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Sammanfattning

Maitning av totalalfa- och totalbetaaktivitet med vétskescintillationsrédkning ar en metod
som bl.a. anvinds som screeningmetod for dricksvatten. Genom att tillimpa sa kallad
pulsformsanalys kan instrument skilja pa pulser fran alfa- respektive betastralning.
Dock forekommer felklassificering, dvs. att pulser fran det ena partikelslaget felaktigt
klassas som det andra. Vanligen genomf6rs métningar dér de tva felklassificeringarna
(alfa som beta och beta som alfa) ar lika, vilket bendmns optimum. Detta kan dock ge
begransningar i vilka alfa/beta-aktivitetskvoter som kan métas med en rimlig
mitosédkerhet. Vill man kunna méta vid 14ga, eller hoga, aktivitetskvoter skulle det
istéllet vara béttre att ytterligare undertrycka felklassificeringen av den aktivitet som
dominerar. Om det finns betydligt mer beta- &n alfaaktivitet skulle en minskad
betafelklassificering innebéra att det gar att méta en ligre alfa/beta-aktivitetskvot dn
vid det sé kallade optimumet.

I detta arbete har kalibreringar genomforts vid olika diskrimineringsnivéer for ett antal
alfa- och betastralande radionuklider. Kalibreringarna lg till grund for bestimning av
miteffektiviteter och felklassificeringsfaktorer.

Vidare validerades metoden i syfte att studera dess kénslighet for parametrar som
beddmts vara svéra att fullt ut kontrollera i ett prov. Metoden studerades ocksd med
avseende pd médtosdkerhet som funktion av alfa/beta-aktivitetskvot. Detta gjordes for
att kunna faststélla inom vilket aktivitetskvotsintervall metoden resulterar i rimliga
matosédkerheter for de tva totalaktiviteterna. Slutligen jamfordes osédkerhetspropagering
med Monte Carlo-berdkning for att studera hur aktivitetsférdelningarna avviker fran
normalfordelning och hur det skulle kunna paverka ett métresultat.

Arbetet resulterade i en metod med en acceptabel métosdkerhet for prov med maéttlig
quench (SQPE > 740) och med alfabetakvoter fran ca 0,001 till ca 10. I den berdknade
sammanlagda méatosdkerheten inkluderas en korrektion for systematiska avvikelser
som kan vara svara eller omdjliga att kontrollera.

Nyckelord: totalalfaaktivitet, totalbetaaktivitet, vétskescintillationsrdkning, LSC,
felklassificering, validering, métosdkerhet, GUM, Monte Carlo
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Summary

Measurement of gross alpha and gross beta activity using liquid scintillation counting
is a screening method used for e.g. drinking water. By the use of pulse shape analysis
an instrument can discriminate pulses caused by alpha particles from pulses caused by
beta particles. However, misclassification (also called spillover) occurs, i.e. one of the
pulse types are wrongly analysed as the other one and vice versa. Measurements are
usually done for instrument settings where the alpha and beta spillover are equal. This
is referred to as optimum. However, this instrument setting may restrict the alpha/ beta
activity ratios that can be measured with a measurement uncertainty that would be fit-
for-purpose. If measurements are to be done at low- or high activity ratios, it would be
better to further lower the misclassification from the most abundant pulse type. For
example, if a sample contains much more beta than alpha activity, a further decreased
beta misclassification would then facilitate that a lower gross alpha/gross beta activity
ratio could be measured.

In this work, calibrations at different discrimination levels were done for some alpha
and beta emitting radionuclides, which then formed the basis for modelling
misclassification factors and measurement efficiencies.

Furthermore, the method was validated concerning sensitivity for parameters that
might be difficult to control in samples. The method was also studied with respect to
uncertainty modelling as a function of the gross alpha/gross beta activity ratio,
resulting in the lowest and highest activity ratio for which the method would result in
measurement uncertainties that could be used for decision-making. Finally, uncertainty
propagation was compared with Monte Carlo calculation in order to study deviations in
the resulting activity distributions.

The work resulted in a method with acceptable measurement uncertainties for samples
where the quench levels are not too high (SQPE > 740) and for alpha/beta activity
ratios from about 0.001 to about 10. The calculated measurement uncertainty includes
correction for systematic deviation caused by sample parameters that might be difficult
to control in a measurement.

Keywords: gross alpha, gross beta, liquid scintillation counting, LSC, spillover,
validation, measurement uncertainty, GUM, Monte Carlo
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1 Inledning

Mitning av totalalfa/totalbeta-aktivitet med vétskescintillationsrdkning (LSC) ar en
screeningmetod som anvénds for att besluta om dven nuklidspecifika métningar behover
goras. Metoden anvinds till exempel for att méta naturligt forekommande radioaktiva
dmnen i dricksvatten [ISO 2018, SLV 2017]. Pa FOI anvinds metoden i huvudsak for att
undersdka forekomsten av radioaktiva &mnen i prover som missténks innehélla farliga
amnen (CBRN, dvs. kemiska-, biologiska-, radioaktiva amnen eller kdrndmnen). I ett
beredskapsldge med ett omfattande radioaktivt nedfall fran en reaktorolycka eller en
kirnladdningsexplosion, kommer det att pa kort tid behdva maitas ett stort antal prov frén
vattenverk for att besluta om dricksvattnet ar tjédnligt. Denna screeningmetod har da
potential att kunna leverera resultat snabbt.

I det radioaktiva nedfallet efter en kdrnkraftsolycka eller en kirnvapenexplosion kommer
betaaktiviteten att dominera dver alfaaktiviteten med flera storleksordningar inom
overskadlig tid [JOH 2017; GLA 1977]. Aven i prover med naturlig radioaktivitet kommer
betaaktiviteten att vara dominerande. Till exempel har totalalfa/totalbeta-aktivitetskvoten i
dricksvatten fran svenska vattenverk, med grundvatten som révattenkélla, uppméitts till
0,1-0,5 128 av 29 vattenverk [FAL 2004]. Med tanke pa detta, ar det viktigt att metoden
fungerar vid laga totalalfa-/totalbetaaktivitetskvoter. Utover detta &r alfastralning mer
radiotoxiskt dn betastrilning, vilket avspeglas i de rekommenderade riktvirden som finns
for screening av dricksvatten: 0,5 Bqg/l totalalfa respektive 1 Bq/l totalbeta [WHO 2017]
och 0,1 Bq/l totalalfa respektive 1 Bq/l totalbeta! [EU 2013]. Till detta kan liggas Réadets
gransvirde for flytande livsmedel efter en radiologisk nddsituation: 20 Bq/1 (alfastralande
isotoper) respektive 125 B/l (strontiumisotoper) [EU 2016]. Alfastrlningens
radiotoxicitet gor det sirskilt viktigt att totalalfaaktiviteten inte underskattas. 1
screeningmetoden finns en viss sannolikhet att betastralning registreras som alfastrélning
och vice versa (alfa- och betafelklassificering) vilket d4 méste hanteras for att metoden ska
fungera tillfredstéllande.

1.1 Bakgrund

Mitning av totalalfa- och totalbetaaktivitet dr forknippat med ett flertal svérigheter. Ett
exempel som indikerar detta dr resultat fran en jimforelsemétning, dir rapporterade
madtresultat for bade totalalfa- och totalbetaaktivitet varierade flera storleksordningar, och i
tminstone ett par europeiska linder (Osterrike och Schweiz?) anses metoder for métning
av totalalfa- och totalbetaaktivitet vara sé otillforlitliga att de inte tillimpas for kontroll av
dricksvatten [JOB 2015].

Principen for métning av totalalfa- och totalbetaaktivitet med LSC bygger pa att ljuspulser
som genereras av de emitterade alfa- och betapartiklarna skiljer sig 4t i sin
tidskaraktéristik. Genom pulsformsanalys kan instrumentet diskriminera mellan ljuspulser
genererade av de tvd partikelslagen. Denna diskriminering &r inte perfekt utan en viss
felklassificering forekommer alltid, dvs. att pulser genererade av en betapartikel med en
viss sannolikhet kommer att klassificeras som orsakad av en alfapartikel och tvartom.
Magnituden pé felklassificering varierar dessutom med diskrimineringsinstdllningen, som
kan varieras. Oavsett hur hog eller 1ag diskriminering som véljs kommer
felklassificeringen att paverkas av ett antal faktorer som kan variera mellan kalibrering och
det prov som ska métas. Dessa faktorer kan dessutom vara svara eller omgjliga att
kontrollera. Exempel pa faktorer som kan inverka pé felklassificeringen, men &ven
miteffektiviteten, dr vilken radionuklid som méts; nitratkoncentrationen om ett prov
surgdrs med salpetersyra; och quench. Aven om sonderfallssttet (alfa- eller beta-

'T totalbetaaktivitet exkluderas *H och “°K [PAS 1994, WHO 2017].

2 Hur situationen #r 2021 #r inte kéint, men i artikeln frin 2015 nimner man detta.
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sonderfall) 4r samma, kan magnituden pa felklassificering vara olika beroende pé
radionuklid [RUS 2006, ZAP 2012, DeV 2007]. Miteffektiviteten for betastralare ar
dessutom en funktion av Egmax [GAC 2017]. Eftersom ett prov kan innehalla betastrdlare
med stor variabilitet i Epmax dr det rimligt att inkludera detta i kalibreringen, vilket annars
skulle kunna resultera i systematiska avvikelser for totalbetaaktiviteten.
Nitratkoncentration och quench kommer inverka pa ljuspulsernas tidskaraktéristik, vilket
vidare inverkar pa felklassificering. Om nitratkoncentration och quench inte ar samma for
ett prov som de var for kalibreringen kommer alltsé kalibreringen inte vara giltig for
provet. Ett sétt att hantera detta ar forsoka halla bl.a. dessa parametrar sa konstanta som
mojligt mellan prov och kalibrering, samt att uppskatta deras inverkan pa métresultaten.

Ytterligare en forsvarande faktor i totalalfa- och totalbetaaktivitetsmétningar dr da den ena
av aktiviteterna dr mycket storre &n den andra. Vid extrema alfa/beta-aktivitetskvoter inser
man att korrektionen for felklassificering av den dominerande aktiviteten kan bli av
samma storleksordning eller t.o.m. storre &n den lagre aktiviteten. Eftersom denna
korrektion dr behdftad med osdkerheter inses da vidare att osékerheten i métresultatet av
den aktivitet som &r 1ag kan bli vildigt stor (eftersom man subtraherar tva tal som kan vara
ungefir lika stora och som bada dr behiftade med osékerheter). Ett sitt att kunna méta
vildigt hoga, eller 14ga, alfa/beta-aktivitetskvoter dr d4 att minska felklassificeringen av
den dominerande aktivitetstypen sa att korrektionen blir mindre.

