Ziele der
Arbeiten im Rahmen dieser Teilaufgabe sind daher
sowohl die Konzeption, der Aufbau, die radiome-
trische Charakterisierung und die Kalibrierung
eines dedizierten Transfer-Strahldichtenormals als
auch die Entwicklung und Validierung eines Kali-
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Abbildung 7:

brierverfahrens zur radiometrischen Rickfithrung
des Radiolumineszenz-Detektionssystems unter
Anwendung eines optischen Transfernormals.

Strahldichtenormale auf der Basis einer
Ulbrichtkugel haben den Vorteil, dass sie einen
vergleichsweise grof3flachigen und homogene
Lambert-Strahler darstellen und damit ein geeig-
netes Transfernormal zur optischen Simulation der
Radiolumineszenz-Strahlung eines ausgedehnten
Alphastrahlers sind. Deswegen wurde als Instru-
mentierung fiir die Riickfiihrung auf das SI ein
modulares Ulbrichtkugel-Transfernormal kon-
zipiert und aufgebaut (Abb. 7). Die wesentlichen
Eigenschaften des Ulbrichtkugel-Transfernormals
sind:

= variable Strahldichte mit groflem Dynamikbe-
reich durch Kombination mit einer Satelliten-
Ulbrichtkugel und/oder einem einstellbaren
Prazisionsspalt

= Aluminium-Ulbrichtkugeln mit definiert
Korund-gestrahlten inneren Oberflidchen fiir
eine verbesserte Stabilitdt des Reflexionsgrads
im Spektralbereich des UV

= Satelliten-Ulbrichtkugel mit unterschiedlichen
Port-Konfigurationen, dadurch Flexibilitit bei
Auswahl, Anordnung und Kombination der
eingesetzten optischen Strahlungsquellen.

Schnittdarstellung

(links) des mo-
dularen Transfer-
Strahldichtenormals
in der Konfiguration
mit Satelliten-
Ulbrichtkugel, einer
UV-LED als optische
Strahlungsquelle
und variablem
Prazisionspalt sowie
realisierter Prototyp
(rechts).
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Als optische Strahlungsquellen fiir das Transfer-
Strahldichtenormal werden UV-LEDs mit Zen-
tralwellenldngen bei 260 nm (UV-C) und 340 nm
(UV-A), einer spektralen Bandbreite (FWHM) von
11 nm bzw. 8 nm und einer durchschnittlichen
Strahlungsleistung von 1 mW verwendet. Dadurch
kénnen in guter Ndherung die N,-Radiolumines-
zenz-Emissionslinien bei 259,1 nm und 337,1 nm
optisch simuliert werden (Abb. 8) und das Radio-

optische
Strahlungsquelle —
UV-LED

Satelliten-Ulbrichtkugel,
@=50 mm

Monitor-
detektor variabler

Prazisionsspalt
Austrittsport f.
optische Strahlung

@=25mm

Ulbrichtkugel,
@=150 mm

lumineszenz-Detektionssystem in den jeweiligen,
durch dessen Interferenzfilter vorgegebenen Spekt-
ralbereichen radiometrisch charakterisiert werden.
Wird in die Ulbrichtkugel eine LED-Strahlungs-
leistung von 1 mW bei 10 nm Bandbreite direkt,
d. h. ohne Abschwichung durch einen Spalt bzw.
einer Satelliten-Ulbrichtkugel, eingekoppelt, kann
unter der Annahme eines Wand-Reflexionsgrads
von 0,5 rechnerisch abgeschatzt werden, dass am
Austrittsport der Ulbrichtkugel eine spektrale
Strahldichte von maximal 4-10* W (nm-m? sr)!
realisiert werden kann. Damit steht fiir die radio-
metrische Charakterisierung des Radiolumines-
zenz-Detektionssystems eine optische Strahlungs-
quelle mit ausreichendem Dynamikbereich zur
Verfiigung.

4.2 Entwicklung einer Alpha-
Spektrometriequelle zur riick-
fithrbaren Kalibrierung der
Radiolumineszenz-Detektorsysteme

Fiir die Bestimmung der Radiolumineszenzaus-
beute werden ausfiihrlich charakterisierte Quel-
len benoétigt. Die Radiolumineszenzausbeute
beschreibt, wie viele optisch detektierbare Pho-
tonen pro Energieeinheit der Alphastrahlung
entstehen. Dazu muss sowohl die Emissionsrate an
Alphateilchen dieser Quelle bekannt sein als auch
ihre Energieverteilung, da eine Energieabhingig-
keit der Radiolumineszenzausbeute zu erwarten
ist. Insbesondere ist dabei eine Quelle nétig, die
tiber ein scharfes Emissionsspektrum verfiigt.

Der Durchtritt von Alphastrahlung durch Materie
tithrt, wie erwéhnt, zur sehr schnellen Abnahme
der Energie, weshalb die Massenbelegungsdichte
einer solchen Quelle so gering wie méglich sein
muss. Ebenso sind vergleichsweise hohe Aktivita-
ten von mindestens 500 kBq notig, um statistisch
ausreichende Daten bzw. Unsicherheiten gewinnen
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zu konnen. Diese Eigenschaften schranken die
Wahl eines geeigneten Isotops stark ein, denn die
meisten ausreichend verfiigbaren alphastrahlenden
Nuklide besitzen nur vergleichsweise geringe spe-
zifische Aktivitat, sodass die Masse einer solchen
Quelle nicht mehr zu vernachléssigen ist, wodurch
das Emissionsspektrum stark verbreitert wird. Ein
herausragendes Isotop in dieser Hinsicht ist 2'°Po,
das in einem Maf3stab von einigen 100 GBq indus-
triell durch den Neutroneneinfang am stabilen
209Bj hergestellt wird.

Zur riickfithrbaren Kalibrierung von Radiolumi-
neszenz-Detektorsystemen ist es notwendig eine
Alpha-emittierende Quelle zu verwenden, deren
Charakteristik auf nationale Normale riickge-
fiihrt ist. Die Quelle muss dabei alle entstehenden
Alphateilchen méglichst ungestort, d. h. mit ihrer
priméren Alphaenergie in einen méglichst grofien
Raumwinkel emittieren.

Da die Alphateilchen zunichst in Luft Radiolu-
mineszenzlicht erzeugen miissen und diese Signale
dann zur Kalibrierung der optischen Systeme in
einiger Entfernung verwendet werden, muss die
Alphaquelle eine ausreichende Stirke aufweisen,
um auch hinreichende statistische Unsicherheit
erreichen zu kénnen. Eine Abschitzung ergab,
dass eine Alphaaktivitit zwischen 500 kBq und
1 MBq ideal fiir die Kalibrierung geeignet wére.
Die am weitesten verbreiteten Alphaspektrome-
triequellen werden mit 2! Am durch elektrolyti-
sche Abscheidung aus Losung hergestellt. Aller-
dings besitzt **' Am eine lange Halbwertzeit mit
T,,(**"Am) = 432,6(6) a. Somit muss relativ viel
Masse auf die Quelle aufgebracht werden, was zu
einer erhohten Selbstabsorption fithrt. Da #!Am
zusitzlich iber ein relativ komplexes Alphaspekt-
rum mit 5 Ubergangswahrscheinlichkeiten ober-
halb von 0,1 % zwischen 5,38 MeV und 5,54 MeV
sowie eine Reihe von e- und y-Ubergingen
verfligt, wurde nach einer geeigneteren Alternative
mit hoherer spezifischen Aktivitit gesucht.

Diese Alternative stellt das ?'°Po dar. Mit einer
Halbwertzeit von T ,(*'°Po) = 138,3763(17) d ist
die notwendige Schichtdicke bei gleicher Aktivitat

um einen Faktor 1000 geringer. Wenige

107 g 2!%Po entsprechen bereits einer Aktivi-
tit von 1 MBq. Dariiber hinaus besitzt '°Po nur
2 Alphaiiberginge, wovon der hoherenergeti-
sche bei 5304,33(7) keV eine Ubergangswahr-
scheinlichkeit von 99,99876(4) % besitzt und
der einzige y-Ubergang bei 803,052(24) keV
mit einer y-Ubergangswahrscheinlichkeit von
nur 0,00123(4) % praktisch zu vernachlassi-
gen ist. Da der Zerfall des 2!°Po direkt in das
stabile 2%Pb erfolgt, kann keine weitere Strah-
lung von Zerfallsketten die Messung beeinflus-
sen. Somit hat das Emissionsspektrum einer
219Po-Quelle die nahezu idealen Eigenschat-
ten fiir die riickfiihrbare Kalibrierung von
Radiolumineszenz-Detektorsystemen.

210Po wird technisch und auch fiir private
Anwender aufSerhalb Deutschlands zur Vermei-
dung statischer Aufladungen, z. B. bei optischen
Linsen und Waagen eingesetzt. Eines dieser Pro-
dukte ist der kduflich erwerbliche Static-Master.
Darin ist 2'°Po in einem metallischen Verbund aus
Silber- und Goldfolien eingebettet. Die emittierte
Alphastrahlung unterliegt dadurch einem starken
Energieverlust und einer Verbreiterung, weshalb
die Charakterisierung der Radiolumineszenz mit
einer solchen Quelle nur bedingt moglich ist.

Das #'°Po aus einem solchen Verbund wurde
zusammen mit dem darin enthaltenen Silber durch
verdiinnte Salpetersdure herausgeldst. Polonium ist
ein relativ edles Metall und verfiigt iiber ein Stan-
dardreduktionspotential von 0,8 V des Redoxpaa-
res Po(IV)/Po(0). In wissriger Losung liegt Polo-
nium hydratisiert als Po(IV) vor [17]. Dadurch
scheidet es sich durch Reduktion aus wissrigen
bzw. salzsauren Losungen auf allen metallischen
Oberflachen ab, die gleich oder weniger edel als
Silber sind, z. B. Kupfer, Nickel und Silber selbst.
Diese Eigenschaft trifft auf die meisten anderen
Metalle nicht zu, sodass durch die stromlose
Abscheidung relativ reine Polonium-Schichten
gewonnen werden konnen. Zur Herstellung einer
Quelle wurde die gewonnene Silbernitrat-/Poloni-
umnitrat-Losung mit verdiinnter Salzsdure (0,5 M

Spektraler Verlauf
der selektierten
UV-C/UV-A-LED-
Strahlungsquellen,
angepasst an die
durch Interferenz-
filter definierten
spektralen Empfind-
lichkeitsbereiche
des Radiolumines-
zenz-Detektions-
systems und das
Radiolumineszenz-
Emissionsspektrum
von N,
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Abbildung 9:
Herstellung der
210Po-Quelle, von
links nach rechts:
1) Silber-Target im
PMMA-Halter,

2) Silber-Target im
Halter in der 2'°Po-
Losung,

3) Trockene, noch
ungereinigte 2'°Po-
Quelle auf Silber-
Target

HCI) versetzt und bei 50 °C in Kontakt mit einem
polierten Sterling-Silber (925) Target (30 mm
Durchmesser) gebracht, was zur Abscheidung von
Polonium und edleren Verunreinigungen fiihrte.
Das Target wurde mechanisch durch den Einsatz
eines Poliermittels mit durchschnittlicher Korn-
grofle von 100 nm (Merard LUXOR orange) auf
Hochglanz poliert. Die zur Deposition verfiigbare
Flache wurde durch eine Verblendung mithilfe
einer abgedichteten Vorrichtung aus Polymethyl-
methacrylat (PMMA) auf einen Durchmesser von
12 mm begrenzt.

