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Radiochemische Bestimmung von Alpha- und
Betastrahlen emittierenden Radionukliden

Herbert Wershofen*

Notwendigkeit und Grundprinzipien

Im Gegensatz zu Gammastrahlung, die ein bekannt
hohes Durchdringungsvermdgen durch Materie
hat und daher relativ leicht gemessen werden kann,
bleibt die in einer Umweltprobe enthaltene Alpha-
strahlung oder Betastrahlung schon weitgehend in
der Probe selbst stecken. Der Anteil, der die Probe
verlasst, gelangt nicht direkt zu einem Detektor,
sondern wird auf dem Weg dorthin vom Messge-
faf3, der Umgebungsluft und ggf. von Bauteilen des
Messgerites geschwicht. Zudem liegen die Energien
der Alpha- und Betastrahlen in einem relativ engen
Bereich, sodass sie sich im Spektrum iiberla-

gern. Dadurch wird die Zuordnung der Linien zu
bestimmten Radionukliden erschwert oder sogar
unmdoglich. Damit ist eine direkte, rein physika-
lische Messung von Alpha- oder Betastrahlung
emittierenden Radionukliden auf dem Pegel von
Spurenmessungen praktisch unmaglich. Hier hilft
dann die Radiochemie weiter, die zu Beginn der
Messung radioaktiver Stoffe in der Umwelt auch vor
den gammaspektrometrischen Messungen mit den
damaligen Nal(T1)-Detektoren unverzichtbar war.

Radiochemie - das Prinzip ist einfach

Das chemische Element, dessen radioaktive Isotope
Alpha- oder Betastrahlen aussenden, wird aus einer
Umweltprobe mit chemischen Verfahren abgetrennt.
In den meisten Fallen wird damit auch eine Anrei-
cherung erreicht, die zur Erhohung der schliellich
im Messpréaparat vorliegenden Aktivitat fithrt. Erst
wenn die vorliegende Aktivitit die Erkennungs-
grenze des Messgerites signifikant iiberschreitet,
wird eine zuverldssige Aktivitaitsmessung moglich.
Die Umsetzung des Prinzips ist allerdings nicht
trivial. Das wird an der Vielzahl von radiochemi-
schen Verfahren deutlich, die in der Sammlung der
»Messanleitungen fiir die Uberwachung radioaktiver
Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung® fiir

die verschiedenen Umweltmedien enthalten sind
[1]. Dort werden die Grundlagen der radiochemi-
schen Verfahren detaillierter beschrieben. Fiir die
Erklarung von Fachbegriffen bieten die Leitstel-

len das ,Glossar zu den Messanleitungen fiir die
Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und
externer Strahlung® an, in dem eine grofie Fiille von
Fachbegriffen erklart ist [2].

Die relevanten Radionuklide

Die bei der Uberwachung radioaktiver Stoffe in der
Umwelt interessierenden Alphastrahlen emittie-
renden Nuklide sind die natiirlichen Radionuklide
aus den radioaktiven Zerfallsreihen von Uran-238
(U-238) und Thorium-232 (Th-232), in geringerem
Mafle auch die von Uran-235 (U-235) sowie die
kiinstlich erzeugten Isotope der Elemente Nep-
tunium (Np-237), Plutonium (Pu-238, Pu-239,
Pu-240), Americium-241 (Am-241) und Curium
(Cm-242, Cm-244). Die wichtigsten Betastrahlen
emittierenden Radionuklide sind Tritium, Kohlen-
stoff-14 (C-14), die Isotope Strontium-89 (Sr-89) und
Sr-90 sowie dessen Tochternuklid Yttrium-90 (Y-90).