1.2 Syfte

Ett syfte med detta arbete var att utveckla en metod som minskar felklassificeringen av
betapulser tillrackligt mycket och som har potentialen att fungera som screeningmetod for
dricksvatten niar man forvintar sig prover med betydligt hdgre beta- én alfaaktivitet. Ett
annat syfte var att forvérva grundldggande kunskaper om metodens prestanda genom att
undersoka pa vilket sitt ett antal faktorer (exempelvis radionuklid, nitratkoncentration och
quench) paverkar métresultatet inklusive métosékerheten, samt att berdkna den maximala
systematiska avvikelsen, det vill sdga hur fel ett métresultat kan bli inom intervallen f6r de
givna faktorerna. Den berdknade systematiska avvikelsen kan senare tillimpas som en
korrektionsfaktor for att erhélla ett mer korrekt métresultat, om dn med en hogre
matosékerhet.
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2 Teori

2.1 Pulsformsanalys, PSA (Pulse Shape
Analysis)

Vid samtidig métning av totalalfa- och totalbetaaktivitet vill man skilja mellan pulser
orsakade av alfa- respektive betapartiklar. Pulsformsanalys, PSA, erbjuder denna
mojlighet vid métning med exempelvis LSC. Principen for PSA bygger pé att alfapartiklar
i storre utstrackning exciterar 16sningsmedlet till ett triplett tillstind medan betapartiklar
exciterar losningsmedlet till ett singlett tillstind [WAL 2002] (olika kvanttillstaind i en
molekyl)®. D4 tidskonstanten for deexcitering fran de tva kvanttillstinden &r olika kommer
pulsernas tidskaraktéristik att vara annorlunda, se figur 1. Pulser som klassificerats som
alfahiindelser kommer d3 att sparas i alfa-MCA?*, och pulser som klassificerats som
betahéndelser i beta-MCA.

0.6

—— Puls fran en alfapartikel

0.5 -y — = Puls fran en betapartikel

30

Figur 1. Principen for pulsformsanalys bygger pa att pulserna orsakade av alfa- respektive
betapartiklar har olika tidskaraktaristik och darigenom kan PSA-kretsen i instrumentet
diskriminera de olika partikelslagen.

Diskrimineringsnivan (PSA-vérdet for ett vétskescintillationsinstrument fran Perkin
Elmer/Wallac) kan stéllas in for mer eller mindre hard diskriminering av ett av
partikelslagen. Vid ett l1agt PSA-virde kommer en stor andel av pulserna orsakade av
betapartiklar att felklassificeras som alfahéndelser, medan vid ett hogt PSA-virde blir
felklassificeringen av alfapulser stor. Vanligen 6nskar man att minimera
felklassificeringen av bada typer, s.k. optimering (dir de tva typerna av felklassificering dr
lika). Dock kommer magnituden, och osékerheten, av felklassificeringarna att vara

3 Primirt sker alltsa energidverforing till 16sningsmedlet som senare avger energin till scintillationsmolekylerna.

4 MCA: Multi Channel Analyzer (mdngkanalsanalysator).
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granssittande for spannet alfa/beta-aktivitetskvoter man kan méta. Om behov finns att 6ka
eller minska detta spann skulle man kunna méta vid ett PSA-vérde som resulterar i
tillrackligt liten felklassificering av den dominerande aktivitetstypen. Ett exempel dr om
man vill kunna méta laga alfaaktiviteter i narvaro av hoga betaaktiviteter. Da skulle det
vara fordelaktigt att minimera fel-klassificeringen av betapulser pd bekostnad av nagot
storre felklassificering av alfapulser. Omvént giller minimering av felklassificering av
alfapulser da alfaaktiviteten &r betydligt stérre dn betaaktiviteten.

I det hér arbetet har ett syfte varit att kunna méta laga alfaaktiviteter vid nirvaro av hoga
betaaktiviteter, dvs. l4ga alfa/beta-aktivitetskvoter. Det &r d4 alltsa dnskvirt att ytterligare
minska felklassificeringen av hiandelser orsakade av betapartiklar. Detta gors till priset av
en storre felklassificering av alfahdndelser, vilket dock inte spelar ndgon roll om
betaaktiviteten &r betydligt hogre &n alfaaktiviteten.

2.2 Modellekvationer

I litteraturen forekommer atminstone tva olika modellekvationer for métning av totalalfa-
respektive totalbetaaktivitet. Den ena modellekvationen, som vi héirefter bendmner
effektivitetsmodellen, bygger pé att en partikeltyp har olika méteffektivitet for att
detekteras i de olika spektrumfonstren (alfa- respektive betafonster) [STO 2017]. Dessa
miteffektiviteter dr en funktion av PSA-virdet. Exempelvis har en betapartikel en
effektivitet epg for detektion i betafonstret och en effektivitet e, att detekteras i
alfafonstret. P4 samma sitt har en alfapartikel en effektivitet €44 for detektion i alfafonstret
och en effektivitet gqp for detektion i betafonstret. Den andra modellen, harefter kallad
felklassificeringsmodellen [RUS 2006], har anvénts i det hér arbetet och bygger pa
korrektion av andelen felklassificering. I den senare modellen korrigerar man for andelen
felklassificerade alfahdndelser, dvs. andelen alfahdndelser som hamnar i1 betafonstret, och
tvértom.

2.21 Effektivitetsmodellen (e-modell)

I figur 2 visas en schematisk bild av effektivitetsmodellen, vilken i hdrledningen utgér
ifrén de olika aktiviteterna.

/ Alfafénstret R,
¢ >
R
A(x g gB(l P
PSA
AB > .. R
s Betafénstret BB
c >

N s

Figur 2. Schematisk figur for harledning av effektivitetsmodellen.

Fréan figuren definieras foljande instorheter:

€qq effektiviteten for att detektera en alfapartikel i alfafonstret

epp effektiviteten for att detektera en betapartikel i betafonstret
eqp effektiviteten for att detektera en alfapartikel 1 betafonstret
gpa effektiviteten for att detektera en betapartikel i alfafonstret
Roo nettordknehastigheten i alfafonstret fran alfapartiklar

Rpa nettordknehastigheten i alfafonstret fran betapartiklar

Rpp nettordknehastigheten i betafonstret fran betapartiklar
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Rup nettordknehastigheten i betafonstret fran alfapartiklar
Ao alfaaktiviteten
Ap betaaktiviteten.

De observerade raknehastigheterna i alfa- respektive betafonstren blir nu

Ra =Aa'€a0( +A'3'€Ba (1)
RB = Aﬁ . eﬁﬁ + Aa . Eaﬁ (2)

dvs. Ro=RaotRpo 0ch Rg=RpptRop. I ekv. (1) &r den forsta termen pd hoger sida
raknehastigheten fran en alfastralare i alfafonstret och den andra termen réknehastigheten i
alfafonstret fran en betastrélare. Motsvarande géller for ekv. (2) for betafonstret. Loser vi
detta ekvationssystem far vi

Ry'egp—Rp €
AO( — e BB B Epa (3)
Eaa’€BB~Eap Epa

Rg€qa—Ra'€
Ap = —BTaa”Ra"ap 4)
Eaa'€BB~EaB Epa

De fyra miteffektiviteterna bestdims genom kalibrering med rena alfa- respektive
betastralande radionuklider.

222 Felklassificeringsmodellen (t-modell)

En schematisk figur for felklassificeringsmodellen visas i figur 3. Ansatsen for den hér
modellen utgdr frdn raknehastigheter.

/ Alfafénstret R,
T >
R : RB&
o >
PSA
R
p > Betafénstret R BB
2 >

R a/ "o

Figur 3. Schematisk figur for harledning av felklassificeringsmodellen.

Nu definierar vi felklassificeringsfaktorer, d.v.s. utifran en kalibrering bestdms hur stor
andel av alfahdndelser som felklassificeras och hamnar i betafonstret, och tvért om.
Felklassificering av alfahindelser fran en alfastralare till betafonstret ges da av

Ra—»ﬁ.kal (5)

‘[ =
% Rekar+Rpkal

och analogt for en betastrélare
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Rpoakal
= —poakal (6)
RakaltRp kal

s

I ekv. (5) dr Ro—pxal rékneshastigheten i betafonstret frén en alfastrdlare och ndmnaren
summan av riknehastigheterna i alfa- respektive betafonstret for en alfastralare.
Motsvarande géller for en betastrélare i ekv. (6). Ekv. (5) géller for en alfastralare da ingen
betastrélare dr niarvarande i en felklassificeringskalibrering och tvartom for ekv. (6)
Némnarna i ovanstdende ekvationer &r alltsd inte lika utan i ekv. (5) &r ndmnaren summan
av raknehastigheterna i alfa- och betafonstret for en ren alfastrélare och i ekv. (6) ar
ndmnaren summan av riknehastigheterna i alfa- och betafonstren for en ren betastralare.

De observerade riknehastigheterna i alfafonstret respektive betafonstret vid en métning ér

Ropsa = Rg — Rg " Tq + Rﬁ “Tp (7
Robs.ﬁ = Rﬁ - RB ) TB + Ra Ty (8)

I ekv. (7) ér den forsta termen pé hogersidan den verkliga raknehastigheten fran en
alfastralande radionuklid (en av de eftersokta métstorheterna), den andra termen &r
forluster p.g.a. att alfapulser felklassificeras och hamnar i betafonstret (a—3, 1), samt
den tredje termen ér tillskott av pulser, p.g.a. felklassificering, till alfafonstret fran en
betastralare (B—a., T5). Motsvarande resonemang géller for ekv. (8).

Loser vi detta ekvationssystem far vi raknehastigheten R, for alfastralaren

R, = Robs.a'[l_rﬁ]_Robs.ﬁ'Tﬁ’ (9)
a 1-T4—Tp

och riknehastigheten for betastralaren

R, = Robs.ﬁ'[l_Ta]_Robs.a'Ta (10)
1-14—Tp

Slutligen erhélls de totala alfa- och betaaktiviteterna genom att normera med respektive
miéteffektivitet. I det hér fallet ar det méteffektiviteten eo=cquteop som ska tilldimpas for
berdkning av den totala alfaaktiviteten och eg=epptep, for berdkning av den totala
betaaktiviteten, se figur 2 med forklarande text. Detta inses om exempelvis ekv. (7)
betraktas och skrivs om enligt

Ry = Ropsa T Ro " Tq — Rp " 7. (11

Om nu ingen betastralare skulle finnas ndrvarande (sista termen i hogerledet dr da alltsa
noll), kommer den forsta termen i hogerledet att vara rdknehastigheten frén alfastralaren i
alfafonstret och den andra termen i hogerledet riknehastigheten fran alfastralaren i
betafonstret. Alltsd maste mateffektiviteten eqp ingd. Det visar sig ocksa att dd kommer
felklassificerings- och effektivitetsmodellen att dverensstimma. Om enbart
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miteffektiviteten 1 alfafonstret anvinds skiljer sig modellerna &t med faktorn
€aa/ (EaotEap).

Slutligen aterger vi kopplingen mellan effektivitets- och felklassificeringsmodellerna. Ekv.
(5) kan utvecklas enligt foljande (samma sak kan goras for ekv. (6))

T

Ra-p.kal _ Ag€gh _ Eab (12)
. = =
Rgkal+Rb.kal Ag€aatAagab €aatEab

dvs. felklassificeringen av ett partikelslag ar en funktion av dess miteffektiviteter.

2.3 Osakerhetsmodellering

Osékerhetsmodellering genomf6rdes for att, utifran ett osékerhetsperspektiv, studera inom
vilket intervall av alfa/beta-aktivitetskvoter metoden skulle kunna ge acceptabla resultat.