Es wurden 840 kBq 2'°Po auf dem Target abge-
schieden und anschlieflend alphaspektrometrisch
untersucht. Einen Vergleich der Alphaspektren des
Static-Master und der so hergestellten Quelle ist in
Abbildung 10 gezeigt. Im Alphaspektrum der so
erzeugten Quelle kann weiterhin eine verbreiterte
Form erkannt werden, die auf die in der Losung
enthaltenen und mit abgeschiedenen Verunrei-
nigungen zuriickzufiithren ist. Es wird erwartet,
dass durch weitere vorbereitende Mafinahmen vor
der Abscheidung des Poloniums und dem Einsatz
hochreiner Targets (5N Silber) der Bereich von 4,2
MeV bis 5,2 MeV im Spektrum weiter unterdriickt
werden kann, sodass eine Quelle mit anndhrend
monoenergetischer Emission um 5.3 MeV resultie-
ren wiirde.

5. Zusammenfassung

Die Radiolumineszenzkartierung mit einem gut
charakterisierten und optimierten optischen Sys-
tem ist eine wirksame Methode zur Lokalisierung
von Kontaminationen mit Alpha-emittierenden
Radionukliden. Im Gegensatz zu herk6mmli-
chen Alphakontaminationsdetektoren, die in

der Hand gehalten werden und zur Messung der
Alphastrahlung bis auf wenige Zentimeter an die
Quelle herangefithrt werden miissen, ermdglicht
diese Standoff-Detektionstechnik eine frithzeitige
Warnung vor potenziellen Gefahren aus siche-
rer Entfernung von der Quelle. Das Herzstiick
der im Rahmen des ,,Remote ALPHA"-Projekts

entwickelten neuen Technologie sind optische
Detektionssysteme, die auf Linsen- und modula-
ren Spiegelkonfigurationen basieren und fiir die
Erfassung einer grofien Anzahl von Radiolumi-
neszenz-Photonen optimiert sind. Diese Instru-
mente konnen als eigenstandige Gerite betrieben
werden, zum Beispiel von einem UAV (Drohne)
aus oder auf einem Fahrzeug, und dann von einer
Fernsteuerung und per Fernauslese bedient wer-
den. Im UV-C-Spektralbereich kénnen Alpha-
Quellen bis zu einer unteren Aktivititsgrenze von
etwa 50 kBq x cm™ in Luft in einer Entfernung
von etwa 2 m detektiert werden. Diese Nachweis-
grenze kann durch Anwendung einer Stickstoff/
NO-Spiilung um mebhr als drei Gréflenordnungen
verbessert werden. Da die Ausléschung durch
Umgebungssauerstoff und Wasserdampf das UV-
C-Radiolumineszenzsignal erheblich abschwicht,
ist die Spiilung mit einer optimalen Mischung
aus NO und N, fiir den erfolgreichen Nachweis
von Proben mit geringer Aktivitit entscheidend.
Das Vorhandensein von UV-Hintergrundlicht

in der Umgebung, sei es durch Sonnenlicht

oder kiinstliche Quellen, bleibt ein wichtiger
Faktor, der sich auf die Nachweisgrenzen
auswirkt und sowohl technisch als auch durch
Datenverarbeitungsmethoden weiter optimiert
werden muss.

Die fundierte Interpretation und insbesondere
die Vergleichbarkeit von Radiolumineszenz-
Messdaten kann nur dann sichergestellt werden,
wenn das dazu eingesetzte Messmittel auf das SI-
Einheitensystem riickgefiihrt ist. Fiir das neuar-
tige, optische Radiolumineszenz-Detektionssystem
wurden daher zwei komplementére metrologische
Vorgehensweisen identifiziert. Die erste Methode
beinhaltet die Anwendung eines dedizierten,
optischen Quellen-Transfernormals mit variab-
ler Strahldichte auf der Basis einer Ulbrichtkugel
in den Spektralbereichen UV-A und UV-C. Das
zweite Verfahren beruht auf der Herstellung einer
riickfithrbaren Beziehung zwischen dem UV-
Radiolumineszenzsignal und der Alpha-Aktivitat.

Zur auf nationale Normal riickfithrbaren
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RemoteALPHA

Kalibrierung der Radiolumineszenz-Detektoren
werden neue, bisher nicht produzierte Alpha-
spektrometriequellen benétigt. Diese Quellen
bendétigen eine moglichst monoenergetische
Alphaemission, die gut charakterisiert werden
kann. Um Eigenabsorption zu reduzieren, muss
die Quelle eine hohe spezifische Eigenaktivi-

tat (kurze Halbwertszeit) besitzen. Aus diesen
Uberlegungen wurde eine 2'°Po-Quelle auf einem
Silberbacking ausgewahlt und produziert. Die
Charakteristika der Quelle entsprechen den Forde-
rungen fiir die Kalibrierung der hier entwickelten
Radiolumineszenz-Detektoren.
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Abbildung 10:
Relative Alphaemissi-
onsspektren fir den
Alphaenergiebereich
von 2,5 MeV bis

5,5 MeV in logarith-
mischer Darstellung.
Gemessen mit einem
25-mm?-Silizium
Oberflachensperr-
schichtdetektor hinter
einer 3,2 mm durch-
messenden Blende
und einem Abstand
von der Quellenober-
flache von 15 mm.
Die Alphaenergieauf-
lI6sung des Detekti-
onssystems ist mit
ca. HWB = 10 keV
spezifiziert und das
elektronische Rau-
schen wurde durch
einen internen Pulser
ca. HWB = 8 keV
bestimmt. Die Alpha-
energieauflésung
und Alphaschwer-
punktsenergie der
gemessenen Quellen
ergeben sich daraus
zu:

Static-Master:

<E,> =4,1 MeV,
HWB = 980 keV.
210Po: <E>

=5,2 MeV,

HWB = 23 keV.
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Neue Metrologie fuir Radon-Messungen

Was Klimabeobachtung

und Strahlenschutz verbindet:
Neue Metrologie fur Radon-Messungen

in der AufRenluft

A. Rottger', S. Rottger?, F. Mertes®, V. Morosh*

Das natiirlich vorkommende Radon ist Ursache
fir den grofiten Teil der Exposition der Bevol-
kerung durch ionisierende Strahlung. Radon ist
gleichzeitig ein hocheffizienter Tracer, um atmo-
sphérische Prozesse zu verstehen, die Genauigkeit
chemischer Transportmodelle zu bewerten und
integrierte Emissionsschitzungen von Treibhaus-
gasen zu ermdglichen. Fiir Atmosphéren-, Klima-
und Strahlenschutzforschung wird daher ein
metrologisches System fiir die Messung der atmo-
sphérischer Radon-Aktivitatskonzentrationen
benotigt. Die besondere Herausforderung liegt in
den niedrigen Aktivitdtskonzentration des Radons
in der Auflenluft von 1 Bq-m™ bis 100 Bq-m3,
wobei es unterhalb von 100 Bq-m™ derzeit gar
keine metrologische Rickfithrung gibt. So kénnen
Messwerte unterschiedlicher Instrumente betrie-
ben an unterschiedlichen Standorten beziiglich
ihrer Ergebnisse nicht verglichen und Austausch-
prozesse nicht verfolgt werden.

Um Abhilfe zu schaffen, wird im Folgenden eine

neue Kalibriermethode fiir Aktivitdtskonzentra-
tionen unter 20 Bq-m~ und deren Anwendung
auf einen Prototyp eines mobilen Radonmonitors
beschrieben, der bei diesen Aktivitdtskonzentra-
tionen erstmals metrologisch riickgefiihrt Unsi-
cherheiten von 5 % (bei k = 2) erreichen kann und
auf der Referenzmessfliche der PTB betrieben
wird, siehe Abbildung 1.

1. Einleitung

Die Uberpriifung der Einhaltung politischer Vor-
schriften in Bezug auf Treibhausgasemissionen ist
ein wesentlicher Bestandteil der Bemithungen zur
Einddmmung des Klimawandels. Unabhéngige,
zuverldssige ,,Jop-Down®-Methoden, die konsis-
tent fiir die Schitzung von Treibhausgasemissi-
onen auf lokaler bis hin zu der regionalen Ebene
angewandt werden kénnen (wie die Radon Tracer
Method, RTM), sind ein wesentlicher Bestand-
teil dieses Prozesses. Die RTM stiitzt sich auf

Annette Rottger,
Abteilung 6 /oni-
sierende Strahlung,
E-Mail: annette.

roettger@ptb.de

2 Dr. Stefan Rottger,
Arbeitsgruppe
6.13 Alpha- und
Gammaspektrome-
trie, E-Mail: stefan.
roettger@ptb.de

3 Florian Mertes,
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4 Viacheslav Morosh,
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niedrigen Dosis-
leistungen, E-Mail:
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Abbildung 1:

Die Referenzflache
(ERADQOS) der PTB
im Herbst 2021.
Eine Erweiterung
der Instrumentie-
rung ermoglicht es,
die Metrologiefor-
schung zur Uberwa-
chung der Ortsdo-
sisleistung in der
Umwelt mit neuen
Methoden fur die
Klimabeobachtung
zu kombinieren.
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Abbildung 2:

Die mittlere jahrli-
che Exposition des
Menschen nach
[UNSCEAR 2008].
Die Exposition aus
naturlichen Quellen
(2,4 mSv) dominiert
die Gesamtexpo-
sition (ca. 3 mSv).
Die herausragende
Bedeutung des
Radons fiir den
Strahlenschutz
ergibt sich daraus,
dass Uber 50 % der
natlrlichen Expo-
sition auf Radon
zurickzufihren ist.
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beobachtete Radon- und THG-Konzentrationen
und gemessene oder modellierte Radonfliisse.
Zuverlidssige Radonflusskarten konnten zudem
den EU-Mitgliedstaaten helfen, die europdische
Richtlinie 2013/59/EURATOM einzuhalten. In
diesem Artikel werden erste Ergebnisse des Pro-
jekts EMPIR 19ENVO01 ,,traceRadon“! vorgestellt
[Rottger 2021], dessen Hauptziele darin bestehen,
einen standardisierten Ansatz fiir die Anwendung
der RTM zu finden, eine Infrastruktur mit einer
Riickfiihrungskette fiir Radonaktivitatskon-
zentrations- und Radonflussmessungen zu schaf-
fen und Instrumente fiir die Validierung von
Radonflussmodellen zu entwickeln. Da Radon-
fliisse aus dem Boden die terrestrische Gamma-
dosisleistung (TGDR) dominieren, werden die
Ergebnisse des Projekts auch die Empfindlichkeit
von Strahlenschutz-Frithwarnnetzen verbessern,
da eine enge Korrelation zwischen Radonfluss
und Umgebungs-Aquivalentdosisleistung besteht
[Kessler 2017].

Radon ist ein farbloses, geruchloses und che-
misch inertes radioaktives Gas, das fast iiberall
in unterschiedlichen Aktivitdtskonzentrationen
vorkommt. ??Rn ist ein Folgeproduktprodukt des
langlebigen #?Ra (mit einer Halbwertszeit von ca.
1600 Jahre), das in den meisten Gesteins-, Wasser-
und Bodenarten allgegenwirtig ist [EC-JRC
2020]. Wie alle radioaktiven Stoffe zerfillt Radon
in andere Elemente und gibt dabei Strahlung ab,
hauptsachlich in Form von Alphateilchen. Es ist
wissenschaftlich belegt, dass Radon aufgrund
seiner Folgeprodukte fiir den Grofiteil des Lungen-
krebsrisikos der nicht rauchenden Bevélkerung
verantwortlich ist [Darby 2005], da eingeatmete
Radon-Folgeprodukte zu einer erheblichen Scha-
digung der Atemwegszellen fiithren kénnen. In
Gebauden konnen die Aktivititskonzentrationen
des Radons und seiner Folgeprodukte so hohe

Natural

Medical

2.4 mSv OIS

Total average individual
dose: 3 mSv/a

Werte erreichen, dass sie ein ernstes Gesundheits-
risiko darstellen. Je hoher die Radon-Aktivitats-
konzentration ist, desto grof3er ist das Gesund-
heitsrisiko: Die Exposition gegeniiber Radon in
Wohnungen ist allein in der Européischen Union
fiir etwa 20000 Todesfille durch Lungenkrebs pro
Jahr verantwortlich [WHO, 2009]. Aus diesem
Grund werden immer mehr Vorschriften erlas-
sen, um die Exposition (siehe Abbildung 2) durch
Radon zu verringern. Das wichtigste Dokument
tiir Europa ist die européische Richtlinie 2013/59/
EURATOM [EURATOM 2013] und fiir Deutsch-
land das Strahlenschutzgesetz [StrlSchG 2017].