Im Routinebetrieb des Integrierten Mess- und
Informations-System (IMIS) werden zur Uber-
wachung der bodennahen Luft im Rahmen der
Spurenanalyse monatliche Analysen von Am-241,
Sr-90, Uran- und Plutonium-Isotopen verlangt.
Am-241 kann mit den hochempfindlichen Gam-
maspektrometern der PTB sogar direkt in den
wochentlichen Aschen gemessen werden, und der
Monatsmittelwert wird aus diesen Messwerten
berechnet. Das ist bei den anderen Radionukliden
nicht moglich, weil sie keine leicht messbare Gam-
mastrahlung aussenden. Daher werden die Aschen
eines Monats zu einer einzigen Monatsmischprobe
vereinigt. Diese wird nach dem unten beschriebe-
nen radiochemischen Trennungsgang verarbeitet,
sodass bei Luftvolumen von bis zu 750 000 m® und
der hohen Messempfindlichkeit der Messplitze
typische Nachweisgrenzen von wenigen nBq/m’
fiir Sr-90 und unter 0,1 nBq (U und Pu) erreicht
werden. Das maximale Luftvolumen wird nur unter
optimalen Bedingungen erreicht, ndmlich dann,
wenn ein Kalendermonat fiinf Wochen umfasst und
in dieser Zeit nur wenig Staub in der Luft enthalten
ist. Der Mittelwert des Luftvolumens der letzten
Jahre liegt bei rund 700 000 m”.
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Der radiochemische Trennungsgang der
Spurenmessstelle

Die wesentlichen Teilschritte des radiochemischen
Trennungsganges werden beschrieben, ohne im
Einzelnen auf die den Trenn- und Reinigungs-
schritten zugrunde liegenden chemischen Reaktio-
nen einzugehen, was den Rahmen dieser Ubersicht
sprengen wiirde. Diese Darstellung beschrankt
sich auf die Arbeiten mit Luftstaubproben, in
denen nur die 16slichen Anteile der interessieren-
den Radionuklide zu erfassen sind. Anpassungen,
die fiir die Bestimmung von Alpha- oder Beta-
strahlung emittierenden Radionukliden in anderen
Umweltproben oder fiir die Bestimmung der
insgesamt in einem Umweltmedium enthaltenen
Aktivitit erforderlich sind, werden nicht beschrie-
ben. Wird die Bestimmung der gesamten z.B. in
einem Boden enthaltenen spezifischen Aktivitit
der Uran- oder Thoriumisotope gefordert, ist ein
Totalaufschluss der Probe erforderlich, denn eine
Extraktion ist dann unzureichend.

Probenvorbehandlung

Nach den gammaspektrometrischen Messungen
liegen die einzelnen Wochenproben in Form

von gepressten Aschetabletten vor (Bild 1). Die
Tabletten werden aus den Messrohrchen entnom-
men, zundchst in einem Morser zerrieben und
anschlieflend in einer Kugelmiihle fein zermahlen.
Damit wird erreicht, dass im folgenden Schritt die
l6slichen Anteile leichter und schneller extrahiert
werden. Als Extraktionsmittel wird ,,Konigswas-
ser” eingesetzt. Konigswasser ist ein Gemisch aus
konzentrierter Salzsdure und konzentrierter Sal-

Bild 1:
Luftstaub-Aschetabletten.

petersdure im Verhéltnis 3:1. Damit wird die fein
gemahlene Luftstaubasche etwa zwei Stunden lang
ausgekocht. Die unldslichen Anteile werden nach
dem Abkiihlen der Probe von der Sdure, mit der
anschliefSend weiter gearbeitet wird, abfiltriert.

Vorabtrennung und Anreicherung der
Radionuklide

Nach der Extraktion liegen die zu bestimmenden
Radionuklide in einer grofivolumigen Losung,
meist etwa ein Liter, vor. Das Blockschema auf den
Seiten 54 und 55 zeigt den gesamten radiochemi-
schen Trennungsgang im Uberblick. Die Radio-
nuklide werden im néchsten Schritt z. B. durch
eine Gruppenfillung oder Mitfillung von den
nicht radioaktiven Anteilen der Probe abgetrennt.
Dabei erfolgt gleichzeitig auch die Trennung von
einem grofien Teil der Radionuklide, die spéter
die Messung storen wiirden. In der PTB kommt
hier die Mitfallung an Eisenhydroxid (Fe(OH);)
zum Einsatz. Wenn sich die Eisenhydroxidkristalle
bilden, werden die Atome der Aktinoide darin
eingeschlossen, der Niederschlag fillt aus und setzt
sich auf dem Gefaflboden ab (Bild 2). Die loslichen
Bestandteile der Probe, darunter auch Sr-89 und
Sr-90, bleiben bei der folgenden Filtrierung in der
Lésung und werden abgetrennt. Die Losung wird
zur anschlieflenden Reinigung des Strontiums
benutzt, wiahrend das Eisenhydroxid im weiteren
Verlauf des Trennungsgangs fiir die Abtrennung
und Reinigung von Uran und Plutonium benutzt
wird.