En metod som kan ge acceptabla resultat for totalalfaaktivitet i ndrvaro av hog
betaaktivitet (lag alfa/beta-aktivitetskvot) behdver primért ha tillrdckligt 1&g
felklassificering av betapartiklar, tp, och/eller lag osékerhet i betafelklassificeringen.
Dérigenom blir korrektionen i sig liten (lite felklassificering), eller genomford med
tillrickligt god precision (lag osékerhet).

2.31 Berdkning av sammanlagd osdkerhet

Maitosidkerhetsberdkningar genomfordes med programvaran GUM Workbench (Metrodata
GmbH, Braunschweig, Tyskland). Osdkerhetspropagering (GUM Uncertainty Framework,
GUMUF [GUM 2009]) ar strikt giltigt under vissa forutséttningar. Dels maste
modellekvationen vara linjér, dels méste alla instorheter vara normalférdelade. Under
dessa forutsattningar kommer métstorheten att bli normalfordelad. I manga situationer kan
bra, eller atminstone tillfredstillande, skattningar av métosékerheten erhallas med
osidkerhetspropagering, 4ven om ovanstaende villkor inte &r helt uppfyllda. Mer
problematiskt blir det om ett médtresultat ligger nira en atgérdsniva, eftersom
sannolikhetsfordelningen for métstorheten berdknad med osékerhetspropagering inte blir
korrekt utifran modellering av instorheter dé ovanstidende villkor inte &r uppfyllda. I ett
sadant fall &r Monte Carlo-berdkning, propagering av fordelningar [JCGM 2008], battre
eftersom det utifran instorheternas antagna fordelningar ger en korrekt berdknad
sannolikhetsfordelning for mitstorheten.’

Metoden for osdkerhetsberdkning kan vara viktig om vi exempelvis betraktar ekv. (9) efter
normering med méteffektivitet for att erhélla aktiviteten av alfastrélare. I téljaren har vi
bl.a. en subtraktion for bidraget av betahidndelser som hamnar i alfafonstret. Om denna
term borjar ndrma sig den forsta termen i storlek och dominerar det totala variansbidraget
kommer den andra termens sannolikhetsfordelning att inverka stort pd métstorhetens
sannolikhetsfordelning. For tillrdckligt hdga réknehastigheter kommer Rops.p 1 princip vara
normalfordelad. Hur fordelningen for tp (i avvikelse frdn normalférdelning) bor anséttas
beror da pa kunskapen av denna instorhet och hur den modelleras. Om vi antar att tg beror
P& Epmax (1&g Epmax ger liten felklassificering och hdg Epmax ger stor felklassificering) kan
en modellering av tg som ett medelvirde och standardosikerhet baserat pa uppmatta tp
fran olika betastralande radionuklider resultera i avvikande resultat, framforallt beroende

5 Mitstorhet dr benimningen pa det som ska mitas, exempelvis totalalfaaktivitet, medan instorheter 4r de storheter som
mitstorheten beror av: Y=f(X], X, ...). Vid en métning skattas denna funktion y=f(x;, x5, ...) dér x; dr skattningar av
instorheterna. Ofta skattas dessa genom métningar.
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pa energin for den dominerande betaaktiviteten. Ett exempel &r d4 bestdmning av tp
genomfors med *°Sr/*’Y (hdg Epmax) medan ett prov innehéller ©*Ni (14g Epmax).°

I figur 4 visas ett hypotetiskt exempel a= b-c (jamfor tiljaren i ekv. (9)). I exemplet var b=
(10+0,1) och ¢= (6£2), diar b modellerades med en normalfordelning med
standardosdkerheten 0,1 och ¢ med en rektangulér férdelning med medelvérdet 6 och
halvvérdesbredden 2.

| : 1 I N : |
0.24- | : 7/ , : |
| : /7 ] \\ : |
| 3 / t i |
| : / ] AN : |
sonll £ | N
S 0124 -/ { \\f |
| v ; < |
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0— T T T T
1.6 2.8 4 5.2 6.4
a

Figur 4. Osakerhetsberakning med i) osékerhetspropagering: rod streckad kurva, och i/) Monte
Carlo-berakning: gra férdelning utifran exemplet i texten. Réda lodrata linjer &ar 2,5
respektive 97,5 % percentiler utifran osakerhetspropagering och bla lodrata linjer samma
utifrdn Monte Carlo-berakningen.

I figur 4 framgér att det i exemplet har betydelse hur man berdknar den sammanlagda
osdkerheten. Om nu exempelvis en aktionsniva ligger vid 97,5 %-percentilen for
osdkerhetspropageringen (lodrét streckad rod linje strax under virdet 6,4 i figur 4) och for
en beslutsregel géller att man accepterar en risk pa < 2,5 % skulle beslutet bli att ingen
atgérd krivs for métresultat med detta virde. Observera dock att utifrin Monte Carlo-
berdkningen blir risken néra noll (arean av den gra fordelningen som ligger 6ver
aktionsnivan dr forsumbar). Om istéllet aktionsnivan ligger strax dver den hogra lodrita
roda linjen skulle beslutet bli aktion. Om Monte Carlo-berdkning tilldimpats skulle beslutet
bli ingen aktion och ddrmed ingen atgérd (mindre kostnader).

Monte Carlo-berdkning av matosékerheter [JCGM 2008] genomfordes for att jamfora med
osdkerhetspropagering d4 man kan missténka att icke-linjariteter kan orsaka att
forutséttningarna for osikerhetspropagering inte ar helt uppfyllda. Dataprovtagning fran
instorheterna i modellekvationerna for totalalfa- och totalbetaaktivitet gjordes
slumpmassigt fran deras respektive sannolikhetsfordelningar (se avsnitt 4.2 senare i
rapporten, samt att observerade signaler antogs vara normalfordelade). Storleken pa ett
Monte Carlo-prov var alltid 50000. Resultaten for de tva aktiviteterna sorterades i intervall
for att generera deras sannolikhetsfordelningar.

2.3.2 Modellering av 1, och 13

En intressant fragestéllning dr hur man ska modellera en instorhet nédr exempelvis
kunskapen om den &r begrinsad. Ofta modelleras instorheter som normalfordelade.
Rusconi et a/ [RUS 2006] modellerade dock felklassificeringsfaktorer som rektangulért
fordelade baserat pé kalibrering med tva radionuklider for respektive faktor.
Betafelklassificering togs fram for “°K och *°Sr/*°Y och alfafelklassificering for >*! Am och
naturligt uran separerat fran dotterprodukter. Att ansétta ett rektanguldrt intervall kan vara
relevant da osdkerheten i exempelvis de tvd betaspilloverfaktorerna dr smé (tg4ox och
Tpoosrooy), men om dessa osdkerheter dr stora kan en trapezoidal fordelning vara en béttre

® Ett problem med totalalfa- och totalbetamétningar ér att radionuklidsammansittningen &r okénd bade fore och efter
matning.

14 (43)



FOI-R--5222--SE

ansats (se figur 5) eftersom man da tar h6jd for osdkerheterna. Ett alternativ skulle kunna
vara att ansitta ett rektangulért intervall med min- respektive maxvirde som tar hénsyn till
osidkerheten. Dock skulle en sddan ansats kunna bli konservativ om osdkerheterna i
maximalt och minimalt observerade tg dr stora. For bade 1, och tp ansattes dérfor
trapezoidala fordelningar i det hér arbetet.

Figur 5. Skillnaden mellan rektangular respektive trapezoidal férdelning for modellering av
felklassificeringsfaktor.

Hur den slutgiltiga fordelningen for exv. den totala alfaaktiviteten blir beror givetvis pa ett
flertal faktorer. Dels hur de olika instorheterna modelleras, det vill sdga deras antagna
sannolikhetsfordelningar, men dven pé alfa/beta-aktivitetskvoten. Ett fokus i det hér
arbetet har varit att kunna méta laga alfaaktiviteter i narvaro av hoga betaaktiviteter. Da
blir det uppenbart att den sista termen i téljaren i ekv. (9) kan fé en stor inverkan pa
sannolikhetsfordelning pa mitstorheten alfaaktivitet.

233 Modellering av &g

Miteffektiviteten i LSC skiljer sig mycket mellan lag- och hogenergetiska betastralare,
och generellt ses en 6kning av méteffektiviteten med betastralarens Egmax. Om
mateffektiviteten for betastralare har bestimts med en hogenergetisk betastralare
(exempelvis *°Sr/*°Y), men ett prov innehéller enbart, eller en stor andel, av en
lagenergetisk betastrilare kommer noggrannheten i totalbetaaktiviteten att bli dalig. Ett
angreppssitt for att 6ka noggrannheten skulle i ett sddant fall vara att ansétta ett intervall
for betaeffektiviteten mellan effektiviteten for en lagenergetisk betastrélare (minimal
effektivitet) till effektiviteten for en hdgenergetisk betastrélare (maximal effektivitet som
ofta dr ett (1)). Problemet blir da vilka betastralande radionuklider man vill inkludera i en
totalbetamiitning. Som tidigare nimnts inkluderas inte *H i en bestimning av
totalbetaaktivitet.! Diremot finns det andra ligenergetiska betastrilande radionuklider som
ska ingd. En radionuklid med liknande Epmax som *H &r >*'Pu, som dérfor har ungefir
samma laga méteffektivitet. I det har arbetet har dock en nedre méteffektivitet
motsvarande Epmax=67 keV tillimpats (**Ni) och en 6vre miteffektivitet, som vid en
tillrdckligt hog Epmax 1 princip blir 1. I ett oquenchat (ej slackt) prov kommer
miteffektiviteten att bli nira 1 dd Epmax dr storre dn ca. 500 keV (analys av data fran [GAC
2017]). Miteftektiviteten modellerades sedan som en rektanguldr fordelning mellan en
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minimal (®*Ni) och maximal effektivitet (°*St/*°Y). Detta kommer resultera i hogre
mitosédkerhet for totalbetaaktiviteten, men oka dess noggrannhet.
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Material och metod

Allmant

Maitosidkerhetsberdkningar for alla métresultat genomfordes enligt [GUM
2008] (osdkerhetspropagering) med mjukvaran GUM Workbench (Metrodata
GmbH, Braunschweig, Tyskland). De berdknade matosékerheterna redovisas
med en tdckningsfaktor, k=2, vilket motsvaras av ett ungefarligt 95 %
konfidensintervall, om inget annat angetts.

Reagens

Milli-Q vatten (Milli-Q IQ 7000, Merck Millipore) och HNOs (65 %
EMSURE, Merck Millipore, Darmstadt, Tyskland) anvdndes genomgaende.
Radionukliderna som anvindes var 2*' Am och *°Sr/*°Y(Amersham,
Amersham, Buckinghamshire, England), och ®Ni, 2*°Po och 2Tl (Eckert &
Ziegler, Valencia, Kalifornien, USA). Samtliga radionuklidlésningar utom
den for 24Tl var certifierade med avseende pa aktivitetskoncentration.

Matinstrument och installningar

Mitningar genomfordes med en LSC (Quantulus 1220) med
scintillationsvétskorna Ultima Gold AB (UGAB) och Ultima Gold F (UGF) i
en antistatbehandlad scintburk av plast, low diffusion anti-static polyethylene
(Low Diff PE), alltsammans fran Perkin Elmer, USA.

Tilldimpade instrumentinstillningar f6r Quantulus 1220 dr sammanstéllda i
tabell 1 och motiveras nedan.