Weltweit fehlen Daten iiber die Radon-Aktivi-
tatskonzentration in der Auf3enluft: Mangels Qua-
litat der Messdaten macht die Messung einfach
keinen Sinn. Stattdessen hat man sich fiir Fragen
des Strahlenschutzes auf Innenraummessungen
der Aktivitdtskonzentration zuriickgezogen, die
in der Regel deutliche hohere Werte haben und
deshalb leichter messbar sind.

Eine wichtige Aufgabe in dem Projekt
»traceRadon" ist es, zur Verbesserung der Bestim-
mung von Treibhausgasfliissen die Transport-
prozesse von Radon im Boden und seinen Fluss
in die Atmosphédre anhand vorliegender Boden-
parameter-Karten sowie der sich verindernden
Bodenfeuchte zu modellieren. Dies geschieht beim
Einsatz der Radon-Tracer-Methode, denn damit
lassen sich die Fliisse der Treibhausgase bestim-
men. Eine auf bodenphysikalischen Prozessen
und aktuellen Parametern wie Bodenfeuchte
basierende dynamische Flusskarte kann daneben
auch die Ausweisung von Gebieten mit hohem
Radonpotenzial verbessern: Denn die Identifi-
kation der sogenannten Radon-Vorsorgegebiete
(eng. Radon Priority Areas, RPA) ist eine Ver-
pflichtung fiir alle Bundesldnder nach der Strah-
lenschutzverordnung. Das Problem hierbei: Viele

Cosmic
16 %

Terrestrial
20 %

Ingestion
12 %

Public exposure to natural radiation
UNSCEAR, 2008
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Karten und die Festlegung von RPAs basieren nur
auf Radon-Innenraummessungen in Wohnge-
bauden, teilweise verkniipft mit Information zu
Gebiudecharakteristika (z. B. Osterreich). Manche
europdischen Lander stiitzen die Festlegung auf
Daten zu Radon in der Bodenluft (z. B. Tschechien
und Deutschland). Eine andere Methode fiir die
Charakterisierung eines Gebiets hinsichtlich seines
Radonpotenzials ist die Verkniipfung von verschie-
denen radon-relevanten Parametern (allgemeine
Bodencharakteristika, insbesondere Radon in der
Bodenluft, Bodenpermeabilitit, Konzentration
von Radionukliden im Boden). Dies wird oft als
geogenes Radonpotenzial bezeichnet. Im Zuge des
Projekts , MetroRADON® [MetroRADON 2017]
wurden Methoden dazu weiterentwickelt (z. B. der
Radon Hazard Index, RHI). Die Verwendung von
Radonflussdaten und -karten zur Identifizierung
von RPA wurde aufgrund der mangelnden Qua-
litat der Daten bisher noch nie versucht. Deshalb
werden im Rahmen des Projekts ,,traceRadon®
Radonflussmessungen und -karten als neue
Parameter zur Identifizierung von RPA durch den
Radon Hazard Index (RHI) evaluiert.

Vorrausetzung fiir die Schaffung von online
verfiigbaren dynamischen Karten ist eine saubere
metrologische Grundlage: die Riickfithrung der
Messungen auf das SI-System. Nur iiber die Imple-
mentation eines Qualitdtssicherungssystem mit
validen Informationen tiber Unsicherheiten ist die
Voraussetzung fiir die Vergleichbarkeit von Ergeb-
nissen gegeben. Die Basis dafiir, die neue Metro-
logie fiir Radon-Messungen in der Aufenluft, wird
in den folgenden Abschnitten vorgestellt.

2. Neue Aktivitdatsstandards fiir Radon

Die Metrologie des Radons (betrachtet wird

hier ?*?Rn) beziiglich der Darstellung der Ein-

heit der Aktivitatskonzentration in Bq-m™ lasst
sich grundlegend in zwei verschiedene Ansitze
unterteilen. Eine Moglichkeit, Radon absolut zu
quantifizieren, ist die Methode nach Picolo [Picolo
1996], bei der gasférmiges Radon aus dem Zer-
fall von Radium (***Ra) an einem Kaltpunkt im
Vakuum ausgefroren wird. Die vom festen Radon
emittierten Alpha-Teilchen werden unter definier-
tem Raumwinkel gemessen, sodass die Aktivitéts-
einheit auf die Basiseinheiten Sekunde und Meter
zuriickgefiihrt werden kann. Im Anschluss wird
das Radon wieder in die Gasphase tiberfiithrt und
kann nachfolgend zur Erzeugung von Atmosphé-
ren bekannter Aktivitdtskonzentration verwendet
werden. Die Aktivititskonzentration einer so her-
gestellten Atmosphére nimmt mit einer Halbwerts-
zeit von 3,8 Tagen exponentiell ab, wodurch die
Zihlstatistik und damit die erreichbare Unsicher-
heit bei der Kalibrierung von Priiflingen limitiert
ist. Damit eignet sich dieser Ansatz nicht zur Dar-

stellung von Referenzatmospharen mit Aktivitats-
konzentration vergleichbarer derer in der Aufien-
luft (< 100 Bq-m™3).

Eine Alternative zu dieser Methode ist der
Einsatz von Préparaten, die Radium enthalten und
so beschaffen sind, dass ein Teil des entstehen-
den Tochternuklids Radon kontinuierlich in ein
Referenzvolumen freigesetzt wird. Dadurch wird
das im Volumen zerfallende Radon kontinuier-
lich ersetzt, wodurch sich nach etwa fiinf bis zehn
Halbwertszeiten ein Gleichgewichtszustand also
eine konstante Aktivititskonzentration, einstellt
[Mertes 2020]. Die Nutzung dieser Aktivitdtskon-
zentration zu Kalibrierzwecken setzt voraus, dass
die freigesetzte Aktivitit an Radon riickgefiihrt
auf das SI-System quantifiziert werden kann. Da
der Mechanismus, der das Freisetzen des Radons
bewirkt, aus einer Kombination zweier Prozesse
besteht, einerseits dem Riickstof$ der Kerne in
Folge des Alpha-Zerfalls und andererseits aus
den Diffusionsprozessen, korreliert die Menge an
freigesetztem Radon in der Regel mit Umgebungs-
parametern wie z. B. der relativen Feuchte und der
Temperatur, da diese Einfluss auf den effektiven
Diffusionskoeffizienten nehmen. Um diese Abhén-
gigkeiten zu untersuchen, wurden in der PTB neu-
artige Quellen entwickelt mit der messtechnischen
Moglichkeiten der fortwdhrenden Bestimmung
der Emanation [Mertes 2021a, in print]. So konnte
gezeigt werden, dass es bei geringer Eindringtiefe
z. B. von ionenimplantiertem **Ra keine messbare
Abhingigkeit der Emanation von der Umgebungs-
feuchte und nur eine geringe Abhangigkeit von
der Temperatur gibt [Mertes 2022, https://doi.
org/10.1016/j.apradiso.2021.110093].

Die absolute Bestimmung der Aktivitit des
226Ra geschieht bei diesem Quellen-Typ durch
a-Spektrometrie unter definiertem Raumwinkel,
wihrend der freigesetzte Anteil an **?Rn sowohl
durch den y-spektrometrischen Vergleich mit
radondichten Quellen, als auch durch konventio-
nelle a-spektrometrische Messung, quantifiziert
wird. Auf dieser Basis wurden mehrere primére
222Rn- Aktivitdtsnormale hergestellt, die sich fiir
die Darstellung der Aktivitdtseinheit im Bereich
<100 Bq-m~ in grof3volumigen Klimakammern
eignen. Typische Grofien von begehbaren Klima-
kammern sind 10 m® bis 30 m”>.

Einen vollig neuen Weg in der Riickfithrung
und somit ein Meilenstein in der messtechnischen
Entwicklung stellt das nachfolgend vorgestellte
Gerit dar. Ausgehend von der Herausforderung
hohe zeitliche Aufldsungen zu benétigen und
gleichzeitig hohe Zahlstatistik zu generieren
und damit geringe Unsicherheiten bei niedrigen
Aktivitaten erreichen zu kdnnen, benétigt man die
héchstmoglich realisierbare Detektionseffizienz.
Der innovative Losungsansatz bestand darin kom-
merziell erhéltliche Silizium-Detektoren mit einer
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Abbildung 3:
Schematische Uber-
sicht einer 26Ra
Diinnschicht aufge-
dampft auf einem
Silizium-Detektor.
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diffusion

VVerarmungszone

n-typ Silizium
Ohmscher Kontakt

diinnen Schicht an ??Ra zu bedampfen.

Abbildung 3 zeigt eine schematische Ubersicht
des dabei entstehenden Gerits, des Integrated °Ra
Source/Detectors (IRSD).

Nach dem Bedampfen befindet sich ?**Ra auf der
Oberfldche des Silizium-Detektors, sodass rund
50 % des entstehenden Radons freigesetzt werden.
Sowohl die Alpha-Teilchen des **Ra als auch die
des zuriickbleibenden Radons konnen dadurch
unter Umgebungsdruck mit einer Zahlausbeute
von rund 50 % getrennt voneinander und kontinu-
ierlich spektrometrisch nachgewiesen werden. Da
die Gesamtmenge an Radon eine Erhaltungsgrofle
ist, erlauben die kontinuierlich aufgenommenen
Alpha-Spektren die Menge an freigesetztem Radon
zu bestimmen. Diese Art der Messung stellt eine
mathematische Inversion dar und benétigt beson-
dere Analyseverfahren. Auf der Basis des Kalman-
Filters zur Zustandsschétzung in linear dynami-
schen Systemen wurden neuartige Algorithmen
entworfen und implementiert, mit deren Hilfe sich
der zeitliche Verlauf der freigesetzten Aktivitit
des Radons und die zugeordnete Unsicherheit aus
den kontinuierlich gewonnen Messdaten berech-
nen lassen. Durch das beschriebene Verfahren
lasst sich selbst das Freisetzen eines Radonatoms
pro Sekunde (ca. 2 uBq-s™') im Mittel innerhalb
weniger Stunden Integrationszeit noch mit Unsi-
cherheit um 2 % (k = 1) bestimmen.

Der IRSD wird zukiinftig eingesetzt werden, um
Radonmonitore auch im Feld und bei wechselnden
klimatischen Bedingungen fortlaufend, automati-
siert und riickgefiihrt zu kalibrieren.