Bild 2:
Eisenhydroxid-Niederschlag mit Uran- und Pu-Isotopen,
Strontium verbleibt in der Uberstehenden Lésung.
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Abtrennung und Reinigung von Strontium

In der Strontiumlésung, die vom Eisenhydroxid
getrennt wurde, kdnnen sowohl Sr-89 als auch
Sr-90 enthalten sein. Sr-89 ist jedoch nur nach
einer frischen Kontamination zu erwarten und
dann auch nur relativ kurz im Vergleich zu Sr-90.
Die Halbwertszeit von Sr-89 betrégt ca. 2,6 Jahre,
die von Sr-90 dagegen ca. 28,6 Jahre. Der radio-
chemische Trennungsgang wird im Routinebetrieb
so durchgefiihrt, wie er zur Bestimmung beider
Isotope erforderlich ist. Das ist zwar deutlich auf-
wendiger und dauert linger, aber wir ,,bleiben in
Ubung® Der Hintergrund fiir dieses Vorgehen ist,
dass beide Isotope reine Betastrahler sind, die che-
misch nicht voneinander getrennt werden konnen.
Auch mit einem Proportionalzédhlrohr kénnen

sie nicht unterschieden werden. Ein alternatives
Messverfahren, die sogenannte Fliissig-Szintilla-
tionsspektrometrie, die eine Unterscheidung der
beiden Isotope anhand der verschiedenen Energie
der Betastrahlen erlaubt, befindet sich in der PTB
jedoch noch in der Vorbereitung. Aus der mess-
technischen Klemme hilft allerdings, dass nur

die Tochter von Sr-90, das Y-90, radioaktiv ist,
eine Halbwertszeit von rund 64 Stunden hat und
Betastrahlung emittiert. Die Tochter von Sr-89,
das Y-89, ist nicht radioaktiv. Deshalb wird im
weiteren Verlauf des Trennungsganges das zuerst
abgetrennte Strontium mit einem speziell auf
Strontium abgestimmten Ionenchromatographie-
Trennharz gereinigt. Bild 3 zeigt eine solche Trenn-
saule fiir die Sr-Reinigung. Dabei wird auch alles
Yttrium entfernt. Anschlieflend wird gewartet, bis
sich nach ungefahr zwei Wochen das radioaktive
Zerfallsgleichgewicht von Sr-90 und seiner Tochter

Bild 3:

Trennséule fur die Abtrennung des Sr von stérenden
Radionukliden und die Trennung von Sr- und Y-Isotopen
vor der Herstellung der Messpréparate.

Y-90 wieder eingestellt hat, dann sind die beiden
Aktivititen gleich. Anschlieflend werden die
beiden Elemente noch einmal getrennt, wonach
die beiden damit erhaltenen Losungen separat zu
Messpréparaten weiterverarbeitet werden.

Die beiden Messpraparate werden gleichzeitig in
einem Proportionalzahler gemessen. Bild 4 zeigt
ein Messprdparat, das aus einem getrockneten Fil-
terkuchen von entweder Strontiumcarbonat oder
von Yttriumoxalat besteht, der einen Durchmesser
von rund 5 cm hat. Die Messdauer betrigt im
Routinebetrieb etwa 25 Stunden. Die Messdauer
eines Priparates ist sowohl fiir die Bestimmung
der Blindwerte als auch fiir die Bestimmung der
Nulleffekte der Proportionalzihler gleich lang.

Bild 4:

Beispiel eines Messpréaparates zur Aktivitatsbestim-
mung von Y-90 oder von Sr-89 und Sr-90 zum Einsatz
im Proportionalzahlrohr.