Tabell 1. Instrumentinstallningar

Instiillningar Quantulus 1220

Configuration Alpha/beta

PAC Ej PAC (PAC=1)

Coincidence bias Low

PSA 95 (faststilldes experimentellt i detta arbete)
Alfafonster Kanal 450-1024

Betafonster Kanal 100-1024

Tid i instrumentet innan métning Direktmétning

Puls amplitude comparator (PAC)

Beroende pé fran vilken process en signal har sitt ursprung kan amplituderna
frén instrumentets tva fotomultiplikatorer (PM-ror) variera. Om signalen har
sitt ursprung fran sonderfallet av en radionuklid som man vill midta kommer
kvoten mellan amplituderna fran instrumentets tvd PM-ror att variera runt
virdet 1, eftersom ungefir lika mycket ljus kommer triffa de tvd PM-roren.
Om signalen ddremot kommer fran exempelvis bakgrunden
(gammastralning, myoner) kommer amplituderna att skilja sig it signifikant,
eftersom den priméra interaktionen kommer ske i ett av PM-roéren med en
eventuell samtidig signal i det andra men med en ldgre amplitud p.g.a.
energiforlust i den forsta interaktionen. Genom att justera
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3.3.2

3.3.3

pulsamplitudskomparatorn (PAC), sétts ett kriterium pé hur lika
amplituderna maste vara for att instrumentet ska acceptera signalen som en
sann sonderfallshindelse kan man reducera bakgrunden, vilket teoretiskt
skulle kunna ge en liagre detektionsgréns. Eftersom en justering av PAC dven
inverkar pa mateffektiviteten (instrumentet forkastar en viss andel sanna
héndelser beroende pa hur hart kriterium som satts) kommer det att finnas en
optimal PAC-instédllning som ger lagst detektionsgrins. Man bor undvika att
tillimpa PAC di man méter Cherenkovsstralning eller lagenergetisk
betastralning eftersom det da produceras fa fotoner, vilket i sig ger stor
variabilitet i pulshojder [XIA 2020]. P4 Quantulus 1220 kan PAC stéllas
mellan 1-256, dér PAC=1 innebér ingen pulshdjdsdiskriminering [WAL
2002]. Vid totalalfa/totalbeta-médtning kan inte PAC tilldimpas och
instillningen lases darfor automatiskt till 1.

Coincidence bias

Coincidence bias kan séttas till low eller high. Vid instillningen high bias
diskrimineras pulser i kanalerna 1 - 300 och dérfor ska high bias inte
anvindas vid mitning av ldgenergetisk beta (t ex *H, med Epmax= 18,6 keV).
Instéllningen high bias rekommenderas vid anvdndning av scintburkar i glas
for att diskrimimera bort Cherenkovstralning och fluorescens fran “°K i
glaset. Vidare hindrar instdllningen high bias att pulser fran lagenergetisk
beta summeras med pulser fran hogenergetisk beta. Eftersom vi i denna
metod anvinder plastscintburkar och dessutom vill tdcka in ett sé stort
energiomrade som mojligt, for att kunna méta majoriteten av forekommande
betaenergier, valdes instéllningen low bias.

Alfa- och betafonster

Béde alfa- och beta-MCA har 1024 kanaler och med ett 6ppet méatfonster
raknas pulserna fran kanal 1-1024. Ljuspulser fréan statisk elektricitet och
kemiluminiscens registreras i de ldgre kanalerna och kan diskrimineras bort
via instéllning av méatfonstret.

Mitfonstret i alfa-MCA sattes till 450-1024 for att ticka in alfatopparna och
samtidigt diskriminera bort felklassificerade betapulser och bakgrundspulser
i kanalerna 0-450.

Mitfonstret 1 beta-MCA sattes till 100-1024 for att tdcka in s stor andel som
mojligt av betapulserna utan att riskera interferens fran kemiluminiscens och
statisk elektricitet. En energikalibrering med nukliderna ®Ni, 2*T1 och
9981/*°Y visade att kanal 100 motsvarar ca 10 keV (extrapolerat) vilket gor
att riktigt ldgenergetiska betastralare som *H (Epmax = 18,6 keV) och 2*!Pu
(Epmax = 20,8 keV) till stor del hamnar utanfoér méitfonstret. Figur 6 visar
maétfonstren samt spektrum for samtliga radionuklider som anvints i arbetet.

18 (43)



FOI-R--5222--SE

betafonstret

Am-241

alfafonstret =~ ————————"

Antal pulser per kanal

T ey

W h W’rww )ﬂﬁ\,'\AmAﬂn}lr\w;" ‘“V [‘n m
Mﬂw;wwwﬁwwwww.«‘w

e \ fﬁk !‘;“‘F“"i\k" ll i ‘
‘ 'WWW " M | o b,

W .
# T
0 50 100 150 200 250 300 350 400 450 500 850 600 850 700 750 800 850 800 950 1000

Kanalnummer

Figur 6. Alfafonstret (kanal 450-1024) och betaftnstret (kanal 100-1024), tillsammans med
alfaspektra fran 2'Am och 2°°Po och betaspektra fran ®Ni, 294T| och %°Sr/°Y.

34 Parametrar lasta i forsoken

For att begrinsa arbetets omfattning lastes, baserat pa litteraturstudier och
tidigare erfarenheter, foljande parametrar: scintillationsburk,
scintillationsvétska (typ och volym), provvolym och provmatris (tabell 2).
Motiveringen till valen presenteras nedan.

Tabell 2. Metodens lasta parametrar.

Parameter

Scintillationsburk Low Diff PE Vial, 20 mL, Antistat
Scintillationsvitska 11 ml Ultima Gold AB + 4 ml Ultima Gold F

Provvolym och 3 ml prov (dricksvatten, i metodutvecklingen MQ) syrasatt till
matris 0,02 M HNO;
3.4.1 Scintillationsburk

Scintillationsburkar i glas inneh&ller *°K och ger dirfor en hogre bakgrund,
och ddrmed en hogre detektionsgrins, &n scintillationsburkar i olika
plastmaterial. Optiska fenomen i glaset kan ocksa, under vissa forhéllanden,
leda till dubbeltoppar [PAS 1994], vilket tidigare dven har observerats vid
FOI for instrumentet Quantulus 1220. Nackdelen med scintillationsburkar av
plast dr dels att scintillationsvétskor som innehéller bensen, toluen eller
1,2,4-trimetylbensen diffunderar genom plasten [XIA 2020], dels att de
bygger upp statisk elektricitet. Detta ger upphov till ljusblixtar som
registreras som pulser i de ldgsta kanalerna i mangkanalsanalysatorerna och
kan ge en hdg interferens som paverkar resultatet 1 framforallt 14gaktiva
prov. Quantulus 1220 har en inbyggd funktion for avjonisering som ska
eliminera fenomenet. Trots det har hoga pulstal, som kan antas komma fran
statisk elektricitet, tidigare observerats. For att hdlla bakgrundsnivén 14g och
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3.4.2

3.4.3

3.5

for att undvika statisk elektricitet valdes en scintillationsburk 1 antistatisk
plast.

Scintillationsvatska och volymer

Det finns ett flertal scintillationsvétskor pad marknaden som ar anpassade for
totalalfa/totalbeta-méitningar. En sddan scintillationsvétska forstérker
skillnaden i ljuspulserna, som genereras av alfa- respektive betapartiklarna,
vilket leder till en minskad felklassificering. Utifran tillverkarens (Perkin
Elmer) uppgifter valdes en blandning av tva olika scintillationsvétskor:
UGAB och UGF. Volymer pa scintillationsvitskor och prov valdes utifrén
tillverkarens rekommendationer med avsikten att minimera felklassificering’
[PE 2021]. For att minska ldckagerisken anpassades totalvolymen (18 ml) s&
att vitskenivan var nedanfor halsen i provburken, vilket ocksa medforde att
provet blev littare att blanda. Det maximala provupptaget (0,225 ml/ml
scintillationsvétska) dr visentligt 1agre for blandningen UGAB + UGF
jamfort med enbart UGAB (1 ml/ml). Dock kan detektionsgransen minskas
viasentligt genom indunstning av provet, under forutséttningen att
nitratkoncentrationen samtidigt kan kontrolleras. Eftersom FOI tidigare
anvint enbart UGAB som scintillationsvitska for totalalfa/totalbeta-
métningar, genomfordes jimforande felklassificeringsmétningar med enbart
UGAB och den valda blandningen av UGAB och UGF.

Nitratkoncentrationen och pH i provmatrisen

Vid provtagning av dricksvatten tillsdtts syra, vanligtvis salpetersyra
(HNO3), for att undvika adsorption av radionuklider och andra
provkomponenter pa viggarna i provburken. I ISO-standarden [ISO 2018]
rekommenderas ett pH >1,7 efter indunstning. Det har tidigare visats att
felklassificering och méteffektivitet pdverkas av HNOs-koncentrationen, men
daremot inte av olika koncentrationer saltsyra (HCI) [ZAP 2012]. Darmed
drar vi slutsatsen att det dr nitratkoncentrationen och inte pH som inverkar pa
metodens prestanda. Baserat pa ovanstiende faststilldes provmatrisen till
0,02 M HNOj (motsvarar pH 1,7). For att underséka metodens kanslighet
med avseende pd HNOs-koncentrationen varierades denna mellan 0,002 och
0,2 M i valideringen (se 3.9).

Quench

Quench dr en parameter som maste korrigeras for om ett prov avviker
signifikant i quenchvérde relativt kalibreringen. Vid totalalfa- och
totalbetamétningar kan det dessutom bli extra problematiskt eftersom inte
bara méteffektiviteter utan dven felklassificering (som de facto ar en funktion
av mateffektiviteter, se teoriavsnittet) dr en funktion av quench [DeV 2007].
For att minska eventuella problem vid métning av totalalfa- och
totalbetaaktiviteter kan det dérfor vara onskvart att minska skillnaden i
quench mellan kalibrering och prov [ZAP 2012]. I det hdr arbetet har darfor
utgdngspunkten varit att quenchnivén i prov och kalibrering ska vara
tillrackligt lika. Dock har inverkan av quench studerats i valideringen (se

3.9).

"Enligt Perkin Elmer minskar felklassificeringen, i matrisen H,O, frin 0,74-1,87 % (enbart UGAB) till 0,58-0,68 % (75
% UGAB + 25 % UGF) och i matrisen 1 M HNO; fran 0,87 — 1,73 % till 0,64 — 0,75 %.
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Alfa- och betafelklassificering och
bestamning av PSA-varde

Normalt bestdms ett sd kallad optimal PSA-virde i skdrningspunkten mellan
alfa- och betastralaren i en felklassificeringsgraf. PSA-virdet viljs d& dér
bade alfa- och betafelklassificeringarna samtidigt 4r sé laga som mojligt.
Eftersom maélet med denna studie framforallt var att minimera
betafelklassificeringen anpassades diskrimineringen ytterligare mellan alfa
och beta for att hitta en ldmpligare niva. Detta gjorde att valt PSA-virde inte
motsvarar skdrningen mellan alfa- och betafelklassificeringskurvorna. Som
tidigare namnts galler att ovan ndmnda skdrningspunkt enbart ar ett optimum
med avseende pa bada typer av felklassificering. For fall d& man behover
kunna méta alfa/beta-aktivitetskvoter som avviker mycket frén 1, kan denna
skarningspunkt istillet vara ett sub-optimum som resulterar i stora
osidkerheter for den ena typen av aktivitet.