3. Von der Quelle zum Messinstrument:
Neue Datenanalyse-verfahren und
Prototyp-Kalibrierungen

Radon in der Aufenluft ,,richtig® zu mes-

sen, bedeutet eine metrologische Riickfithrung
der Aktivititskonzentration des Radons in der
Auflenluft von ca. 1 Bq-m bis 20 Bq-m™ und
des Radonflusses aus dem Boden im Bereich von
ca. 20 mBq-m™s7' bereitzustellen. Wegen der

kleinen Ereigniszahlen stellt dies eine grofle Her-
ausforderungen fiir die Weitergabe iiber Transfer-
normale (i. allg. besonders metrologisch qualifi-
zierte Messgerite) dar [Linzmaier 2013]. Das wird
anhand folgender Beispielrechnung offensichtlich:
Man nehme an, dass ein Radon-Messgerit iiber
ein aktives Volumen vom 1 L verfiigt. Daraus erge-
ben sich bei 10 Bq-m= Zihlraten von 36 h™!, was
allein statistisch eine Unsicherheit (bei Poisson-
Statistik) von 17 % bei einer Messzeit von einer
Stunde ergibt. Da man bei einem solchen System
zusatzlich die Unsicherheit des Eigennulleffekts,
der Linearitdt und der Kalibrierung beriicksich-
tigen muss [Rottger 2013, Rottger 2011], ist die
Gesamtmessunsicherheit sowie die Nachweis- und
Erkennungsgrenze eines solchen Systems selbst
bei idealen Kalibierbedingungen wenig geeignet,
dynamische Vorgéange in der Aktivitatskonzentra-
tion in der Auf3enluft nachzuweisen. Eine Losung
des statistischen Problems stellt die Vergrofierung
des aktiven Volumens oder die Messung der Folge-
produkte mit erhéhtem Durchfluss dar. So lassen
sich die Zahlraten stark erhéhen. Solche Detekto-
ren sind die ANSTO-Monitore (aktives Volumen
zwischen 200 L und 1500 L), der Atmospheric
Radon Monitor ARMON der Universitt von Bar-
celona oder der Heidelberg Radon Monitor HRM.
Eine Kalibrierung eines 200 L groflen Mess-
systems unter nicht dynamischen Bedingungen
konnte zum ersten Mal in der Klimakammer der
PTB mithilfe von ionenimplantierten Emana-
tionsquellen realisiert werden. Der Verlauf der
registrierten Zihlraten in Abhingigkeit von der
Zeit ist in Abbildung 4 dargestellt. Ein mathemati-
sches Modell der entstehenden Radon-Aktivitats-
konzentrationen aus der Kenntnis der Aktivitat
von **Ra und der Emanation der verwendeten
Quellen sowie des Volumens der Kammer wurde
entwickelt. Aus den gemessenen Zihlraten wird
der Kalibrierfaktor und der Eigennulleffekt des
Detektors bestimmt. Die Bereiche der unter-
schiedlichen Quellen sind durch unterschiedliche
Farben gekennzeichnet. Im unteren Bereich ist das
Residuum zwischen Messwerten und mathemati-
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Abbildung 4:
. . Zeitlicher Verlauf
08f 21.14(23) Bg'm® ] einer Kalibrierpro-
zedur eines neuen,
0.7p % 1 portablen Detektor-
18.09(17) Bq'm prototyps ANSTO
06k ] 200 L. Unterschied-
13.38(16) Bg'm® liche ionenimplan-
< tierte Emanations-
205 ] quellen kamen zum
b Einsatz. Die fur
D04} diese Quellen be-
% stimmten Aktivitats-
I konzentrationen im
w O3f q Gleichgewicht sind
in der Abbildung als
0.2} Zahlenwert integ-
riert. Die Einsatzbe-
01F ' reiche der Quellen
sind farblich
0.0 H H f i n unterschieden. Ein
: i i : i | Gesamtmodell iber
2 it bl ek bl bbbl bl MWW ] den Zeitraum wurde
(2) MWWF mmm WW WWWWWW verwendet, um den
4 ; H h i Kalibrierfaktor und

2021-04 2021-05 2021-06 2021-07 2021-08 den Eigennulleffekt
Datum des Detektors zu
bestimmen.

schem Model dargestellt. Die Zahlenwertangaben  ben Atmosphidre wie der ANSTO 200 L. Der dritte
geben die maximale Aktivitatskonzentration der Monitor (griine Punkte) befand sich auflerhalb
Quellen im Gleichgewicht wieder. Die Qualitat der ~ der Klimakammer. Mit dieser ersten Kalibrierung
Kalibrierung und die Korrektheit des verwendeten  hat die PTB erfolgreich den Nachweis gefiihrt,
Modells wird durch Abbildung 5 belegt. Hier ist dass riickgefiihrte Kalibrierungen von Radon-

die Abweichung zwischen Modell und gemessener ~ Monitoren fiir die Klimaforschung in der Radon-
Zzhlrate als Verteilung wiedergegeben. Alle Vertei- Aktivititskonzentration unterhalb von 20 Bq-m™?
lungen wurden zur besseren Vergleichbarkeit auf =~ mit Unsicherheiten in der Gréf8enordnung von

eine Flache von 1 normiert. 5 % moglich sind.

Den Unterschied zu kommerziell erhiltlichen Dies ist ein wichtiger Meilenstein bei der Ent-
Radon-Messgeriten aus dem Bereich des Strah- wicklung neuer Dienstleistungen im Bereich der
lenschutzes verdeutlicht Abbildung 6. Hier sind Klimabeobachtung, wie sie sich das Konsortium
die Messergebnisse des 200-L-Monitors mit den von ,traceRadon“ vorgenommen hat. Erster Kunde

Anzeigen dreier kommerzieller Radon-Monitoren  im Rahmen des Projektes sind die Betreiber des
in Abhdngigkeit von der Zeit dargestellt. Zwei der =~ Radonmonitors des Klimabeobachtungsnetzwer-
Monitore (gelbe und rote Punkte) waren in dersel-  kes ICOS. Mit Radonmessungen kann ICOS die

Abbildung 5:
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Abbildung 4 mit
identischer Farb-
kodierung. Die bis
- auf statistische
Schwankungen
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schmalen Vertei-
lungen sprechen
fir die Gute der
Kalibrierung und die
Korrektheit des Mo-
dells. Zu besseren
Vergleichbarkeit der
Verteilungen wurde
die Flache aller
Verteilungen auf 1
normiert.
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Abbildung 6:
Vergleich zwischen
kommerziellen
Radonmonitoren fur
die Innenraumuiber-
wachung (Alpha-
Guard, gelbe, rote
Punkte) und dem
neuen portablen
AuRenluftmonitor
(ANSTO 200 L,
blaue Punkte). Zum
Vergleich wurde ein
AlphaGuard (griine
Punkte) aufderhalb
des Kalibriervolu-
mens betrieben.
Die Unterschiede

in den statistischen
Schwankungen
aufgrund des
unterschiedlichen
aktiven Volumens
sind eindrucksvoll
erkennbar. Alle
Punkte stellen
30-min-Mittelwerte
dar.
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Erfassung von Treibhausgasfliissen systematisch
verbessern. Das ist dringend erforderlich, denn der
Anstieg von Treibhausgasen in der Atmosphire
gilt als wesentliche Ursache des Klimawandels.
Verursacht wird dieser Anstieg durch direkte
anthropogene Emissionen aus der Verbrennung
von fossilen Brennstoffen und aus Anderungen
der Landnutzung. Dariiber hinaus bestehen mog-
licherweise starke Riickkopplungen zwischen dem
Klima und den natiirlichen Quellen und Senken
von Treibhausgasen, die bisher aber nur teilweise
verstanden sind und daher nur unzureichend

in globalen Klima-Modellen abgebildet werden
konnen [ICOS: https://www.icos-cp.eu/ last
accessed 2021-11-16].

4. Der Einsatz im Feld: Erweiterung der
Messmoglichkeiten auf der Referenz-
messfliche in der PTB

Die PTB-Referenzmessfliche (ERADOS: Envi-
ronment RAdiation DOsimetry Site) dient zur
Darstellung und Weitergabe der Aquivalent-Dosis-
leistung in der Umwelt. Dafiir werden sowohl
kommerzielle Messinstrumente als auch eigen-
entwickelten Detektoren verwendet [Dombrowski
2018, Kessler 2018, Rottger 2019]. In Kombination
mit metrologischen Analyseverfahren sorgt diese
Instrumentierung fiir weltweit einzigartig kleine
Unsicherheiten bei der Bestimmung des Messwer-
tes fiir die Aquivalent-Dosisleistung. ERADOS
spielt aufgrund seiner Ausstattung und Lage eine
bedeutende Rolle bei den Forschungsaktivititen
des EMPIR-Forschungsprojekts ,traceRadon".

Das Strahlungsfeld auf ERADOS wird mit
mehreren hochentwickelten Detektoren charakte-
risiert: Dazu gehoren die kontinuierliche Messung
sowohl der terrestrischen Strahlung, erzeugt durch
den radioaktiven Zerfall von Radionukliden in der
Erdkruste, als auch die der sekundéren kosmische

Strahlung. Daneben werden die Umweltparameter
wie Temperatur, Druck und Niederschlag kontinu-
ierlich aufgezeichnet. All diese Messwerte werden
systematisch auf Konsistenz und Plausibilitit
tberpriift. Zu diesem Zweck wurde eine Datenma-
nagementplattform entwickelt, die eine schnelle
Datenpriifung erméglicht, wodurch Trends und
Anomalien zuverlédssig erkannt werden kénnen.
Neu im Kreis der Prézisionsmesstechnik: der
Prototyp eines 200 L grof3en Detektors von der
Australian Nuclear Science and Technology
Organisation (ANSTO, https://www.ansto.gov.au,
[Chambers 2021]). Dieser Radonmonitor misst
die Radon-Aktivitdtskonzentration in der Auflen-
luft tiber die kurzlebigen Folgeprodukte. Sein
Messprinzip basiert auf einem Doppel-Kreislauf-
Doppel-Filter System. Der erste Filter befindet sich
im dufleren Kreislauf in dem sogenannten Thoron-
Riickhaltemodul, das dazu dient, das in dem
Luftstrom vorhandene Thoron (?*°Rn) zerfallen
zu lassen. Bei einem Volumen von ca. 100 L und
der Durchflussrate von 10 L-min~' vergehen ca.
10 min, bis die komplette Luft im Thoron-Riick-
haltemodul ausgetauscht ist. Da die Halbwerts-
zeit von Thoron 55,6 s betrégt, reicht diese Zeit
aus, dass 99,99 % der im Luftstrom vorhandenen
Menge dort zerfillt. So lassen sich die Folgepro-
dukte durch den Filter am Austritt des Moduls
entfernen. Ohne den ersten Filter wiirden die
Folgeprodukte (hauptsachlich Pb-212, Halbwerts-
zeit 10,6 h) den zweiten Filter ,verunreinigen“ und
zu hoheren Messwerten fithren. Diese Verunreini-
gung kann durch Abschalten des inneren Kreis-
laufs und lingeres Warten (idealerweise ein Viel-
faches der Halbwertszeit) wieder beseitigt werden.
Wihrend dieser Abklingzeit sollte keine Messung
stattfinden. Der zweite Filter befindet sich direkt
am Detektorkopf und fingt die elektrisch gelade-
nen Radonfolgeprodukte auf, die in der Probenluft
bei ihrem weiteren Zerfall Alpha-Teilchen emit-
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W e

,‘\1
.

tieren und Szintillationen im Detektormaterial
(ZnS) auslosen. Die durch die Szintillationspho-
tonen verursachten Pulse werden wéhrend einer
vorgegebenen Messzeit aufsummiert. Durch die
Multiplikation der Zéhlrate (nach Abzug des
Nulleffekts) mit dem Kalibrierfaktor ergibt sich die
gemessene Radon-Aktivititskonzentration in der
Luft bei bekannter Durchflussrate.