Aus dem Messergebnis der Y-Messung errech-
nen wir die zum Zeitpunkt der Trennung vom Sr
vorhandene Aktivitdt von Sr-90, die ja gleich grof3
ist. Aus der Sr-Messung ergibt sich die Summe der
Aktivtaten von Sr-89 und Sr-90. Aus dieser Summe
ergibt sich die Aktivitit des Sr-89 durch Abzug der
iiber Y-90 bestimmten Aktivitat von Sr-90.

Ein Blick auf Bild 8, das auch die stérenden
»Dreckeffekte am Beispiel eines Alphaspektrums
eines Plutoniumpriparates zeigt, macht deut-
lich, dass die Beriicksichtigung der radiochemi-
schen Ausbeuten, der Nulleffektbeitrdge und der
radiochemischen Blindwerte einen erheblichen
Aufwand erfordert. Daneben ist die Erfassung aller
bei der Auswertung einer Analyse zu beriicksich-
tigenden Korrektionen des radioaktiven Zerfalls
in der Zeit zwischen der Probenentnahme und
den radiometrischen Messungen fiir die korrekte
Ermittlung eines Messergebnisses unverzichtbar.
Die Grundlagen zur Beriicksichtigung dieser
Korrektionen sind in den allgemeinen Kapiteln der
»Messanleitungen® erlautert [1].

Trennung von Uran und Plutonium

Im Eisenhydroxid, das nach der Strontiumabtren-
nung vorliegt, sind Uran und Plutonium noch
nebeneinander enthalten. Zu ihrer Trennung wird
das Eisenhydroxid aufgeldst und die entstehende
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Losung durch eine Trennséule geschickt. In dieser
befindet sich ein spezielles Trennharz, das unter
genau eingestellten Reaktionsbedingungen das
Plutonium festhilt und das Uran passieren ldsst.
Ist die n6tige Menge — hier ist die Erfahrung des
Personals sehr gefragt — an Losung durch die Saule
hindurchgelaufen, wird zunédchst das Auffanggefaf3
gewechselt. Dann werden die Reaktionsbedin-
gungen so eingestellt, dass das Plutonium nicht
mehr auf der Sdule verbleibt und mit der Losung
herauslauft.

Reinigung von Uran

Das Uran ist nach der Abtrennung von Plutonium
in den meisten Fillen radiochemisch schon so
rein, dass aus dieser Losung das Messpréparat

tiir die Aktivitatsbestimmung hergestellt werden
konnte. Die Erfahrungen im Verlauf der Tren-
nungsgangentwicklung haben jedoch gezeigt,

dass Luftstaub sehr viel des natiirlich radioaktiven
Polonium-210 (Po-210) enthalten kann, sodass
die zu Beginn des Trennungsganges durchgefiihrte
Abtrennung nicht ausreicht. Dann kann Po-210
gemeinsam mit dem als Ausbeutetracer zugesetz-
ten U-232 im Messpréparat vorliegen. In diesem
Fall lasst sich die radiochemische Ausbeute fiir
Uran nicht zuverléssig bestimmen, weil die Alpha-
strahlen von Po-210 und U-232 an der gleichen
Stelle im Alphaspektrum registriert werden. Dann
ist nicht mehr exakt feststellbar, wie grofd die im
Verlauf des Trennungsganges unvermeidbaren
Uranverluste waren, sodass die urspriinglich in
der Luftstaubprobe vorhandenen Aktivitidten von
U-234, U-235 und U-238 ebenfalls nicht zuver-
lassig bestimmt werden kdnnen. Zur Reinigung
des U von Po-210 wird eine Trennséule eingesetzt,
dhnlich wie in Bild 3 gezeigt, allerdings enthalt

sie nun ein Ionenaustauscherharz. Aus der nach
dieser Reinigung erhaltenen Losung wird mit

Bild 5:

Auswahl typischer Messpréaparate fir die Alpha-
spektrometrie. Diese Art der Farbung oder der
Musterung sagen nichts Gber die Qualitat der
Préparate oder die radiochemische Ausbeute
aus. Der Durchmesser der Stahlplattchen betragt
30 mm, der effektive Durchmesser des Prapara-
tes betragt 25 mm.
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einem elektrolytischen Abscheideverfahren das

U auf einem Edelstahlpléttchen abgeschieden,

das anschlieflend mit einem Alphaspektrometer
gemessen wird. Bild 5 zeigt eine Auswahl typi-
scher Messpraparate fiir die Alphaspektrometrie.
Die Messdauer liegt meist bei einigen Tagen bis zu
einer Woche, sodass auch U-235 noch recht genau
messbar ist, dessen Aktivitdt in Natur-Uran nur
bei 4,7 % der Aktivitit des in der Probe vorhande-
nen U-238 liegt.