Alfa- och betafelklassificering (1o och tg) méttes som funktion av PSA-
instdllning. Betaenergins inverkan studerades genom att anvéinda tre olika
betastrélare: *°St/*°Y (Egmax = 2,3 MeV), ®Ni (Epmax = 0,067 MeV) och 2%T1
(Epmax = 0,76 MeV). Felklassificering av alfapulser studerades genom att
anvinda tva olika alfastralare: *! Am (Eq = 5,49 MeV (I, = 0,84) och Eq= 5,44
MeV (Io = 0,13)) samt 2®Po (E,= 4,88 MeV (I, = 0,99)).

Provmatrisen bestod av Milli-Q och 0,02 M HNO3z med ca 5 Bq tillsatt alfa-
eller betastrélare till en total provvolym pa 3 ml.

Provet tillférdes en scintburk och 11 ml UGAB och 4 ml UGF tillsattes.
Dérefter blandades provet vl och mittes med LSC. Varje radionuklid méttes
vid minst tre olika tillfallen vid PSA 20-140, detta for att bestimma T, och 1
samt variabilitet utover det raknestatistiska bidraget (reproducerbarhet).

Blankprover (3 ml Milli-Q, 11 ml UGAB och 4 ml UGF) méttes vid varje
PSA-virde. Métningar med enbart UGAB som scintillationsvitska
genomfordes for att undersoka scintillationsvitskans inverkan pa
felklassificering.

Initiala métningar visade att ett PSA-virde pa 95 visade sig lamplig for
metoden. Att vilja PSA=95 innebér en lagre felklassificering av beta pa
bekostnad av en hogre felklassificering av alfa.

Effektivitetskalibrering

Efter faststilld lampligt PSA-véirde genomfordes effektivitetskalibrering med
241 Am, 2°Sr/*°Y och ®3Ni. Kalibreringen genomfordes vid tre olika tillfillen
for att f4 en uppskattning om reproducerbarheten. For jamforelse bestdmdes
miéteffektiviteten vid PSA-vérdena 70 (to = tg) och 95, vilka enligt teorin
forvéntas bli lika.

Miteftektiviteten for respektive nuklid berdknades genom att summera de
uppmétta signalerna for alfa-MCA och beta-MCA och dividera med tillsatt
aktivitet (se felklassificeringsmodellen i teoridelen). Samma provmatris,
tillsatt aktivitet och total provvolym som vid bestdmning av lampligt PSA-
viarde, anviandes och blankprover (3 ml Milli-Q, 11 ml UGAB och 4 ml
UGF) mittes vid varje kalibrering.
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3.8 Aktivitetskvoter

Efter faststillt PSA-virde, uppmiitt 1, for **' Am och 1 for Ni och *°Sr/*°Y
med respektive miteffektiviteter fran effektivitetskalibreringen méttes
avvikelser for métningar vid olika alfa/beta-aktivitetskvoter. Detta
genomfordes med de tvé radionuklidkombinationerna 2*! Am och *°Sr/*°Y
samt *! Am och ®*Ni (tabell 3).
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Tabell 3. Studerade alfa/beta-aktivitetskvoter fér radionuklidkombinationerna 2*'Am och
90Sr/90Y samt 24'Am och %3Ni.

Radionuklidkombination Alfa/beta-aktivitetskvot
24 Am + 20820y 0,0003; 0,001; 0,003; 0,01; 0,03; 0,1; 0,3; 1; 10
2 Am + Ni 0,0003; 0,001; 0,003; 0,01; 0,03; 0,1; 0,3; 10

Radionuklidkombinationerna 2*' Am och *°Sr/*°Y samt 2! Am och ®*Ni miittes
vid tva olika PSA-virden (70 respektive 95) for att studera vad som &r
mattekniskt mojligt inom metodens osdkerhetsbegransningar.

Validering av metodens prestanda

For att undersoka hur stora systematiska avvikelser som metoden ger
anvindes experimentell forsoksdesign [SAR 2020] som dels reducerar
antalet forsok, dels hanterar mojliga samspelseffekter. Forsoket designades
med fullfaktordesign dér de faktorer som anségs svéra eller omgjliga att
kontrollera i ett prov varierades medan de dvriga lastes. Faktorerna som
varierades var Epmax (67 keV (®*Ni) och 546 keV (*°Sr)+2279 keV (°°Y)),
HNOs-koncentrationen (0,002 — 0,2 M), alfa/beta-aktivitetskvoten (0,001-1)
och quench (SQPE-virde ca 680-800). Det hade varit onskvirt att dven
variera alfaenergin, men svérigheten att erhélla en certifierad standardldsning
med en alfaenergi som bide avviker signifikant frin *!Am (5,5 MeV) och
har en tillrdckligt hog aktivitetsniva for att kunna spdda matrisen till en
tillrackligt 1ag nitratkoncentration, ledde till att alfaenergin holls konstant.
Forsoksdesignen omfattade 19 prov men kompletterades med resultat fran
ytterligare 22 prov som anvénts for att optimera PSA-virde och undersoka
effekten av olika alfa/beta-aktivitetskvoter. Samtliga métresultat
utvirderades med modellerade miteffektiviteter och
felklassificeringskorrektioner (se 0 senare i rapporten) vid framtagen PSA-
instdllning 95. De uppmatta aktiviteterna (Bg/prov) jamfordes sedan med
tillsatt aktivitet.
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4

4.1

411

Resultat och diskussion

Resultaten dr indelade i fyra delar. I forsta delen (4.1) ges resultaten fran
bestamning av felklassificeringsfaktorer, effektivitetskalibreringar och en
jamforelse mellan tva olika scintillationsvétskor. Dessutom ges métresultat
for olika alfa/beta-aktivitetskvoter under forutsédttningen att radionukliderna i
ett prov ér kénda. Det innebér att utvdrdering genomfordes med kalibrerings-
parametrar for respektive kénd radionuklid (idealfallet). I den andra delen (0)
redovisas en modell for hur kalibreringsparametrarna bor beréknas sa att
hénsyn tas till hela spektrumet av radionuklider som kan ingé i en totalalfa-
och totalbetamitning. I den tredje delen (4.3) visas metodens systematiska
avvikelse for parametrar som kan vara svéra att halla konstanta relativt
kalibreringen. Sist redovisas mitosédkerheten som funktion av alfa/beta-
aktivitetskvoten (4.4). Dir har det faktum att ett prov kan innehalla olika
radionuklider beaktats. Dessutom beskrivs hur vi anser att man bér modellera
felklassificeringsfaktorer och miteffektiviteter, samt vad konsekvensen dé
blir for aktivitetsférdelningarna for totalalfa- och totalbetaaktiviteteterna.

Felklassificeringsfaktorer och
mateffektiviteter samt aktivitetsmatning vid
olika aktivitetskvoter

Felklassificeringskurvor och felklassificeringsfaktorer

Felklassificering av alfa- respektive betastrdlare som funktion av PSA-véirde
visas i figur 7 och 8 (diagrammet i figur 8 &r en forstoring av diagrammet i
figur 7). Felklassificeringen av betastralare minskade med 6kande PSA-vérde
och var ndra noll for alla betastralare vid PSA > 90 (ses bést i figur 8).
Generellt var felklassificeringen lagre for betastralare med légre energi,
vilket kan observeras for ®Ni (Egmax = 0,067 MeV). Felklassificeringen var
ligre for 2%T1 (Epmax = 0,76 MeV) dn for 2°St/*°Y (Epmax = 2,3 MeV) vid
PSA <60. Fran PSA 65 till PSA 90 (se figur 8) var dock forhallandet omvént
och *°Sr/*°Y hade ligre felklassificering dn 2%4T1.

Felklassificeringen av alfastralare holl sig relativt konstant for 24! Am
(Eo=5,49 MeV) och *®Po (E,=4,88 MeV) upp till PSA 75-80.
Felklassificeringen 6kade sedan med 6kande PSA-virde och var hogre for
209po #n for 2! Am. De Vol [DeV 2007] foreslar att skillnaden i
felklassificering mellan alfastralare med olika energier snarare beror pé
sonderfallsschemat &n pa alfapartikelns energi. Alfasénderfallet fran >*' Am
foljs (i koincidens) av en gammaemission som skulle kunna leda till en
forlangd ljuspuls, jamfort med ljuspulsen fran andra alfastralare, och ddrmed
skulle risken for felklassificering minska. De stdrre osdkerhetsstaplarna for
209po (figur 8 och senare i tabell 4) beror pé att det inte var mdjligt att
anvinda lika hog aktivitetskoncentration som i ovriga kalibreringsprover.
Detta berodde pa att >*’Po-stamldsningen hade 1ag aktivitetskoncentration i
kombination med hog HNOs-koncentration, och dérfor gick det inte att
tillreda en 16sning med tillrackligt hog aktivitetskoncentration med samma
provmatris som dvriga kalibreringsprover.

Utifran figur 8 erholls skarningspunkten mellan felklassificeringskurvorna
for 2! Am och °Sr/*°Y vid PSA 70. Felklassificeringen for beta (*°Sr/*°Y)
minskade dock ytterligare mellan PSA 70-95 och eftersom syftet med
studien vara att utveckla en metod som minskar felklassificeringen av
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betastralare valdes PSA-virdena 70 och 95 for vidare jamforelser i det
efterféljande arbetet.

0,9
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0,5

0,3

0,1
L 4 L 4
20 40 60 80 100 120 140

PSA
—e— T Ni-63 —e— B TI-204 —e— TBSr90/Y90 —e— ta Am241 —e— ta P0-209

-0,1

Figur 7. Medelvardet av tre matningar vid PSA 20-140 for ©3Ni, 294T1, %0Sr/Y, 24'Am och 2*°Po.
Osakerhetsstaplar for k=2. Oséakerhetsstaplar som inte syns ar dolda av
datapunkten.
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" 0,02

0,00

-0,02

PSA
—e— tB Ni-63 —e— tBTl-204 —e— tBSr90/Y90 —e— taa Am241 —e— ta Po-209

Figur 8. Medelvardet av tre matningar vid PSA 65-100 for ©Ni, 294T1, °0Sr/%%Y, 24'Am och 2*°Po.
Osakerhetsstaplar for k=2. Figuren ar en forstorad del av figur 7.

Felklassificeringskurvor vid PSA 65-105 for 2! Am och *°Sr/*°Y visas i figur 9 och 10. For
att i ett matt pa reproducerbarheten genomfordes méitningarna vid tre olika tillfillen
(medelvirden av tre métningar visas i figur 7-8, vidare i tabell 4-5 och figur 11-12).
Resultaten (figur 9 och 10) visar att det inte enbart &r rdknestatistiken som bidrar till
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osidkerheten i felklassificeringen, utan andra okénda processer inverkar ockséd [THO 2011]
och dérfor bor man méta felklassificering vid ett flertal tillfillen for att erhélla ett mer
representativt vérde.