Auf ERADOS wurde der Einlass des
ANSTO-200-L-Radonmonitors mit einem langen
Wellrohr verbunden, durch das der zu messende
Luftstrom aus ca. 15 m Entfernung und einer
Hoéhe von 1 m iiber dem Erdboden entnommen
werden kann. Da das Rohr unterirdisch verlegt ist,
muss es aus einem radonundurchléssigen Mate-
rial - in diesem Fall aus Stahl - aufgebaut sein und
darf keine Verbindungsstellen aufweisen. Ein win-
ziges Leck an einer Verbindungsstelle im Boden
wiirde zu einem starken Anstieg des Messwertes

Abbildung 7:

Foto von ERADOS mit der
Instrumentierung. Die beiden
Messhauser (links) enthal-

ten die Messsysteme zur
Bestimmung der Aquivalent-
Dosisleistung verursacht durch
die geladene Komponente der
sekundaren kosmischen Strah-
lung sowie die Neutronendetek-
toren. Auf der Messflache be-
finden sich die Detektoren zur

_Radonmonitor ANSTO 20’_6 'l Bestimmung der terrestrischen

Komponente der Aquivalent-

it (b) Dosisleistung, eine lonisations-

kammer vom Typ Reuter Stokes
und Eigenentwickelungen vom
Typ Spektrodosimeter. Die
gestrichelte Linie zeigt den Ver-

Detektor Thoronmodul = *+ug lauf des unterirdisch verlegten

Grobfilter

[] Reuter Stokes lonisationskammer
O Spektrodosimeter [ sehen.

tithren, da die Radon-Aktivititskonzentration dort
um Groflenordnungen hoéher als an der Oberfli-
che ist. Ein Grobfilter zwischen dem Rohr und
dem Einlass der Thoron-Riickhalteeinheit hélt
grobe Partikel wie etwa Blitter, Gras oder Insekten
zuriick, siehe Abbildung 7.

Da sich die Radon-Aktivitdtskonzentration mit
der Hohe tiber dem Boden éndert, wird fir die
Konsistenz der Messwerte und fiir die Moglichkeit
der Untersuchung von Korrelationen die Hohe der
Probenahme bzw. die Hohe der Detektorposition
auf 1 m tiber dem Boden festgelegt. Diese Konfi-
guration kann je nach Zielsetzung des aktuellen
Forschungsplans angepasst werden.

In der Literatur [Cuculeanu 2011] findet man
Darstellungen iiber Korrelationen der Radon-Akti-
vitdtskonzentration in der Auflenluft mit meteo-
rologischen Parametern: Lufttemperatur, relative
Luftfeuchte, Luftdruck, Niederschlag, Schneebelag.
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Stahlwellrohres zur Entnahme
der Luftprobe aus der Mitte der
Messflache. Der Ausschnitt

(a) zeigt den Blick auf den Ra-
donmessplatz mit dem ANSTO
200 L, die Details sind in (b) zu

Abbildung 8:
Auszug aus den
erfassten Daten

auf ERADOS. Die
obersten beiden
Datensatze stellen
den zeitlichen
Verlauf der Aktivi-
tatskonzentration
von Radon in der
Auldenluft gemes-
sen jeweils mit
dem ANSTO 200 L
Monitor (a) und ei-
nem AlphaGuard (b)
dar. Darunter ist der
Temperaturverlauf
(c), die relative Luft-
feuchtigkeit (d), die
Intensitat des Nie-
derschlags (e) und
die Ortsdosisleis-
tung (f) dargestellt.
Die Reduzierung
der Radon-Aktivi-
tatskonzentration in
der AuRenluft nach
dem Niederschlag
ist nur mit hoch-
sensitiven Syste-
men erfassbar, der
sichtbare Anstieg
der Ortsdosisleis-
tung entspricht dem
Effekt des Radon-
Washout-Effekts,
der bei den radiolo-
gischen Frihwarn-
netzen Fehlalarme
auslost.
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Einige dieser Abhdngigkeiten fithren zu Tages-
und Jahreszeit abhéngigen Variationen, die sich an
einer Periodizitdt im Verlauf der gemessenen Akti-
vitdtskonzentration erkennen lassen. Die anderen
nehmen Einfluss auf die gemessenen Werte beim
Eintreten bestimmter Bedingungen. Z. B. kénnen
Niederschldge zu Wasseranreicherung im Boden
fithren, was wiederum das Blockieren der Diffu-
sionswege fiir Radon bedingt und eine niedrigere
Aktivitatskonzentration in der Luft zur Folge hat.
Auf der Referenzmessflache wird die Bodenfeuchte
und -temperatur bis zu 1 m in neun verschiedenen
Tiefen (5 cm, 10 cm, 20 cm, 30 cm, 40 cm, 50 cm,
60 cm, 75 cm, 100 cm) gemessen. Auflerdem
findet eine permanente Aufzeichnung der Nie-
derschlagsmenge statt. Damit ist eine detaillierte
Korrelationsanalyse iiber lange Zeitraume und
iber mehrere Jahreszeiten moglich.

Besondern interessant sind die gleichzeitigen
Messungen der Ortsdosisleistung (ODL) und
des y-Spektrums iiber Spektrodosimeter. Das
ermoglicht, die genaue Ursache der Veranderun-
gen der ODL anhand der Energie- und Haufig-
keitsinformation im Spektrum festzustellen, i.
allg. das stirkere oder schwichere Auftreten von
radioaktiven Isotopen. Der bekannteste natiirliche
Effekt, der durch Radon und seine Folgeprodukte
verursacht wird und der einen deutlichen Anstieg
der ODL hervorruft, ist der ,Washout-Effekt®. Er
besteht im Auswaschen von in der Atmosphére
befindlichen Folgeprodukten des Radons. Folglich
bildet sich in der Bodennéhe eine hohere Konzen-
tration dieser kurzlebigen Folgeprodukte, die beim
weiteren Zerfall charakteristische y-Strahlung
aussenden, siehe Abbildung 8 mit Daten vom 04.
bis 05.11.2021.

Im Zusammenhang mit der Erfassung und der
Analyse der vielen korrelierten Datensétzen soll
die geplante Anwendung moderner Methoden aus
dem Bereich des maschinellen Lernens genannt
werden. Sie konnen dabei helfen, Artefakte
oder Anomalien in den Daten zu identifizieren.
Dariiber hinaus kénnen mit ihrer Hilfe Vorher-
sagemodelle entwickelt werden.

5. Zusammenfassung und Ausblick

Das natiirliche Edelgas Radon lésst sich als Tracer
fiir die Fliisse anderer aus dem Erdboden austre-
tenden Gasen, i.allg. Treibhausgase wie Kohlen-
stoffdioxid oder Methan, einsetzen. Die Methode,
diese Fliisse zu messen, wird im EU-gefoérderten
Projekt ,,traceRadon® mit metrologischen Grund-
lagen unterstiitzt und im weiteren Verlauf des
Projektes einer Evaluierung bzgl. seiner Leistungs-
fahigkeit unterzogen. Dazu werden im Rahmen
einer 12-monatigen Messkampagne abwechselnd
an vier Standorten in Europa und im Vereinigten
Konigreich umfangreiche Messdaten (Radonfluss

und Radon-Aktivitatskonzentration, Boden-
feuchte, Umgebungsdosisleistung, Gammaspekt-
rum, Emission von CO,) von parallel betriebenen
Messgeriten erhoben und anschlieflend ausgewer-
tet. Als einer dieser Standorte ist ERADOS, die
Referenzmessfliche der PTB, ausgewahlt worden.
Die Messkampagne lauft seit November 2021
erfolgreich.

Auch die ersten Ergebnisse im Bereich neuer
Technologien zur Kalibrierung der hochsensitiven
Radonmonitore liegen vor.

Sie wollen auf dem Laufenden bleiben? Folgen Sie
uns mit #traceRadon auf Twitter!

Details zum Projekt finden Sie auch auf
http://traceRadon-empir.eu/.
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pH-Messungen zur Quantifizierung
der Versauerung von Meerwasser

F. Bastkowski', S. Seitz?

1. Einleitung

Der pH-Wert ist ein wichtiger physikochemischer
Parameter in vielen Bereichen, wie z. B. in der Bio-
chemie, Industrie, Landwirtschaft und Medizin.
Steigende anthropogene CO,-Emissionen fithren
zu einem stetigen Anstieg des CO,-Partialdrucks
in der Atmosphére. CO, 16st sich in Wasser unter
Bildung von Kohlenséure, wodurch der pH-Wert
jahrlich um ca. 0,002 absinkt, wie man in
Abbildung 1 sehen kann. Es zeigt sehr anschaulich
die Korrelation zwischen dem Anstieg des CO,-
Partialdruckes in der Atmosphére und im Meer-
wasser und dem Absinken des Meerwasser-pH-
Wertes im Nordpazifik. Die vermeintlich geringe
Anderung des pH-Wertes von 0.002/a hat lang-
fristig jedoch ernste Konsequenzen fiir marines
Leben, insbesondere fiir Korallen, Muscheln, aber
auch fiir Algen und Fische und fiir die Biodiversi-
tat [1].

Exakte und riickgefiihrte Messungen des pH-
Wertes sind daher von besonderem Interesse,
um Anderungen des Meerwasser-pH iiber einen
langen Zeitraum zuverléssig zu verfolgen und
damit die Vergleichbarkeit von Messergebnissen
weltweit sicherzustellen.

Heutzutage wird der pH-Wert in Meerwasser
tiberwiegend mithilfe eines optischen Verfah-
rens gemessen, das in der Norm ISO 18191:2015
beschrieben wird [2]. Das Messverfahren beno-
tigt einen hinsichtlich seiner physikochemischen
Eigenschaften aufwendig charakterisierten
Farbstoff. Der charakterisierte Farbstoff stellt das
Bindeglied dar, um die Riickfiihrung des mit der
optischen Methode gemessenen pH-Wertes auf
primére Standards sicherzustellen. Derzeit gibt
es jedoch kein akzeptiertes Modell der Messung,
welches fiir den zumeist relevanten Temperatur-
und Salinitatsbereich giiltig ist und die Riickfiih-
rung des optisch gemessenen pH-Wertes realisiert.
Zudem fehlt es an zertifizierten Referenzmateria-

lien, sodass die Bewertung und Validierung der in
der ISO 18191:2015 beschriebenen Methode nicht
durchgefithrt werden kann.

In einem Kooperationsprojekt der Arbeits-
gruppe 3.13 Elektrochemie mit dem Institut fiir
Ostseeforschung in Warnemiinde (IOW) wurden
pH-Werte von kiinstlichen Meerwasserstandards
im Salinitatsbereich 5-20, wie er fiir die Ostsee
typisch ist, an der PTB primér vermessen. Am

IOW wurden dieselben Losungen dann verwendet,

um den Farbstoff fiir optische pH-Messungen zu
charakterisieren. Diese Arbeiten bilden seitdem
die Grundlage fiir riickgefiihrte, optische pH-
Messungen von Meerwasser im Salinitdtsbereich
5-20 [3,4].

Das europdische Metrologie-Forschungsprojekt
SApHTIES aus dem normativen Call des EMPIR-
Programms will die Riickfithrung des optisch
gemessenen pH-Werts auf etablierte pH-Pri-
maérnormale im Temperaturbereich 0-30 °C und
Salinitdt 5-40 realisieren, um die Bereiche abzu-
decken, die fiir die Ozeanografie am relevantesten
sind. Die Norm 18191:2015 soll entsprechend
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kowski@ptb.de

2 Dr.-Ing. Steffen
Seitz, Arbeitsgruppe
3.13 Elektrochemie,
E-Mail: steffen.
seitz@ptb.de

Abbildung 1:
Zeitlicher Verlauf
des CO2-Parti-
aldruckes in der
Atmosphéare und im
Meerwasser sowie

es pH-Wertes im
nordpazifischen
Ozean [1]
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tiberarbeitet werden. Das Projekt ist 2021 mit
Beteiligung von NMIs und ozeanografischen Ins-
tituten gestartet. Die Arbeitsgruppe 3.13 Elektro-
chemie leitet darin das Arbeitspaket 1, welches das
Modell der Riickfithrung des optisch gemessenen
pH-Wertes aufstellt.

Der vorliegende Artikel gibt einen Uberblick
tiber den wissenschaftlichen Stand zu den Arbeiten
der Riickfithrung des optisch gemessenen pH.