Reinigung von Plutonium

Die derzeit im Luftstaub zu erwartende Aktivi-
tatskonzentration von Pu liegt ungefahr bei einem
Tausendstel der Aktivititskonzentration von
U-234 oder U-238. Deshalb ist bei der Durch-
fithrung des radiochemischen Trennungsganges
peinlich darauf zu achten, eine moglichst hohe
radiochemische Ausbeute zu erzielen. Anderen-
falls ist die auf dem Messpraparat vorliegende
Aktivitat der Pu-Isotope so gering, dass die
Empfindlichkeitsgrenze der Detektoren nicht
iiberschritten wird. Ein zweiter Grund fiir die
besonders sorgfiltige Reinigung des Pu ist, dass
einige der natiirlichen Radionuklide aus den
Zerfallsreihen von Uran und Thorium, die auch
auf dem Edelstahlpléattchen abgeschieden wiirden,
ebenfalls Alphastrahlen emittieren. Diese erschei-
nen dann im Alphaspektrum an der gleichen Stelle
wie die Alphastrahlen der Pu-Isotope oder so dicht
daneben, dass sie nur schlecht oder gar nicht zu
unterscheiden sind.

Daher wird die nach der Trennung von U und
Pu erhaltene Losung zuerst einer Reinigung mit
einem Trennharz unterzogen, das in einer Trenn-
saule eingesetzt wird, dhnlich wie in Bild 3 gezeigt.
AnschliefSend wird noch eine weitere Reinigung
des Pu mit einem Ionenaustauscherharz durchge-
fithrt. Aus der nach dieser Reinigung erhaltenen
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Losung wird mit einem elektrolytischen Abschei-
deverfahren das Pu auf einem Edelstahlpléttchen
abgeschieden, das anschlieflend mit einem Alpha-
spektrometer gemessen wird. Die Messdauer liegt
meist bei mehreren Wochen. Pu-(239+240) kann
in Aktivititskonzentrationen von wenigen nBq/m?
bestimmt werden, wahrend Pu-238 meist unter der
Nachweisgrenze liegt. Diese ist weniger von den
Nulleffekten der Detektorsysteme, sondern haupt-
sichlich von den radiochemischen Blindwerten
bestimmt, sodass Pu-238 in Monatsproben meist
nicht nachweisbar ist.

Wo stoflen wir an Grenzen?

Im Wesentlichen wird die Nachweisgrenze der
radiochemischen Verfahren von der Erkennungs-
grenze des Detektorsystems bestimmt. Das ist im
Prinzip die kleinste Aktivitat, die das Messgerét
neben dem immer vorhandenen Untergrund
messen kann. Daher wird bei der Spurenmessung
radioaktiver Stoffe in der Luft versucht, moglichst
viel Luftstaub fiir eine Probe zu sammeln, damit
die Aktivitdt der darin zu messenden Radionuklide
moglichst hoch ist. An dieser Stelle ist anzumerken,
dass die Staubmenge, die gesammelt wird, auch sehr
stark vom Wetter abhangt. Vereinfacht ausgedriickt:
Viel Regen - wenig Staub - kleine Aktivititen! Das
gilt fiir alle Messverfahren, egal fiir welche Art von
Strahlung oder welches Messgerit eingesetzt wird.
Ist vor der eigentlichen radiometrischen
Messung, wie im Fall der Bestimmung von
Alphastrahlen oder Betastrahlen emittierenden

Radionukliden, noch eine aufwendige radioche-
mische Abtrennung und Reinigung erforderlich,
miissen Aktivitatsverluste hingenommen werden.
Diese sind unvermeidbar, weil praktisch kaum eine
chemische Reaktion zu absolut 100 % ablduft. Trotz
sorgfaltigster Arbeiten gehen auch immer geringe
Mengen des Probenmaterials bei Trennungen und
Umfiillungen verloren.