0,03
0,02
'-‘ %
0,01
0,00
65 70 75 80 85 90 95 100 105

PSA
—e— t0. Am241 provomgang 1 —e— ta Am241 provomgang 2 —e— ta Am241 provomgang 3

Figur 9. 2*'Am vid tre matningar vid PSA 65-105. Osé&kerhetsstaplar for k=2. Fér provomgang
1 finns ett dubbelprov vid PSA=100.
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0,011

.. 0,007

0,003

-0,001 g5 70 75 80 85 90 95 100 105
PSA
—e— 1B Sr90/Y90 provomgang 1 —e— tf Sr90/Y90 provomgang 2 —e— 1t Sr90/Y90 provomgang 3

Figur 10. %Sr/*°Y vid tre matningar vid PSA 65-105. Osakerhetsstaplar for k=2.

Felklassificeringsresultaten for alla métta radionuklider vid PSA 70 och 95 visas i tabell 4.
241 Am gav en nigot hogre felklassificering, ca 0,015, vid PSA 95 mot ca 0,0088 vid PSA
70 (skillnaden i felklassificering av alfastralare &r hér signifikant pa 95 %-nivén).
Felklassificeringen for *°Sr/*°Y minskade avsevirt fran ca 0,0094 vid PSA 70 till ca
0,00021 vid PSA 95. De negativa resultaten for *Ni beror pa att blankens riknehastighet
var hogre 4n riknehastigheten fran Ni i alfa-MCA.
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Tabell 4. Felklassificering vid PSA 70 och 95. Felklassificeringsresultaten ar
medelvarden av tre méatningar och presenteras med tillhérande
matosakerhet, k=2.

Nuklid PSA Ta. T8

24 Am 70 0,00719 + 0,00161

24 Am 95 0,01455 + 0,00189

209pg 70 0,0085 £ 0,0304

209pg 95 0,0199 + 0,0321

NS0y 70 0,009321 + 0,000996

0820y 95 0,000365 + 0,000269

204 70 0,01343 + 0,00229

2041 95 0,000225 + 0,000545

ONj 70 -0,000427 + 0,000715

ONj 95 -0,000168 + 0,000626
41.2 Effektivitetskalibrering

Resultaten fran effektivitetskalibreringen med 2*! Am, *°Sr/°’Y och ®*Ni vid
PSA 70 och 95 visas i tabell 5. Notera att méiteffektiviteterna vid de olika
PSA-instillningarna &r lika eftersom pulserna fran bada MCA ska summeras,
se teoriavsnittet.

Tabell 5. Effektivitetskalibrering med 24'Am, %Sr/*°Y och 3Ni vid PSA 70 och 95.
Mateffektivitet ar medelvarden av tre matningar och presenteras med tillhérande
matosakerhet, k=2.

Nuklid PSA Miteffektivitet
241 Am 70 0,9939 + 0,0120
4 Am 95 0,9829 £0,0119
NS0y 70 0,9848 + 0,0126
0820y 95 0,9921 +0,0127
ONi 70 0,7584 +0,0184
O3Ni 95 0,7563 + 0,0184
4.1.3 Scintillationsvatskor- UGAB+UGF vs UGAB

Felklassificeringsresultat fran jamforelse av scintillationsvétskor (blandning
UGAB+UGEF och endast UGAB) visas for **!Am i figur 11 och for *°Sr/*°Y i
figur 12. For 2! Am, vid PSA 70, var felklassificeringen lika stor for de bada
varianterna for att sedan vara mindre for UGAB+UGF vid hogre PSA-virde.
For °Sr/*°Y gav UGAB+UGEF stérre felklassificering &n UGAB vid PSA 70.
Vid hogre PSA-varden tangerar resultaten varandra, for att vara lika vid PSA
95. Sammantaget visar resultaten att felklassificeringen minskar och blir
battre eller lika bra for UGAB+UGF jamfort med UGAB vid PSA 95, vilket
ger bra forutsittningar for framtida métningar vid valt PSA-vérde.
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Figur 11. Jamforelse mellan blandning av scintillationsvatskor (UGAB + UGF) och endast
UGAB vid PSA 65-105 fér 24'Am. Medelvarde av tre matningar, osékerhetsstaplar
for k=2.
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Figur 12. Jamforelse mellan blandning av scintillationsvatskor (UGAB + UGF) och endast
UGAB vid PSA 65-105 for °0Sr/*0Y. Medelvarde av tre matningar, osékerhetsstaplar
for k=2.

414 Matning vid olika alfa/beta-aktivitetskvoter

De aktivitetskvoter som undersoktes (tabell 3) baseras pé att de flesta prover
efter en kérnkraftsolycka eller kdrnladdningsexplosion kommer att innehalla
betydligt mer beta- én alfaaktivitet. | [WHO 2017] finns ett grdnsvirde for
Individual Dose Criterion (IDC)® pa 0,1 mSv/ar. En indikation pa att IDC
riskerar att Overskridas &r nér totalalfaaktiviteten (inklusive radon) dverstiger
0,5 Bq/l eller nér totalbetaaktiviteten 6verstiger 1 Bg/l.

I [ISO 2018] ndmns forutom nivaerna fran [WHO 2017] beredskapsnivaer pa
20 Bq/1 for totalalfa och 125 Bg/l for totalbeta. En screeningmetod for

8 IDC benéimns TID (Total Indicative Dose) i en del dokument.
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bestdmning av totalalfa- och totalbetaaktiviteter bor darfor anpassas s att
atminstone de nivéerna kan métas med tillrackligt bra noggrannhet.

Resultaten fran alfa/beta-aktivitetskvotsméitningar, dvs. hur bra kan
alfaaktiviteten métas i nidrvaro av betydligt hdgre betaaktivitet, vid PSA 70
och 95 for *' Am och *°Sr/*’Y samt >*' Am och ®Ni, visas i tabell 6-9. De
miteffektiviteter samt T, och T som anvindes for 2*!Am, *°Sr/*’Y och *Ni i
berikningarna aterfinns i tabell 4 och 5. Osékerheten i1 kvoten uppmatt/tillsatt
aktivitet i tabellerna &r nagot dverskattad pa grund av korrelationer mellan
uppmétt och tillsatt aktivitet, eftersom samma standardldsning anvéandes vid
tillredning av bade kalibreringsprover och de aktivitetskvotsprover som
beskrivs i tabell 3.

Uppmiitt/tillsatt aktivitet for betastralarna ®*Ni och *°Sr/*°Y visar att i princip
samtliga aktivitetskvoter (0,0003-10) ger acceptabla totalbetaresultat inom
osdkerheterna vid bada PSA-virdena. De hogsta métta kvoterna for
uppmétt/tillsatt aktivitet (kvot 10 och 11 i tabell 6-9) &r signifikant 6ver 1,
men fortfarande med en maximal relativ avvikelse pa 15 %, vilket givet
metodens komplexitet far anses tillfredstéllande. Med tanke pé de laga
felklassificeringsfaktorerna for betastralare for bada radionukliderna, vid bade
PSA 70 och 95, och den relativt stora betaaktivitet relativt alfaaktivitet som
tillsattes proven &r resultaten véntade.

Uppmiitt/tillsatt aktivitet for >*! Am visar att aktivitetskvoter > 0,01 vid PSA
70 respektive > 0,001 vid PSA 95 ger acceptabla totalalfaresultat. De hogsta
mitta kvoterna (kvot 10 och 11 1 tabell 6-9) visar dven pa en signifikant, dock
liten, avvikelse for >*' Am, vilket givet metodens komplexitet fir anses
tillfredsstdllande.

Tabell 6. Aktivitetskvoter 2*'Am och 2°Sr/°°Y vid PSA 70, U for k=2.

Kvot Uppmiitt/tillsatt Uppmiitt/tillsatt
tillsatt aktivitet 2! Am aktivitet *Sr/°'Y
0,00028 -58+-3,7 0,999 + 0,016
0,00099 -0,7+-1,0 1,001 £ 0,016
0,0030 0,59 +0,34 1,000 £ 0,016
0,0099 0,83+0,11 1,001 £ 0,016
0,030 1,032 + 0,046 1,000 + 0,017
0,10 1,020 + 0,029 0,997 + 0,017
0,31 0,968 + 0,024 1,007 £ 0,020
0,96 0,992 +0,018 0,994 + 0,020
10 0,985+ 0,016 1,045 + 0,034

29 (43)



FOI-R--5222--SE

Tabell 7. Aktivitetskvoter 2*'Am och %Sr/®0Y vid PSA 95, U for k=2.

Kvot Uppmiitt/tillsatt Uppmiitt/tillsatt
tillsatt aktivitet 2! Am aktivitet *°Sr/°'Y
0,00028 0,65 +0,99 0,990 + 0,016
0,00099 0,88 £ 0,28 0,992 £ 0,016
0,0030 0,945 + 0,093 0,990 + 0,016
0,0099 0,982 + 0,037 0,992 + 0,016
0,030 1,073 £0,030 0,992 £ 0,016
0,10 1,028 £ 0,026 0,998 +£ 0,017
0,31 0,999 + 0,025 1,000 £0,019
0,96 1,006 = 0,018 0,991 + 0,020
10 0,989+ 0,016 1,059 £ 0,036

Tabell 8. Aktivitetskvoter 2*'Am och ®Ni vid PSA 70, U for k=2.

Kvot Uppmiitt/tillsatt Uppmiitt/tillsatt
tillsatt aktivitet 2'Am aktivitet $Ni
0,00029 2,1+1,8 0,983 + 0,031
0,00098 1,29 £ 0,55 0,985+ 0,031
0,0030 1,06 £ 0,18 0,979 £ 0,031
0,0098 0,977 £ 0,060 0,986 + 0,031
0,031 1,035+ 0,033 0,982 + 0,031
0,10 0,995 + 0,025 0,984 + 0,032
0,30 0,982 + 0,024 0,982 + 0,034
11 0,953 £0,015 1,128 £ 0,049

Tabell 9. Aktivitetskvoter 2*'Am och ®Ni vid PSA 95, U for k=2.

Kvot Uppmiitt/tillsatt Uppmiitt/tillsatt
tillsatt aktivitet 2! Am aktivitet $3Ni
0,00029 1,5+1,6 0,991 + 0,032
0,00098 1,13 +0,49 0,990 + 0,031
0,0030 1,01 +£0,16 0,986 + 0,031
0,0098 0,995 + 0,055 0,989 + 0,032
0,031 0,997 £ 0,031 0,992 + 0,032
0,10 1,001 = 0,025 0,992 £+ 0,032
0,30 0,996 + 0,025 0,999 + 0,034
11 0,968 £ 0,015 1,150 £ 0,053
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4.2 Modellering av &4, €3, T« 0Ch T3

De méteffektiviteter och felklassificeringsfaktorer som tillimpades i
valideringen (se 4.3) och osédkerhetsmodelleringen (se 4.4) modellerades
utifrn observerade data per 2021-06-23. Alfaméteffektiviteten modellerades
som en normalfordelad parameter (g,= 0,9829+0,0060, &/=1), och
betamaiteffektiviteten som en rektangulér fordelning baserat pa en minsta,
83Ni, och en hogsta, *°Sr/”°Y, effektivitet (ep= 0,87+0,12: medelvirde och
halvvirdesbredd). Felklassificeringsfaktorerna t, och tg modellerades som
trapezoidala fordelningar, se teoriavsnittet. Rusconi ef al. [RUS 2006]
modellerade dessa som rektanguldra fordelningar, viket kan vara en bra
ansats under forutsittning att osékerheterna ar laga. I det hir arbetet var dock
osékerheterna i T, och tp inte forsumbara, vilket motiverade modellering som
trapezoidala fordelningar. For 1, ansattes, baserat pa observerade data, en
trapezoidal fordelning med medelvérdet 0,0212, halvvéardesbredden 0,0451
och formfaktorn 0,5. For tp ansattes en trapezoidal fordelning med
medelvirdet 0,000120, halvvirdesbredden 0,000750 och formfaktorn 0,5.°
Sannolikhetsfordelningar for méateffektiviteter och felklassificeringsfaktorer
visas i figur 13.
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0.2 0.02
Q Q
0.1 0.01
0 | 0
0.96 0.98 1 1.02 15 0.7 0.9 1.1
€q £p
0.02
0.02
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-0.05 0 0.05 0.1 -0.001 0 0.001
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Figur 13. Sannolikhetsférdelningar som beskriver méteffektiviteter (e, och gg) och
felklassificeringsfaktorer (t, och 1) baserat pa data fran kalibreringar (tillgédngliga data
2021-06-23).