2. Messung des pH-Werts von Meerwasser
auf der pH-Skala

2.1 Definition des pH;-Werts

Es existieren verschiedene pH-Skalen, welche

alle einem individuellen Zweck dienen. Die fiir
Meerwassermessungen am haufigsten verwendete
pH-Skala ist die pH-Skala (pH auf der sog.

Htotal scale®). ,,Total“ bezeichnet hierbei die Tat-
sache, dass neben den freien Wasserstoffionen
auch Hydrogensulfationen fiir die Ubertragung
von Wasserstoffionen sorgen, was vor allem in
Meerwasser von Bedeutung ist. Der pH-Wert
wird durch folgende Gleichung definiert [5]:

= —lg[my (14 22| = ~lgimy + mus] (D)

my,. ist hierbei die Molalitdt der freien Proto-
nen, mg, ist die Gesamtsulfatmolalitit (Summe
aus Sulfat und Hydrogensulfat). K, 50, ist die
Dissoziationskonstante des Hydrogensulfations.
Das Argument des Logarithmus in der exakten
Definition des pH; entspricht naherungsweise der
Summe der Molalitéten aus freien Protonen und
Hydrogensulfationen (rechte Seite der Gleichung).
In der Metrologie erfolgt die Realisierung des
pH-Werts durch eine primadre, elektrochemische
Messprozedur (Harned-Zelle) [6]. In der ozea-
nographischen Praxis wird der pHallerdings
spektrophotometrisch unter Verwendung eines
photoaktiven Farbstoffes gemessen. Um die
Riickfiihrung des spektrophotometrisch gemes-
senen pHy-Wertes auf die primére elektrochemi-
sche Messprozedur zu erreichen, werden primare,
kiinstliche Meerwasserstandards zusammen mit
einem hochreinen, charakterisierten, photoaktiven
Farbstoff benétigt, deren elektrochemische Poten-
tiale mit der Harned-Zelle gemessen werden.

2.2 Riickfithrung des
spektrophotometrischen pH, -Wertes

2.2.1 Riickfithrung auf das primaire, elek-
trochemische pH-Messverfahren

Der bei der spektrophotometrischen Messung des

pH-Wertes eingesetzte Farbstoff ist eine Saure,
die je nach pH-Wert der Messlésung mehr oder
weniger stark unter Freisetzung von Wasserstoft-
ionen dissoziiert. Die dabei entstehenden Spezies
sind photoaktiv und liefern im Absorptionsspek-
trum charakteristische Absorptionsbanden bei
bestimmten Wellenldngen (vgl. Abbildung 2).
Das Verhiltnis der beiden dissoziierten Spezies
ist einerseits von den zur Verfiigung stehenden
Wasserstoffionen, und damit dem pH -Wert der
Losung, und andererseits von der Dissoziations-
konstante des Farbstoffes abhangig. Diese Abhdn-
gigkeit wird durch die sog. Henderson-Hassel-
balch-Lambert-Beer-Gleichung ausgedriickt:

pHy = —logkle, + log%g (2)

kI: Dissoziationskonstante des Farbstoffes

R:  Verhiltnis der Absorptionen bei den Wellen-
lingenmaxima der dissoziierten Spezies

e), €,, e5: Verhiltnisse der Extinktionskoeffizienten
der dissoziierten Spezies

Fiir die Riickfithrung des pH. - Wertes konnen
verschiedene Standards zum Einsatz kommen.
Entweder werden kiinstliche Meerwasserstan-
dards verwendet, die die Zusammensetzung des
natiirlichen Meerwassers mehr oder weniger stark
vereinfacht abbilden und zusitzlich mit TRIS
(Tris(hydroxymethyl)aminomethan) gepuffert sind
[7,8,9]. Oder es kann auch natiirliches Meerwas-
ser direkt als Standard zum Einsatz kommen, das
als sog. Standardmeerwasser aufbereitet wird und
kommerziell erworben werden kann [10]. In der
Praxis hat sich allerdings die Verwendung kiinstli-
cher Meerwasserstandards durchgesetzt.

Die Riickfithrung erfolgt in zwei Schritten. Im
ersten Schritt werden die elektrischen Potentiale
eines Meerwasserstandards mithilfe der prima-
ren, elektrochemischen Messprozedur und der
pHr-Wert analog zum herkdmmlich gemessenen
pH-Wert [11] gemessen. Die Definitionsgleichung
(1) des pH-Wertes kann tiber die Nernstglei-
chung mit den gemessenen Potentialen verkniipft
werden, sodass der pH Wert durch diese ausge-
driickt werden kann [5]:

pH; = T + Ig(5%) — Igwy (3)

E:  das gemessene Potential der Harned-Zelle
gefiillt mit dem kiinstlichen
Meerwasserstandard

E,; das Standardpotential der mit kiinstlichen
Meerwasserstandard gefiillten Harned-Zelle

R: molare Gaskonstante

T:  Temperatur (K)

F:  Faraday-Konstante

mg: Chlorid-Molalitét des kiinstlichen
Meerwasserstandards
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m%  Einheits-Molalitdt (1 mol-kg™!)
wy o+ spezifischer Wasseranteil des kiinstlichen
Meerwasserstandards

Die primire, elektrochemische Messapparatur
zur Messung des pH. -Werte ist in Abbildung 3
gezeigt:

In einem zweiten Schritt wird dem Meerwas-
serstandard eine kleine Menge des photoaktiven
Farbstoffes zugesetzt und das Stoffmengenver-
haltnis der dissoziierten Spezies des Farbstoffes
aus den optisch gemessenen Absorptionsspektren
ermittelt. Durch Gleichsetzen von Gleichung 2 und
3 fiir Messungen bei unterschiedlichen Salinitdten
bei verschiedenen Temperaturen wird die Disso-
ziationskonstante des Farbstoffes als Funktion der
Temperatur und der Salinitit empirisch ermittelt.
Schliefllich kann der pH-Wert einer unbekannten
Meerwasserprobe mit Gleichung 2 und der charak-
terisierten Dissoziationskonstanten durch spektro-
photometrische Messungen bestimmt werden.

Metrologisch gesehen erméglicht das beschrie-
bene Riickfiihrungskonzept eine Riickfithrung
auf das SI, weil nur SI-riickgefithrte Messgrofien
enthalten sind. Dabei miisste jede Farbstoffcharge
in Kombination mit einem Meerwasserstandard
entsprechend dem oben genannten Verfahren
neu charakterisiert und mit einem entsprechen-
den Zertifikat versehen werden. Die Messungen
sind jedoch zu umfangreich fiir eine regelmafiige
Charakterisierung. In jedem Fall ist es praktikab-
ler und es sind geringere Messunsicherheiten zu
erwarten, wenn die Dissoziationskonstante eines
bestimmten Typs Farbstoff in Kombination mit
einem definierten Meerwasserstandard einma-
lig charakterisiert wird. Dafiir miissen Kriterien
fiir deren Reproduzierbarkeit festgelegt und die
zugehorige Messunsicherheit quantifiziert werden,
wobei insbesondere die Reinheit des Farbstoffs
eine wichtige Rolle spielt. Letztlich zieht man sich
auf diese Weise auf ein vereinbartes Riickfiih-
rungsverfahren zuriick und bifit zugunsten der
Praktikabilitdt und einer geringeren Messunsicher-
heit die SI-Riickfithrung ein. Bei der Riickfithrung
ist auBerdem zu beriicksichtigen, dass die Herlei-
tung von Gleichung (3) aus Gleichung (1) Schritte
beinhaltet, die mit Unsicherheiten behaftet sind.
Diese sind fiir eine vollstandige Riickfithrung in
zukiinftigen Arbeiten zu quantifizieren.

2.2.2 Forschungsprojekt mit dem Institut
fiir Ostseeforschung Warnemiin-
de (IOW) zur Riickfithrung des
pH_-Wertes im Salinitédtsbereich 5-20

In einem Kooperationsprojekt mit dem Insti-
tut fiir Ostseeforschung in Warnemiinde (IOW)
wurden in der PTB pH,-Werte von kiinstlichen
Meerwasserstandards im Temperaturbereich

o 0
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5 - 45 °C und im Salinitatsbereich 5-20, wie er fir

Ostseewasser typisch ist, mithilfe des priméren,

elektrochemischen Messverfahrens gemessen. Am

IOW wurden die spektrophotometrischen Mes-
sungen durchgefiihrt. Diese Messungen liefern
die Grundlage fiir die oben beschriebene Riick-
tithrung von spektrophotometrisch gemessenen
pHy -Werten fiir diesen Temperatur- und Salini-
tatsbereich [3, 4].

Die kiinstlichen Meerwasserstandards wurden
basierend auf der aus der Literatur bekannten
Rezeptur [10] aus Salzen synthetisiert, die im
Meerwasser am hiufigsten vorkommen und
die vorab auf ihre Reinheit und Spurenverun-
reinigungen untersucht wurden. Zur Stabilisie-
rung des pH-Wertes kam der fiir kiinstliche
Meerwasserstandards etablierte Puffer TRIS
(Tris(hydroxymethyl)aminomethan) zum Einsatz.
Speziell fiir den unteren Salinititsbereich wurde

Abbildung 2:
Photospektrum der
beiden dissoziierten
Spezies des Farb-
stoffes m-Kresol-
purpur

Abbildung 3:
Messapparatur der
PTB zur elektroche-
mischen Messung
des pH;-Werts. Die
Apparatur enthalt
die mit den klinst-
lichen Meerwas-
serproben gefillten
Harned-Zellen,
deren Potentiale
mithilfe eines Digi-
talmultimeters unter
temperierten Bedin-
gungen gemessen
werden.
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Abhangigkeit des

pHT-Wertes von der

Temperatur und der
Salinitat

64

298.15 308.15 318.15

Temperature (K)

288.15

die Rezeptur dahingehend angepasst, dass im
Gegensatz zur Rezeptur aus der Literatur nicht
allein Natriumchlorid durch den Puffer ersetzt
wurde, um die Ionenstarke konstant zu halten,
sondern alle Komponenten. So wurde sicher-
gestellt, dass es bei geringen Salinitdten nicht
zu einer starken Verzerrung der Ionenverhilt-
nisse kommt, die eventuell einen Einfluss auf
den pH-Wert haben. Mit den so hergestellten
kiinstlichen Meerwasserstandards wurden an der
in Bild 3 gezeigten Apparatur die pH-Werte nach
Gleichung 3 bei den Salinitéten 5, 10, 15 und 20 im
oben genannten Temperaturbereich in 5 °C-Schrit-
ten gemessen. Dieselben Messlosungen wurden
mit kleinen Mengen des photoaktiven Farbstoffes
meta-Kresolpurpur versetzt, um die optischen
Eigenschaften des Farbstoffes in Abhingigkeit der
Salinitdt und der Temperatur zu untersuchen. Die
Untersuchungen an der PTB und am IOW ermoég-
lichten damit die Bestimmung der Dissoziations-
konstante k; des Farbstoffes nach Gleichung 2. Die
Untersuchungen erfolgten bei drei verschiedenen
Pufferkonzentrationen, um eine Extrapolation
auf eine pufferfreie Losung zu ermdglichen, die
am ehesten der Zusammensetzung des natiirli-
chen Meerwassers entspricht. Die fiir den Salini-
tatsbereich 5-20 erhaltenen Messwerte wurden
schliefllich mit den Literaturwerten des Salinitéts-
bereiches 20-40 zu einem gemeinsamen Datensatz
kombiniert, um riickgefithrte pH-Messungen
von Meerwasser im gesamten Salinitdtsbereich
5-40 zu ermoglichen. Bild 4 zeigt die ermittelten
pH-Werte in Abhidngigkeit der Temperatur fiir
verschiedene Salinitdten. Die Abhdngigkeit von
der Temperatur ist deutlich ausgeprégter als die
von der Salinitat.