Ein besonderes Problem stellen die immer in
Chemikalien, Gerédten oder in der Laborumgebung
enthaltenen natiirlichen Radionuklide dar. Diese
gelangen teilweise mit in die Messpréparate, wo sie
ebenfalls Alphastrahlen und Betastrahlen emittie-
ren. Dieser Beitrag zur Zahlrate eines Messprapa-
rates wird Blindwert (englisch: blank) genannt und
muss separat bestimmt werden. Dafiir ist regelma-
L3ig eine vollstindige radiochemische Analyse not-
wendig, weil sich der Blindwert im Verlauf der Zeit
verandern kann. Er kann sich ebenfalls verandern,
wenn eine Chemikalie durch eine andere ersetzt
wird oder neue Glasgerite aus einem anderen Glas
zum Einsatz kommen. Der Arbeits- und Zeitauf-
wand fiir eine Blindwertanalyse entspricht prak-
tisch dem Aufwand fiir eine Luftstaubanalyse, weil
sie genauso durchgefiihrt wird: mit den gleichen
Geriten, mit gleichen Mengen an Reagenzien und
Losemitteln, bei identischen Warte- und Verarbei-
tungszeiten — nur eben ohne eine Luftstaubprobe.
Aus einer ausreichend grofien Anzahl (aktueller!)
Blindwerte wird ein mittlerer Blindwert fiir jedes
Radionuklid, also auch fiir die Ausbeutetracer,
ermittelt. Dieser Beitrag muss bei der Berechnung
der Messergebnisse von der gesamten Zihlrate des
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betreffenden Radionuklids abgezogen werden. In
den meisten Fillen ist dieser Beitrag hoher als der
Nulleftekt der Detektorsysteme.

Was der Blindwert fiir die Beurteilung und Aus-
wertung eines Alphaspektrums bedeutet, wird am
Beispiel der Spektren von Uran (Bild 6) und von
Plutonium (Bild 7 und 8) deutlich. Diese Spektren
stammen von einer Luftstaubanalyse aus der Zeit
der Trennungsgangentwicklung, als die radioche-
mischen Trenn- und Reinigungsverfahren noch
nicht optimiert und die Blindwerte, speziell die fiir
die Pu-Isotope, noch nicht genau bekannt waren.

Deutlich sichtbar sind in Bild 6 die grofie Linie
des Ausbeutetracers U-232, dessen Aktivitét
eigentlich im Vergleich zu den Aktivititen der
Isotope U-234 und U-238 etwas zu hoch bemessen
wurde, sowie die Linien von U-234 und U-238.
Die radiochemische Ausbeute lag bei dieser
Analyse bei 92 %. U-235 ist in dieser Darstellung
nur schlecht erkennbar, war aber Dank der Mess-
dauer von mehr als 264 Stunden mit ausreichender
Genauigkeit messbar. Die kleinen Linien rechts
der Tracerlinie stammen von Tochternukliden, die
aus dem Tracernuklid entstehen. Mit steigender
Betriebszeit des Detektors erhoht sich diese Konta-
mination. Diese Erh6hung des Detektornulleffekts
wird durch regelmiflige Nulleffektmessungen
erfasst und sowohl bei der Auswertung eines Luft-
staubspektrums als auch bei der Auswertung eines
Blindwertspektrums berticksichtigt.

Die derzeit erreichbaren Nachweisgrenzen fiir
die Uran-Isotope in einer Luftstaub-Monatsprobe
sind, wie bereits erwdahnt, mafigeblich vom radio-

chemischen Blindwert bestimmt und liegen bei
etwa 0,5 nBq/m®.