° En trapezoidal fordelning kan beskrivas pa ett flertal sitt. Ett ir att konvulera tva rektangulira fordelningar eftersom
en trapezoidal fordelning dr summan av tva rektanguldra fordelningar med olika halvvirdesbredd (vid lika
halvvirdesbredd blir summan en triangulér fordelning). Ett annat sétt &r att definiera “brytpunkterna’,och ett tredje
sdtt 4r att ange medelvirde, halvvirdesbredd och en formfaktor. Det sista séttet 4r s& man beskriver en trapezoidal
fordelning i GUM Workbench (se dven [JCGM 2008]).
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4.3

4.3.1

For valideringen berdknades sedan medelvarden och standardosékerheter for
dessa instorheter baserat pd fordelningarna i figur 13 [JCGM 2008].
Alfamaéteffektiviteten blev da 0,9829+0,0060, betaméteffektiviteten
0,874+0,068, alfafelklassificeringsfaktorn 0,021+0,021 och
betafelklassificeringsfaktorn 0,00012+0,00034, alla k=1. For
osdkerhetsmodelleringen definierades fordelningarna i figur 13 1 GUM
Workbench, men osidkerhetspropagering tillimpades vilket dr ekvivalent med
att definiera dem som ett medelvérde och en standardosékerhet. For Monte
Carlo-berdkning tillimpades dataprovtagning fran de antagna férdelningarna.

Validering av metodens prestanda

Valideringen med experimentell forsdksdesign resulterade i ett matt pa den
systematiska avvikelsen, vilken dr en oundviklig konsekvens av faktorer
som, i en totalalfa/totalbeta-métning med LSC, &r okénda eller svara att
kontrollera. Métresultaten i valideringen berdknades med maiteffektiviteterna
och felklassificeringsfaktorerna frdn modelleringen i 0. och radionukliderna
(ocksd ' Am, ®*Ni och *Sr) i valideringsproven betraktades som okinda,
vilket dr en normal forutsittning vid totalalfa/totalbeta-métningar. De
pavisade systematiska avvikelserna inkluderades sedan i
maétoséikerhetsmodelleringen nedan (4.4).

Systematisk avvikelse- totalalfa

Den systematiska avvikelsen for totalalfaresultatet blev (ett av de 44
resultaten exkluderades eftersom det {61l for kriteriet uteliggare), inom de
testade intervallen, som ldgst -40 % och som hdogst +9 %. I figur 14
illustreras resultaten i fyra dimensioner. Storst paverkan pé avvikelsen gav
variationer i HNOs-koncentrationen. Den storsta avvikelsen, fran -40 % till
ca -20 %, erholls vid koncentrationen 0,002 M. Lag betaenergi respektive
hog quench (lagt SQPE-tal) 6kade ocksé den negativa systematiska
avvikelsen, dock marginellt jamfort med HNOjs-koncentrationen.
Totalalfabeta-kvotens inverkan pa avvikelsen var inte signifikant. Férutom
att modellen visar att HNOs-koncentrationen bor vara > 0,02 M, indikerar
den att en HNOs-koncentration pa 0,05 - 0,2 M kan géra metoden robustare,
det vill siga mindre kénslig for sma variationer i nitratkoncentrationen. Om
man 1 metoden sékerstéller en HNOs-koncentration i provet pa > 0,02 M
kommer den systematiska avvikelsen, inom de testade intervallen, ligga
mellan -20 % och +10 %. Om dessutom SQPE-talet i proven ar > 740, vilket
kan forvéntas gélla fér > 90 % av dricksvatten fran svenska vattenverk (figur
15), blir den systematiska avvikelsen som mest + 10 %. Resultatet fran en
totalalfamétning ska dé korrigeras genom division med en faktor Apiasaita=1,00
+ 0,10 (rektanguldrt intervall).
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Figur 14. Den systematiska avvikelsen for totalalfaméatningen modellerad med experimentell forsdksdesign. Fargskalan fran blatt till

rétt (-0,4 till + 0,05) visar den systematiska avvikelsen i absoluta tal. Enheterna for Egmax ar keV. For battre Iasbarhet av
figuren hanvisas till den elektroniska versionen av rapporten.
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Figur 15. Variation i quench vid LSC-matning (Quantulus 1220, Ultima Gold AB) av vatten fran
svenska vattenverk. Tidigare opublicerade data fran projektet "Kartlaggning av naturligt
radioaktiva amnen i dricksvatten” [FAL 2004]. Data i figuren galler for ett annat instrument,
men av samma modell.

4.3.2

Systematisk avvikelse - totalbeta

Den systematiska avvikelsen for totalbetaresultatet varierade, inom de
testade intervallen, mellan -40 % och +20 % (figur 16). Storst inverkan pa
avvikelsen hade Epmax och quench. Resultaten stimmer vil med vad som kan
forvintas och dessutom med resultatet fran kalibreringarna med olika
radionuklider (4.1.2), ddr man kan se att méteffektiviteten minskar med
minskande betaenergi. Totalalfa/totalbeta-kvotens inverkan pa avvikelsen var
inte statistiskt signifikant och inte heller HNOs-koncentrationen till skillnad
mot resultatet for totalalfa ovan. Att man far en systematisk avvikelse ér
alltsa val ként, men det intressanta hér ar att vi kan visa hur stor den som
mest kan bli inom de givna intervallen. Epmax Spinde over intervallet 67-2279
keV och ticker dirmed in huvuddelen av alla forekommande Epmax (e °H,
som inte ingdr i totalbetaaktiviteten [[SO 2018, WHO 2017 och Nuccetelli et
al. [NUC 2012]]). Om SQPE-vérdet > 740, blir den systematiska avvikelsen
nagot lagre: -30 % till +20 %. Resultatet fran en totalbetamédtning ska da
korrigeras genom division med en faktor Aviasbeta=0,95 + 0,25 (rektangulirt
intervall).
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Figur 16. Den systematiska avvikelsen for totalbeta-méatningen modellerad med experimentell férséksdesign. Fargskalan fran blatt till rott
(-0,4 till +0,3) visar den systematiska avvikelsen mellan uppmaétt och tillsatt aktivitet i absoluta tal. For battre lasbarhet av
figuren hanvisas till den elektroniska versionen av rapporten.

4.4 Matosakerhetsmodellering

Att vélja PSA-vérde utifran de tva felklassificeringskurvornas
skdrningspunkt, ir utifrdn matsynpunkt nédvéndigtvis inte optimalt.
Skarningspunkten &r enbart ett optimum med avseende pé att dér ar de tva
felklassificeringarna minimala samtidigt (vid hogre PSA-vérde dkar t, och
vid lagre okar tg). En ytterligare minskning av betafelklassificeringen (hogre
PSA-virde) erbjuder da en mdjlighet att mita ldgre alfa/beta-aktivitetskvoter
eftersom 1 minskar ytterligare.'® Osiikerhetsmodellering baserat pa data frén
Rusconi et al. [RUS 2006] visar att det med en alfa/beta-aktivitetskvot runt
0,1-0,2 skulle ga att mita en totalalfaaktivitet med en relativ méitosékerhet pa
ca 20-40 %, k=2, se figur 17. Vid lagre aktivitetskvoter blir osdkerheten i
deras fall for totalalfaaktiviteten for stor for att kunna anvéndas i exempelvis
beslutsfattande. I figuren visas ocksa, som ett exempel, osdkerheter for
totalalfa- och totalbetaaktiviteter baserat pa ett dataset fran det hir arbetet,!!
vilka inkluderar resultatet fran valideringen, dvs. korrektionsfaktorer for
avvikelse (kbiasaita=1,00£0,10, och Aviasbeta=0,95+0,25, bada modellerade som
rektanguldra fordelningar). Ett métresultat fore denna korrektion ska
divideras med respektive korrektionsfaktorer. Géllande métning av
totalalfaaktivitet visar resultaten att det skulle kunna ga att méta vid ca tva
storleksordningar ldgre alfa/beta-aktivitetskvot relativt [RUS 2006]. Figuren
visar ocksd att detta gors pa bekostnad av nagot ldgre maximal alfa/beta-
aktivitetskvot. Méatosékerheten for totalbetaaktivitet blir som lagst ca 35 %,
k=2, vilket beror pé tvé faktorer: dels pé att miteffektiviteten for totalbeta

19Som nimnts ovan, se 2.1, géller det omviinda, mdjlighet att méta hdga alfa/beta-aktivitetskvoter, genom att méta vid
lagre PSA-virde dn det sa kallade optimala.

' Datasetet bestod av felklassificeringsmétningar for alfa- och betapulser per 2021-06-23.
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modellerats for att Aven inkludera lagenergetiska betastralare, dels pa kviasbeta-
Vidare visar osikerhetsmodelleringen att en betaaktivitet kan métas upp till
en alfa/beta-aktivitetskvot pa ca 4-6, beroende pa vilken hdgsta mitoséikerhet
som kan tolereras.

80
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Figur 17. Osakerhetsmodellering utifran data fran Rusconi et al. [RUS 2006] och utifran data
fran det har arbetet. Ua ar den modellerade relativa osékerheteten for ett
totalalfaresultat och Ub for ett totalbetaresultat, bada for k=2.

441 Monte Carlo-berakning av matosakerhet

Eftersom grundforutsattningarna for att kunna tillimpa osdkerhets-
propagering inte alltid &r helt uppfyllda (icke-linjériteter och avvikelse fran
normalfordelning) for métning av totalalfa- och totalbetaaktivitet tillimpades
dven Monte Carlo-berdkning, vilket jimfordes med resultatet fran
osdkerhetspropagering. Figur 18 visar sannolikhetsfordelningarna for
totalalfaaktiviteten, 4,4, och totalbetaaktiviteten, 4, for Monte Carlo-
berékning och for osdkerhetspropagering. I berdkningen anvindes
fordelningarna frén avsnitt 4.2. Observerade riknehastigheter i alfa- och
betaf6nstren sattes bada till 10,0040,10 cps, och bakgrunder forsummades.
Utover detta ingick dven kpiasaifa OCh kbiasaita 1 berdkningarna, se 4.3 och 4.4.
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Sannolikhetsférdelningar fér A, och Ag da Monte Carlo-berédkning och
osakerhetspropagering tilldmpades (Monte Carlo: heldragna kurvor,
osakerhetspropagering: streckade kurvor).