Wihrend fiir die primar gemessenen pH-Werte
Messunsicherheitsbudgets aufgestellt wurden,

konnten diese fiir die spektrophotometrischen
Untersuchungen allerdings im Rahmen der Pro-
jektlaufzeit nicht aufgestellt werden. Auch steht
ein Unsicherheitsbudget fiir die Messfunktion
pH(k¥(S, T), R) noch aus, die fiir die Messung der
pHy-Werte unbekannter Proben in Abhangigkeit
von deren Temperatur und Salinitdt benétigt wird.
Schliefllich wire es wiinschenswert, die Riickfiih-
rung fiir den gesamten Salinitdtsbereich auf Basis
einer einheitlichen Rezeptur fiir primére pH -
Meerwasserstandards zu etablieren. Diese Ziele
werden im EMPIR-Projekt SApHTIES verfolgt.

2.2.3 Europiisch-metrologisches For-
schungsprojekt SApHTIES

Das europdische Metrologie-Forschungsprojekt
SApHTIES widmet sich der Etablierung der Riick-
fihrung des pH-Wertes auf das primare, elekt-
rochemische Messverfahren und untersucht die
Riickfiihrung auf das SI im Salinitétsbereich 5-40
zwischen 0-30 °C [12]. Geeignete Meerwasserstan-
dards sollen charakterisiert und die Unsicherheit
der zugeordneten pH-Werte quantifiziert werden,
auch hinsichtlich der Homogenitét und Stabilitat
der Standards. Insbesondere sollen dabei die Defi-
zite der derzeitigen pH-Norm ISO 18191:2015
eliminiert werden. Projektpartner sind fiinf euro-
péische metrologische Institute (LNE, DFM, IPQ,
PTB, SYKE) sowie zwei Meeresforschungs-Insti-
tute (Geomar, Ifremer). Die Projektlaufzeit betrégt
3 Jahre.

Eine wichtige Voraussetzung fiir die
Riickfithrung des pH-Wertes auf eine verein-
barte Messprozedur wie die in 2.2.1 beschriebene
ist die Charakterisierung des spektrophotomet-
rischen Farbstoffes hinsichtlich seiner Reinheit.

Es konnte gezeigt werden, dass Farbstoffe, die

aus unterschiedlichen Chargen stammen bzw.
unterschiedliche Reinheiten aufweisen, zu signifi-
kant unterschiedlichen pH-Werten fithren [13].
Fiir hochgenaue pH-Messungen werden daher
aufwendig aufgereinigte Farbstoffe verwendet. Die
Charakterisierung des Farbstoffes und insbe-
sondere seiner Reinheit ist daher ein wichtiger
Bestandteil des Projekts.

Fiir riickgefiihrte Messungen von natiirlichen
Proben gilt es aufSerdem zu beachten, dass die
chemische Zusammensetzung der natiirlichen
Proben sich von der kiinstlicher Meerwasser-
standards unterscheidet, zum einen aufgrund der
Puffersubstanz TRIS, zum anderen aufgrund der
vereinfachten ionischen Zusammensetzung in den
kiinstlichen Meerwasserstandards. Die Auswirkun-
gen dieser Unterschiede auf den pH-Wert miissen
tiir eine Riickfiihrung beriicksichtigt werden.
Jedoch steht eine Quantifizierung dieser Effekte
bislang aus. Dieses Ziel soll ebenfalls im Rahmen
des europdischen Metrologie-Forschungsprojekts
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pH-Messungen

erreicht werden.

Wie am Ende von 2.2.1 beschrieben, ist zusétz-
lich noch die Unsicherheit der Beziehung zwischen
Gleichungen (1) und (3) fiir eine vollstindige
Riickfithrung zu quantifizieren. Diesbeziiglich
werden erste Untersuchungen im Rahmen des
Projekts durchgefiihrt, die aber nicht abschliefSend
sein werden. In diesem Zusammenhang kooperiert
die AG 3.13 auch mit der SCOR working group
145 [14], die sich u. a. mit der Quantifizierung
der Aktivititskoeffizienten wichtiger Ionen in
Meerwasser und deren Messunsicherheit befasst.
Diese werden benétigt, um den Zusammenhang
zwischen der Aktivitdt der Wasserstoffionen und
deren Konzentration in Meerwasser mathematisch
zu formulieren, und adressieren damit auch die
Unsicherheit von Gleichung 3.

3. Zusammenfassung

Optisch gemessene pH -Werte sind fiir
Meerwassermessungen ein wichtiger
physikochemischer Parameter, welcher u. a. ver-
wendet wird, um die Ozeanversauerung zu quan-
tifizieren und zu {iberwachen. Fiir die weltweite
metrologische Vergleichbarkeit von pH | -Werten
tiber lange Zeitraume muss die Riickfiihrung der
pH -Werte auf international anerkannte Normale
sichergestellt werden. Dies wird durch die Charak-
terisierung der pH-Werte von definierten, kiinst-
lichen Meerwasserstandards gewéhrleistet, denen
ein hochreiner, photoaktiver Farbstoff zugesetzt
wird und die an einen priméren, elektrochemi-
schen pH-Messplatz angebunden sind. In einem
ersten, nationalen Projekt hat die PTB zusammen
mit dem IOW die Riickfiithrung fiir Salinitdten
etabliert, wie sie fiir die Ostsee typisch sind. Im
EMPIR-Projekt SApHTIES werden diese Arbeiten
nun auf den gesamten Salinitdtsbereich ausge-
dehnt und die Riickfithrung vereinheitlicht. Dies
erfordert auch eine Uberarbeitung der aktuellen
pH-Norm ISO 18191:2015
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Black Carbon

Developing a black carbon reference
material and a standard for light absorption

by aerosol particles

J. Saturno?', A. Nowak?

Introduction

Black carbon (BC), also known as soot aerosol
particles, is produced by incomplete combustion
of fossil fuels or biomass and is emitted from
multiple sources (see Fig. 1). The nature of emitted
soot particles depends greatly on the combustion
conditions. Fuel-rich combustion leads to high
amounts of BC and organic carbon (OC), whereas
a fuel-lean combustion produces less particulate
matter but BC rich soot aerosol.

Combustion generated aerosol particles have
strong climate impacts by directly absorbing
incoming solar radiation from the ultraviolet (UV)
up to the infrared (IR) region, and by different
indirect and semi-direct effects related to cloud
radiative effects. Due to their radiative effects, BC
particles itself are identified as one of the most
significant causes of global warming (IPCC 2021,
see Fig. 2).

In general, soot aerosols are considered harmful,
affecting human health in multiple ways and are
identified as carcinogenic (WHO 2012).

The determination of BC aerosol particles by
measuring the light attenuation (ATN) of particle
contaminants applied to a filter is a common
technique for monitoring soot concentrations,
the instrument based on this principle is called
aethalometer. Conceptually, there are two steps to
these measurements. First, the determination of
the optical absorption of the particles (absorption

Figure 1:

Different sources of black car-
bon or soot aerosols in terms
of processing and transporting
mechanism in the climate sys-
tem (Source: Bond et al., 2013)
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coefficient, g,,), derived from attenuation. The
absorption determination requires different
assumptions due to cross interferences between
the scattering of light by particles and the filter
substrate. And second, the conversion of particle
absorption into particulate mass (My.) assuming
a mass absorption cross-section («,y,), see Figure 3.
For accurate estimation of absorption
coefficients and their spectral dependency,
Aethalometer measurements rely on several
correction procedures. A compilation of
different correction schemes can be found in
Collaud Coen et al. (2010). The first systematic
correction scheme that deals with the different
artifacts affecting Aethalometer measurements
was proposed by Weingartner et al. (2003). This
correction scheme uses a comparison with an

Black Carbon (BC) Aerosol Processes in the Climate System
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Contributions to 2010-2019
warming relative to 1850-1900,
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Figure 2:

Historical contri-
butions to glo-

bal warming by
emissions. IPCC
report, 2021 (IPCC
AR6 SPM). Black
carbon aerosol was
identified as a signi-
ficant contributor to
global warming.
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indirect light absorption measurement (extinction
minus scattering) to estimate a multiple

scattering compensation. In addition, a filter-
loading correction was estimated by empirically
calculating the “shadowing factor”. This correction
consists of the following empirical equation

that converts attenuation coefficients, oy, into

absorption coefficients, o,
O amy

%2~ CR(ATN) @

Light Source

filter
Spot  Ref.

VAR

I

barn =

Attenuation = ATN = In (T)

where C accounts for multiple scattering effects on
the filter, due to: a) scattering by the filter fibers
and b) scattering by aerosol particles embedded
on the filter. The factor R(ATN) accounts for the
filter-loading effect.

The composition and optical properties of
soot-like particles change significantly when
combustion sources change, for example, from
coal combustion to vehicle exhaust gases or due to
atmospheric aging processes such as the formation
of light scattering coatings, which has a significant
influence on the relationship between absorption
and black carbon mass concentration.

Absorption photometers are integrated in many
European air quality monitoring networks (e. g.
ACTRIS, GUAN, UK Black Carbon Network,
Atmo-France). A robust calibration technique
and a traceability to SI are still open questions for
filter-based absorption photometers (Moosmidiller,
2009). The need for reference materials for the
calibration of these filter-based techniques has
been discussed elsewhere (Baumgardner et al.,
2012).

Determination and uncertainty sources

Even though BC measurements based on light-
absorption have been implemented in air quality
networks since decades, there is no reference
standard material available. Additionally, there are
different systematic errors associated to the use of
filter-based techniques that need to be quantified
in a regular basis, like the presence of non-BC
particles, and particle-filter interactions. Moreover,
upon atmospheric aging, BC particles are coated
with other materials and therefore, properties like
o, and its wavelength dependence are modified
upon atmospheric transport. These are challenges
that need to be addressed when trying to establish
a BC reference material for light-absorption
techniques. It is important to point out that the
measurand remains the same, i.e. My is not
transformed during atmospheric transport, but
the presence of non-BC particles in the aerosol
mixture biases the light-absorption coefficient
measurement and this source of systematic error is
time dependent and usually unknown.

Figure 3:

Working principle
of a filter-based
Aethalometer
(source: personal
communication
Ernest Weingartner,
FHNW, Switzerland)
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The calculation of the particle absorption
coefficient via the difference of extinction and
scattering is possible with simple means. However,
the description of measurement uncertainties is
more complicated due to the non-independent
calibrations of the instruments. The full data
processing chain and scheme for achieving a
measurement uncertainty is shown in Figure 5.

Cooperation

The PTB has been involved in the EMPIR
16ENV02 BC project together with other
European partners like NPL, METAS, LNE,
TROPOS, PSI, NRC Demokritos, Fachhochschule
Nordwestschweiz. The aim of the project was to
investigate a pathway to make aerosol absorption
measurements traceable to the SI. In order to
achieve this goal, the consortium decided to
provide two different BC reference materials;

a fresh-like and an aged-like soot aerosol. In

this newsletter, we focus on the fresh soot
approach and provide results of a comparison of
different soot or soot-like generators that can be

L

7

6

5

4

L3

. . .
0.02 [0.01, 0.04] units/year ***

EC Concentration [ ugm™]

T T T
2016 2017

year

T
2018

implemented as lab- or field-based calibration
reference materials for measurement devices
which are used for exhaust emission studies like
the micro soot sensor (MSS) or the photoacoustic
extinctiometer (PAX). The PAX 870 was
identified as secondary standard by the EMPIR
BC consortium and is regularly used by PTB to
optimize the soot aerosol output for different
soot generators in calibration facility for particle
number devices.

The different generators were compared based
on the criteria defined in the project for fresh-like
soot aerosol: absorption Angstrém coefficient
(d,s) of 0.9-1.1, single scattering albedo (w,)
of 0.05-0.20, and particle count mean diameter
(CMD) of 50-100 nm. Table 1 shows a list of the
commercially available soot-like aerosol generators
that were available in the project.