Im Vergleich zum Uranspektrum stellt sich das
Plutoniumspektrum derselben Luftstaubprobe
anders dar. Bild 7 zeigt die schén ausgeprégte Linie
des Ausbeutetracers Pu-242, die einer radioche-
mischen Ausbeute von ca. 68 % entspricht. Der
Trennungsgang ist grundsitzlich leistungsfihig und
erlaubt die Herstellung von Pu-Messpréparaten
mit recht guter Ausbeute. Die Ausbeuten fiir Pu
konnen von Probe zu Probe stark variieren und
sollten sich durch stindige Optimierung des Tren-
nungsganges bei zukiinftigen Analysen insgesamt
noch verbessern lassen. Allerdings ist in diesem
Spektrum noch eine deutliche Verunreinigung mit
nicht vollstindig abgetrennten natiirlichen Uran-
und Thorium-Isotopen zu sehen. Daher eignet sich
dieses Spektrum gut zur Diskussion der Blindwert-
problematik. Bild 8 zeigt dafiir dasselbe Spektrum
in einer Darstellung, in der die Blindwertbeitrige
und die Einfliisse der noch vorhandenen Reste
natiirlicher Radionuklide deutlicher hervortreten.

Unter dem linken Bereich der Linie des Pu-242
liegt die Linie des U-234, die die Auswertung der
Linie des Pu-242 erschwert. Zur Abschitzung, wie
grof3 ein hier vorliegender Anteil von U-234 in der
Linie des Ausbeutetracers ist, kann man versuchen
die Linie des U-238 auszuwerten. Kennt man die
vorliegende Aktivitdt von U-238, muss die Aktivi-
tat von U-234 gleich grof3 sein — wenn es sich um
Natur-Uran handelt. Das kann jedoch nicht immer
als uneingeschrénkt giiltige Annahme vorausge-
setzt werden. Aufierdem wird die Bestimmung der
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Aktivitdt von U-238 und U-234 erschwert, wenn
auch Thorium-232 (Th-232) und Th-230 auf dem
Messpraparat vorliegen, deren Linien dicht bei den
Uranlinien liegen.

Wihrend diese Einfliisse auf die Bestimmung
der radiochemischen Ausbeute meistens von
untergeordneter Bedeutung sind, weil die Linie des
Pu-242 so deutlich im Spektrum hervortritt, ist die
Situation bei den zu bestimmenden Pu-Isotopen
kritisch (Bild 8).

Im rechten Teil des Spektrums sind einige Linien
erkennbar, die sowohl den Pu-Isotopen, die zu
bestimmen sind, zugeordnet werden konnen, als
auch natiirlichen Radionukliden. Im vorliegenden
Beispiel lasst sich die Linie, die vom Auswertepro-
gramm mit ,,Pu-(239 / 240)“ markiert wird, zwar
gut erkennen. Aber eine zuverlassige Aktivitatsbe-
stimmung ist nur schwer moglich. Die Energien
der genannten Pu-Isotope liegen so dicht neben-
einander, dass sie mit alphaspektrometrischen
Messungen nicht voneinander getrennt werden
kénnen. Diese Trennung erlauben derzeit nur Ver-
fahren der Massenspektrometrie [3]. Daher wird
in Messreihen meistens die Summe der Aktivititen
dieser beiden Radionuklide angegeben, die durch
die Schreibweisen Pu-(239+249), 24Py oder
239+240py verdeutlicht wird. Die Linie des Pu-238 ist
sogar ganz unter den storenden Linien verborgen,
sodass das Auswerteprogramm neben Pu-238 auch
Th-228 und Am-241 als im Messpréparat vorlie-
gende Radionuklide vorschlagt.

Die Vorschlédge, die das Auswerteprogramm
liefert, miissen immer kritisch hinterfragt und mit
den Ergebnissen der separat gemessenen radio-

chemischen Blindwerte korrigiert werden. In der
Praxis bedeutet das, dass die bei den Analysen
erreichbare Nachweisgrenze weniger von den
Nulleffekten der Alphaspektrometer, als vielmehr
von den radiochemischen Blindwerten bestimmt
wird. Derzeit liegen die Nachweisgrenzen fiir die
Pu-Isotope bei ca. 1 nBq/m?®. Wir erwarten, dass
sich durch Verbesserungen im Trennungsgang und
einer Verringerung der radiochemischen Blind-
werte diese Grenze in Zukunft zu einer deutlich
hoéheren Messempfindlichkeit hin verschiebt. =
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Radiochemischer Trennungsgang zur Bestimmung von Alpha- und
Betastrahlen emittierenden Radionukliden in Luftstaub