Resultaten i figur 18 visar det man kan forvénta sig for médtmetoden da de
sammanlagda osékerheterna inte begriansas av osdkerheter i raknehastigheter
och/eller bakgrunder. Orsaken till avvikelse fran normalférdelning beror i
exemplet pé att osékerheterna i Apiasaifa OCh kbiasala ar Stora och att
aktiviteterna inte ar linjira med avseende pa dem. I fallet A tillkommer
dessutom &g, som har tilldelats en bred fordelning for att ta hinsyn till
eventuella lagenergetiska betastralare, samt att 4p inte 4r linjar med avseende
pa ep. Samma observation gjordes i gammaspektrometri dé en
korrektionsfaktor for effektivitetsoverforing hade en stor osdkerhet [RAM
2018]. Man bor alltsd vara medveten om detta problem nér metoden
tillimpas som en screeningmetod for att fatta beslut om eventuellt
efterfoljande nuklidspecifika métningar. Ett sddant beslut bor baseras pa att
ndgon av aktiviteterna, pa en viss signifikansniv4, inte far vara hogre én ett
gransvirde, det vill sdga att exempelvis en aktivitet bara far ha 2,5 %
sannolikhet att vara hogre 4n ett gransvarde. Utifran figur 18 inses det dé att
97,5 %-percentilerna kommer vara annorlunda beroende pa hur
mitosdkerhetsberdkningen genomfors.
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5

Slutsatser

Arbetet resulterade 1 en metod for att méta totalalfa- och totalbetaaktivitet i
dricksvatten. Metoden anpassades for att kunna méta prov med overvigande
betaaktivitet och gav resultat med en acceptabel matosikerhet for prov med mattlig
quench (SQPE > 740) och alfabetakvoter fran ca 0,001 till ca 10. Metoden levererar
den faktiska métosdkerheten inklusive systematiska avvikelser som ér svéra eller
omdjliga att kontrollera.

Mitning av totalalfa- och totalbetaaktiviteter &r komplex och resultaten paverkas
bland annat av vilka radionuklider som anvénds vid kalibreringen. Till skillnad mot
metoder dér endast en alfa- respektive en betastralande radionuklid anvénds vid
kalibreringen, anviandes hér flera radionuklider som grund for bestdmning av
miteffektiviteter och felklassificeringsfaktorer. Ddrmed minskades de systematiska
avvikelserna.

Modellekvationer for felklassificeringsmodellen som ges i litteraturen visade sig inte
ge samma resultat som effektivitetsmodellekvationerna. Om daremot méteffektiviteter
for alfa- respektive betamétning i felklassificeringsmodellen tas som summan av
miéteffektiviteterna i respektive MCA visade sig modellerna dverensstimma, vilket
innebdr att méteffektiviteterna &r oberoende av PSA-virdet.

Genom att méta vid ett hogre PSA-virde dn vid skdrningspunkten mellan
felklassificeringskurvorna erhalls lagre betafelklassificering pa bekostnad av nagot
hogre alfafelklassificering. Man kan d& med tillrickligt 1dg métosdkerhet méta
totalalfaaktivitet i ndrvaro av betydligt mer totalbetaaktivitet. Med métforfarandet som
tagits fram i detta arbete, och givet uppmitta felklassificeringsfaktorer och
miteffektiviter, skulle man kunna méta totalalfaaktivitet vid en alfa/beta-aktivitetskvot
ner till ca. 0,001, jamfort med 0,07 fran litteraturdata [RUS 2006].

En blandning av scintillationsvétskorna UGAB och UGF resulterade i en minskande
alfafelklassificering med ca en faktor tre (for metodens PSA-virde 95) jamfort med
enbart UGAB. Betafelklassificeringen paverkades inte.

Valideringen visade att det for totalalfa- och totalbetamétningar finns en systematisk
avvikelse, utdver dvriga osdkerhetsbidrag, som maéste tas hénsyn till.
Totalalfaresultatet paverkades frimst av HNOs-koncentrationen, men dven av quench
och betaenergi. Totalbetamétningen visade sig mest kinslig for betaenergi och
quench. Med ett HNOs-koncentrationsintervall fran 0,02 - 0,2 M och ett SQPE-vérde
(quench) > 740, resulterade metoden i en systematisk avvikelse pad £10 % for
totalalfaaktivitet, och -30 % till +20 % for totalbetaaktivitet. Avvikelserna adderas till
Ovriga méatosdkerheter med hjélp av faktorerna Aviasaifa OCh Abiasbeta-

Metoden for matosédkerhetsberdakning (GUMUF vs. Monte Carlo) &r viktig att beakta
da métmetoden tilldmpas for sitt avsedda &ndamaél, dvs. som en screeningmetod for att
besluta om eventuellt efterfoljande nuklidspecifika mitningar.
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6 Fortsatt arbete

For att avgora om metoden kan anvidndas som beredskapsmetod krévs en metod for att
berikna detektionsgrins. Berdkning av kritiska nivaer, beslutsniva och detektionsgrins,
har dock inte behandlats i detta arbete. I litteraturen forekommer detektionsgrénser for
exempelvis totalalfaaktivitet som dr baserade pa signalen i alfafonstret fran en metodblank.
Da ett fokus i det hir arbetet har varit att kunna méta totalalfaaktivitet i ndrvaro av hoga
betaaktiviteter blir ett sddant angreppssétt inte relevant eftersom “bakgrunden’ i
alfafonstret da dven beror pa betaaktiviteten och nivan pa felklassificeringen av
betahéndelser, t5.'? Utdver detta har modellekvationen inte utforskats tillrickligt mycket
for att kunna angripa problemet kring berékning av detektionsgriansen/er.

Aven om det saknas en metod for att korrekt kunna bestimma detektionsgrinsen, gar det
att avgora att metoden ger en for hog detektionsgrins for att kunna anvéndas som
screeningmetod for att sékerstélla att EU:s griansvérden pa 0,1 Bq/l totalalfaaktivitet
respektive 1 B/l totalbetaaktivitet [EU 2013] inte 6verskrids. For att na en lagre
detektionsgrians maste metoden vidareutvecklas med avseende pé provberedningen samt
dérefter valideras pa nytt.

Beroende pa syftet med en métning av exempelvis dricksvatten behver metoden
vidareutvecklas med avseende pa bl.a. radon. I vissa tillimpningar vill man inkludera
radon i métresultatet, medan man exempelvis i en beredskapsmetod vill exkludera radon
och dess dottrar. I ISO-standarden [ISO 2018] foreslas till exempel att provet skakas fore
mitning for att eventuellt radon ska avga.

Metoden skulle kunna anvéndas som grund for totalalfa- och totalbetamétning av andra
matriser. For det kravs utveckling av provberedningsmetoder och validering. Vid métning
av andra matriser 4n vatten kommer troligen quench-problematiken att behdva hanteras pa
annat sitt &n i detta arbete, vilket kommer att kriva ytterligare metodutveckling.

12 Jimfér med gammaspektrometri déir en detektionsgriins baserad pa en bakgrundsmitning ir irrelevant om det finns
gammastrdlande radionuklider i ett prov som emitterar fotoner med hogre energi 4n den man vill bestimma
detektionsgrinsen for.
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8 Bilaga 1- Metodbeskrivning

8.1 Provberedning och instrumentinstallningar
Provberedning

Scintillationsburk Low Diff PE Vial, 20 ml, Antistat

Scintillationsvétska 11 ml Ultima Gold AB + 4 ml Ultima Gold F

Provvolym och matris 3 ml prov (dricksvatten) syrasatt till 0,02 M HNO;

Instrumentinstillningar Quantulus 1220

Configuration Alpha/beta

PAC Ej PAC (PAC=1)
Coincidence bias Low

PSA 95

Alfafonster Kanal 450-1024
Betafonster Kanal 100/220-1024*
Tid i instrumentet innan métning Direktmaétning

* Metoden giller som standard med en betafonsterinstillning mellan kanal 100-1024. Finns/misstéinks *H
i provet kan betafonstret stillas mellan kanal 220-1024 for att exkludera >H. Om mitresultatet inte &r Gver
en aktionsgrins'> da eventuellt *H inkluderas (kanal 100-1024) behdver inget ytterligare goras. Skulle
aktionsgrinsen dverskridas och det kan misstéinkas att *H finns i provet utifrin spektruminspektion kan
istéllet kanalinstdllning 220-1024 anvindas. Bittre resultat skulle kunna erhéllas genom att tillimpa
kanalinstéllning 100-1024 och dérefter mita *H nuklidspecifikt samt subtrahera H-aktiviteten fran
totalbetaaktiviteten.

8.2 Kalibrering

Miteftektiviteter (€4 och €p) och felklassificeringsfaktorer (T, och tg) bestimdes med
24 Am, 2°Po, ®Ni och *°Sr/*°Y. Radionukliderna mittes var for sig och for berikning av
respektive méteffektivitet summerades pulserna i alfa- och beta-MCA.

Maiteffektiviteten for alfastralare (&) modellerades som en normalférdelad parameter och
miteffektiviteten for betastralare (eg) modellerades med en rektanguldr fordelning baserad
pa miteffektiviteterna for **Ni och *°Sr/*°Y (max-min).

Alfa- och betafelklassificeringsfaktorerna modellerades som trapetzoidala fordelningar
baserat pa felklassificeringsfaktorer for 2! Am och *Po (t4) och *°Sr/*°Y och ®Ni (1p),
inkluderat deras osékerheter.

Nuklid €o €p Ta 1)

Alfa **Am och *Po)  0,9829 +0,0119 0,0212 +0,0430

Beta (*Ni och 0,874 + 0,145 0,000365 + 0,000269
298r/°°Y)

Resulterande médtosékerheterna dr givna med tdckningsfaktorn /=2.

13 Aktionsgriins pa 125 Bq/l for totalbeta enligt [ISO 2018] vid en beredskapssituation.
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8.3 Berakna aktivitet

Bestidm totalalfaaktiviteten enligt ekv. (1)

Ra—Rg'Tp—Rp'T
Ag = (#)/ €q (1)

och totalbetaktiviteten enligt ekv. (2)

Ag = ( )/€p ()

RB_R[?'T(I_RD('T{Z
1-T4—Tp

dér R. och Rp ér de observerade nettordknehastigheterna (cps) for provet i alfa- respektive
betafonster, och t och ¢ tas fran tabellen ovan.

Inkludera den systematiska avvikelsen till 6vriga métosdkerheter med faktorerna:
kbiasaita = 1,00 £ 0,10 (rektangulér fordelning)
kviasbeta= 0,95 £+ 0,25 (rektangulér férdelning)

Detta innebdr att resultatet frn en totalalfa- och totalbetamétning ska korrigeras genom
division med respektive faktor.

8.4 Begransningar

Matris: dricksvatten.

Metoden giller for alfa/beta-aktivitetskvoter fran ca 0,001 till ca 10.
Quench: SQPE > 740.

Metoden hanterar inte problematiken med **’Rn och radondéttrar

Huvuddelen av *H (Epmax = 18,6 keV) och **'Pu (Egmax = 20,8 keV) inkluderas da
betafonsterinstillningen sétts till 100-1024, men diskrimineras bort helt med
fonsterinstéllningen 220-1024. Inspektera spektrum for att avgéra om provet innehéller
signifikanta aktiviteter av dessa radionuklider for att kunna ta beslut om nuklidspecifika
méitningar behovs.
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