As part of PTB tasks in the project, a fresh soot
particle generator was characterized. The main
goal was to set an aerosol source as reproducible
and stable as possible for calibration using near
black carbon aerosol in terms of optical properties.
Figure 6 shows the single scattering albedo (SSA)

Figure 4:
Equivalent BC
mass concentrati-
on and absorption
coefficient (left) and
elemental carbon
mass concentration
(right) measured at
three different sites
in UK (Ciupek et al.
2021)
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and error propa-
gation of a setup
for measuring the
particle absorption
coefficient by the
difference of par-
ticle extinction and
scattering coeffici-
ents. (Adapted from
deliverable D2, EM-
PIR BC, originally
by Thomas Mueller
and Sascha Pfeifer,
TROPOS, Leipzig)
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for different particle diameters and using different
fuel-to-air combustion mixtures to produce the
soot aerosol particles. By means of a catalytic
stripper (CS), used as volatile particle removal
(VPR) conditioner, the particles were stripped
of the organic fraction, and therefore became
“darker” (lower SSA). The CS was used at two
different temperature settings: 150 °C and 350 °C
(see color scale in Fig. 6). This way, the optimal
combustion mixtures and particle size conditions
were chosen for subsequent calibration purposes
and measurement intercomparisons organized in
the frame of the EMPIR BC project.

The detection limit for the absorption coefficient
for PAX was calculated to be 0.33 Mm™. It
should be noted that this value is based on
the instrumental noise and does not include
uncertainties of baseline measurements. The
expected relative error cannot be estimated but
was determined by intercomparison measurement

The deviation between the system was found to

be about 10 %. With the available measurements,
it cannot be estimated whether there are
dependencies on the single scattering albedo or on
the level of the absorption coefficient.

Conclusion and outlook

Establishing a reference material for aerosol

light absorption requires defining criteria like

the desired (i) particle diameter, (ii) particle
morphology, and (iii) optical properties, and how
these properties are going to be made traceable
to a primary standard. Although traceability is
necessary for all the mentioned properties, once
the reference material is sufficiently characterized,
the traceability of absorption photometers

should be provided by comparison to reference
absorption measurements. It has been shown
that a reliable and traceable system for measuring
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Generator type

Diffusion flame burner

Premixed flame burner

Spark generator

Nebulized aerosol

aerosol absorption consists of the extinction minus
scattering (EMS) method.

The effort to implement an SI-traceable
calibration for aerosol light absorption requires
establishing clear protocols for nephelometer and
CAPS calibration and the reduction of systematic
errors like baseline drift, inaccuracy of reported
literature values for the span gases, truncation
errors and particle losses.

A step beyond would be converting light
absorption coefficients to BC mass concentration
values, using a constant mass absorption cross-
section (MACg.). This constant depends on
the chemical composition and the density of

Table 1:
Generator model Manufacturer List of soot-like
particle generators
d in the EMPIR
miniCAST 5203C Jing Ltd. TOENVOZ
BC project
miniCAST 5303C Jing Ltd.
Miniature inverted soot P —
generator (MISG) &
miniCAST 5201BC Jing Ltd.
Spark generator Fasmatech
GFG 1000 PALAS GmbH
Fullerene-soot Several providers
Aquadag Several providers
the material as well as on other morphological
properties like the fractal dimension. The
traceability of this constant will therefore
depend on how well the aerosol source can be
characterized using different techniques, like
electron microscopy, aerodynamic particle
sizing, and different chemical composition
measurements. Those measurements will also need
to be proven on a periodic basis in order to assess
the stability of the aerosol source. These methods
are, however, still novel and not adequately
standardized.
Further activities are planned to be addressed
by the potential research topic Standardisation
Figure 6:

VolatilerE;r;LcalE B3 No VPR E3 CS (150 °C) E3 CS (350 °C)

Single scattering
albedo (SSA) at
870 nm wavelength
measured by PAX

0.4-

vs. particle count
mean diameter
measured by a
differential electrical
mobility classifier
(DEMC). The SSA is
a measure for the
blackness of soot at
a certain wave-
length, SSA =0,
means totally black
aerosol, SSA =1
means absolutely
white aerosol.

Operating point
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of Black Carbon aerosol metrics for air quality

and climate modelling, which aims to provide the
necessary standardization frame for BC mass and
aerosol light absorption measurement. In parallel (3]
the topic will be addressed in the European

Metrology Network (EMN) for Climate and Ocean
Observation as a one of essential climate variables
(ECVs) to continue the collaboration between
stakeholders and NMIs in this field.

Acknowledgement

The authors would like to acknowledge the fruitful  [4]
collaboration within the 16ENV02 “Black Carbon”
project of the European Union through the

European Metrology Programme for Innovation

and Research (EMPIR).

T.C. Bond, S. J. Doherty, D. W. Fahey, P. M. Forster,
T. Berntsen, B. J. DeAngelo, M. G. Flanner, S.
Ghan, B. Kércher, D. Koch, S. Kinne, Y. Kondo,

P. K. Quinn, M. C. Sarofim, M - G. Schultz, M.
Schulz, C. Venkataraman, H. Zhang, S. Zhang, ...
C. S. Zender, Bounding the role of black carbon in
the climate system: A scientific assessment, Journal
of Geophysical Research: Atmospheres 118, 11,
5380-5552), American Geophysical Union (AGU)
(2013), https://doi.org/10.1002/jgrd.50171

D. Baumgardner, O. Popovicheva, J. Allan,

V. Bernardoni, J. Cao, E. Cavalli, J. Cozic,

E. Diapouli, K. Eleftheriadis, P. ]. Genberg,

C. Gonzalez, M. Gysel, A. John, T. W. Kirchstetter,
T. A. J. Kuhlbusch, M. Laborde, D. Lack, T. Miiller,
R. Niessner, ... M. Viana, Soot reference materials

for instrument calibration and intercomparisons:

a workshop summary with recommendations,
Atmospheric Measurement Techniques 5, 8,
pp-1869-1887 (2012). Copernicus GmbH,
https://doi.org/10.5194/amt-5-1869-2012

M. Collaud Coen, E. Weingartner, A. Apituley,

D. Ceburnis, R. Fierz-Schmidhauser, H. Flentje,

J. S. Henzing, S.G. Jennings, M. Moerman,

A. Petzold, O. Schmid, U. Baltensperger,
Minimizing light absorption measurement artifacts

of the aethalometer: evaluation of five correction
algorithms, Atmospheric Measurement Techniques
3,2, pp-457- 474) (2010), Copernicus GmbH,
https://doi.org/10.5194/amt-3-457-2010

IPCC, 2021: Climate change 2021: The physical
science Basis. Contribution of Working Group I to

the sixth assessment report of the intergovernmental
panel on climate change [V. Masson-Delmotte,

P. Zhai, A. Pirani, S. L. Connors, C. Péan, S.
Berger, N. Caud, Y. Chen, L. Goldfarb, M. I.
Gomis, M. Huang, K. Leitzell, E. Lonnoy;, J.

B. R. Matthews, T. K. Maycock, T. Waterfield,

O. Yelekgi, R. Yu, B. Zhou (eds.)], Cambridge
University Press, in press

H. Moosmiiller, R. K. Chakrabarty, W. P. Arnott,
Aerosol light absorption and its measurement:

A review. Journal of Quantitative Spectroscopy
and Radiative Transfer 110, 11, pp. 844-878).
(2009), Elsevier BV, https://doi.org/10.1016/j.
jgsrt.2009.02.035

E. Weingartner, H. Saathoff, M. Schnaiter, N. Streit,
B. Bitnar, U. Baltensperger, Absorption of light

by soot particles: determination of the absorption

coefficient by means of aethalometers. Journal of
Aerosol Science 34, 10, pp. 1445-1463 (2003),
Elsevier BV, https://doi.org/10.1016/s0021-
8502(03)00359-8

World Health Organization (European Office):
Health effects of black carbon, WHO, Copenhagen,
Denmark, ISBN: 9789289002653 (2012)



https://www.euramet.org/climate-and-ocean-observation/strategy/
https://www.euramet.org/climate-and-ocean-observation/strategy/
https://doi.org/10.1002/jgrd.50171 
https://doi.org/10.5194/amt-5-1869-2012 
https://doi.org/10.5194/amt-3-457-2010 
https://doi.org/10.1016/j.jqsrt.2009.02.035 
https://doi.org/10.1016/j.jqsrt.2009.02.035 
https://doi.org/10.1016/s0021-8502(03)00359-8 
https://doi.org/10.1016/s0021-8502(03)00359-8 

PTB-Mitteilungen 132 (2022), Heft 3 Black Carbon

73



Metrologie fur Umwelt- und Klimaschutz PTB-Mitteilungen 132 (2022), Heft 3

74



PTB-Mitteilungen 132 (2022), Heft 3

Impressum

Impressum

aPIB mittellungen

Die PTB-Mitteilungen sind metrologisches Fachjournal der Physikalisch-Technischen Bundes-
anstalt, Braunschweig und Berlin. Als Fachjournal veroffentlichen die PTB-Mitteilungen
wissenschaftliche Fachaufsatze zu metrologischen Themen aus den Arbeitsgebieten der PTB.
Die PTB-Mitteilungen stehen in einer langen Tradition, die bis zu den Anfangen der
Physikalisch-Technischen Reichsanstalt (gegriundet 1887) zurlckreicht.

Herausgeber

Physikalisch-Technische Bundesanstalt (PTB)
ISNI: 0000 0001 2186 1887

Postanschrift:

Postfach 33 45,

38023 Braunschweig

Lieferanschrift:

Bundesallee 100,

38116 Braunschweig

Redaktion/Layout

Presse- und Offentlichkeitsarbeit, PTB

Dr. Fabian Plag (wissenschaftlicher Redakteur)

Dr. Dr. Jens Simon (verantwortlich)

Sabine Siems (Redaktion / Lektorat)

Sebastian Baumeister / stilsicher.design (Layout / Satz)
Telefon: (05 31) 592-82 02

Telefax: (05 31) 592-30 08

E-Mail: sabine.siems@ptb.de

Erscheinungsweise und Copyright

Die PTB-Mitteilungen erscheinen viermal jahrlich.
Alle Rechte vorbehalten. Kein Teil dieser Zeitschrift
darf ohne schriftliche Genehmigung des Verlages
vervielfaltigt oder verbreitet werden. Unter dieses
Verbot fallt insbesondere die gewerbliche Verviel-
faltigung per Kopie, die Aufnahme in elektronische
Datenbanken und die Vervielfaltigung auf CD-ROM
und in allen anderen elektronischen Datentragern.

Printed in Germany ISSN 0030-834X
Die fachlichen Aufsatze aus dieser Ausgabe der

PTB-Mitteilungen sind auch online verfugbar unter:
doi: 10.7795/310.20220399

% Bundesministerium
fiir Wirtschaft
und Klimaschutz

Die Physikalisch-Technische Bundesanstalt,

das nationale Metrologieinstitut, ist eine
wissenschaftlich-technische Bundesoberbehorde
im Geschaftsbereich des Bundesministerium fir
Wirtschaft und Klimaschutz.

75



Bundesministerium
fiir Wirtschaft
und Klimaschutz

Die Physikalisch-Technische Bundesanstalt,

das nationale Metrologieinstitut, ist eine
wissenschaftlich-technische Bundesoberbehorde
im Geschaftsbereich des Bundesministerium fur
Wirtschaft und Klimaschutz.

Physikalisch-Technische Bundesanstalt
Nationales Metrologieinstitut

Bundesallee 100
38116 Braunschweig

Presse- und Offentlichkeitsarbeit

Telefon: (05 31) 592-82 02
Fax: (05 31) 5692-30 08
E-Mail: presse@ptb.de
www.ptb.de