Blockschema
(Stand: Februar 2014)

Gemahlene Luftstaubasche
eines Monats
Zugabe von #°Sr, *?U und **?Pu
Zugabe von Sr-Trager

|

Extraktion

Auslaugung mit Kénigswasser
(Gemisch aus konzentrierter Salzsdure und
konzentrierter Salpetersdure im Verhéltnis 3:1)

|

Filtration -
(Trennung der Analysel6sung vom festen FeSter RUCKS.tand
Riickstand) (mineralischer Anteil, Abfall)

|

Analyseldsung
(darin: Sr, U, Pu und stérende Radionuklide)

|

1. Eisenhydroxid-Fallung - "
(Abtrennung von U und Pu von Sr und — Abfiltrierte LOSUI“Ig
Iéslichen Radionuklide, Sr geht z. T. mitl) (darin: Sr und weitere I6sliche Radionuklide)

W

Bismutsulfid-Fallung
(Vorabtrennung von Po-, Bi- und Pb-
Isotopen der natiirlichen Zerfallsreihen)

W

2. Eisenhydroxid-Fallung

(Abtrennung des Sr von U und Pu) (darin: U, Pu, und weitere Transurane)

| W

(Auflésung in Salpeterséaure,
Zugabe von AI(NO;); und Eisensulfamat)

! W

G) o . o
Sr Resin®-Trennsiule UTEVA Resin®-Trennsiule
(Abtrennung / Reinigung des Sr) (Trennung von U und Pu)

| | |

Fester Ruckstand

(darin: Sr und weitere I6sliche Radionuklide)
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Wartezeit von 14 Tagen
(Einstellung des radioaktiven Gleichge-
wichtes von Sr-90 mit seiner Tochter Y-90)

Sr Resin®-Trennsiule
(Trennung von Sr-89 und Sr-90 vom Y-90)

|

|

Strontium-

carbonat
(Herstellung des Sr-
Messpréparates)

Yttrium-

oxalat
(Herstellung des Y-
Messpréparates)

\ 4

TRU Resin®-

Trennsaule
(Reinigung von Pu)

|

|

Dowex®-

Trennsaule
(Reinigung von U)

Dowex®-

Trennsaule
(Reinigung von Pu)

Betastrahlen-Messung

(Sr- und Y-Messpréparat in separaten
Z&hlern eines 10-Kanal Proportionalzéhlers;
gleichzeitige Aktivitdtsbestimmung von
Sr-89, Sr-90 und Y-90)

|

Ausbeute-

bestimmung
(Messung der
Aktivitdt von Sr-85;
Gamma-
spektrometer)

|

|

Reinheits-
priifung

(Messung méglicher
langlebiger
Verunreinigungen;
Proportionalzéhler)

Reinheits-
prufung

(Messung méglicher
langlebiger
Verunreinigungen,
mit Betastrahlung;
Proportionalzéhler)

|

|

Ausbeute-

bestimmung
(1. Veraschung des
Messpréparates,
2. Wégung von
Yttriumoxid;
Stéchiometrie)

|

A\ 4 A\ 4
Elektro- Elektro-
deposition deposition
(elektrolytische (elektrolytische
Herstellung des U- Herstellung des Pu-
Messpréparates) Messpréparates)

Alpha- Alpha-

spektrometrie
(Messung der
Aktivitat von U-234,
U-235, U-238 sowie
des U-232 zur
Bestimmung der
Ausbeute)

spektrometrie
(Messung der
Aktivitdt von Pu-238
und Pu-(239+240)
sowie des Pu-242
zur Bestimmung der
Ausbeute)

|

|

» Protokollierung der radiochemischen und radiometrischen Arbeiten

» Dokumentation und Auswertung der Messdaten

» Berechnung der Messergebnisse unter Berlcksichtigung der
radiochemischen Ausbeuten und des radioaktiven Zerfalls

» Bestimmung der Messunsicherheiten

» Bestimmung der Nachweisgrenzen

» Ergebnisdarstellung in Tabellen, Diagrammen oder Zeitreihen
» Berichterstattung an Leitstelle, Bundesumweltministerium,
Europaische Kommission und europaische Spurenmessstellen
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