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8 Verfahren zur Bestimmung der
Gesamt-Alpha-Aktivitit in Lebensmitteln

1 Anwendbarkeit

Die Methode ist anwendbar fiir alle Arten Aschen biologischen Materials, wie Gesamt-
nahrung, Einzellebensmittel pflanzlicher und tierischer Herkunft sowie fiir Boden.

Gesamt-a-Messungen sollten lediglich als eine Entscheidungshilfe dafiir verwendet wer-
den, ob eine nuklidspezifische Bestimmung von a-Strahlern erforderlich ist.

2 Probeentnahme

Bei der Probeentnahme ist nach der Anleitung E-y-SPEKT-LEBM-01 vorzugehen.

3 Analytik

3.1  Prinzip der Methode

Die Methode beruht auf der Veraschung biologischen Materials und der Messung der
Gesamt-o-Aktivitit der Asche im MethandurchfluBzahler.

Da in Abhédngigkeit von der Veraschungsmethode mit einem Verlust an fliichtigen
Radionukliden gerechnet werden kann, ist eine Direktmessung der unveraschten Proben
im entwisserten und pulverisierten Zustand ebenfalls moglich.

Die Gesamt-a-Aktivitdtsmessung ist nuklid-unspezifisch und wird im wesentlichen von
den vorhandenen natiirlichen a-Radionukliden beeinflufit. Generell steigt die a-Aktivi-
tdt der Asche von unterschiedlichen Proben in der Reihenfolge: tierische Produkte <
gereinigtes Gemiise < Getreide < ungereinigtes Gemiise < Gras, Laub < Boden.

Esist deshalb zu fordern, daB die a-Aktivitdtsmessungen an der gleichen Probenart unter
gleichen Eich- und MeBbedingungen und bei gleicher Probenzubereitung durchzufiihren
sind. Zeigen die erhaltenen MeBwerte die Moglichkeit einer Kontamination an, dann sind
die Untersuchungen auf die Bestimmung von Einzelradionukliden zu erweitern.

Gemessen wird die a-Zédhlrate der Proben in «unendlich» dicker Schicht. Um das
Verfahren zu kalibrieren, wird der pulverisierten Probe eine bekannte Menge Natururan,
ebenfalls in Pulverform, zugemischt. Mit Hilfe der so erhaltenen Zahlratenerh6hung
kann die Aktivitidt der Probe berechnet werden. Fliissigen Lebensmitteln wird, analog
den pulverformigen Proben, eine Uranlosung bekannter Aktivitdt zugesetzt. Danach
werden sie eingedampft und gemessen.

3.2  Probenvorbereitung

Grundsétzlich werden nur die eBbaren Teile der Lebensmittelproben gemessen. Es ist
die Anleitung E-y-SPEKT-LEBM-01 zu beachten. Bei der Low-Level-Routineiiber-
wachung ist eine Anreicherung der Mineralstoffbestandteile der Proben durch Ver-
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aschung immer zu empfehlen, da sonst die Nachweisgrenze zu hoch ist. Die Veraschung
erfolgt nach der Anleitung E-y-SPEK T-LEBM-01. Bei erhohter Kontamination kdnnen
(gefrier-)getrocknete und gemahlene Lebensmittelproben direkt gemessen werden.

3.2.1 Herstellung der MeBproben

Die Reichweite von a-Strahlen in festen Stoffen ist sehr gering, und die sdttigungsdicke
Schicht wird bereits mit 3 bis Smg:cm™? erreicht. Da mit pulverférmigen Proben die
Herstellung gleichmiBig diinner Priiparate in der Praxis Schwierigkeiten bereitet, wird
im Prinzip mit «unendlicher» Schichtdicke gearbeitet, und man miBit nur die spezifische
Oberflachenaktivitit der Ascheschicht. Fiir die MeBproben ist daher ein Flichengewicht
von etwa 40 mg - cm ™~ ? einzusetzen. Die Asche-Einwaage m, betrdgt somit:

m, =0,04-F g (1)

F = Innenfliche des MeBschilchens in cm?

Die eingewogene Asche wird im MeBschilchen gleichmiBig verteilt und mit einem 45°
abgewinkelten Spatel niedergedriickt. Da die Aschen meist hygroskopisch sind, soll das
MeBpriparat bis zur Messung im Exsikkator aufbewahrt werden.

3.2.2 Herstellung der Nullproben

Als Nullpriparat dient pulverformiges, gefilltes CaCOj, p.a., das in gleicher Art in die
MeBschilchen gebracht wird wie die Aschen (siehe Abschnitt 3.2.1).

Unm festzustellen, welche minimale Nulleffektzihlrate mit einer gegebenen MeBanord-
nung zu erreichen ist, legt man eine sorgfiltig dekontaminierte Polyethylenscheibe bzw.
eine dickere -Folie in die MeBschale und miBt einige Tage. Diese Messung sollte auch zur
Uberpriifung der MeBanordnung auf eine moglicherweise vorhandene Kontamination
haufiger vorgenommen werden.

3.3 Radiochemische Trennung

Eine radiochemische Trennung wird nicht durchgefiihrt.

4 Messung der Aktivitit

4.1 MeBanordnung

Die MeBproben in den Schilchen werden in fensterlosen Proportionalzéhlern (Methan-
durchfluB-Zahler) gemessen. Fiir die Bestimmungen von niedrigen Aktivititen sollte das
Zahlrohr in einer Bleiabschirmung mit geringer Eigenaktivitdt und mit einer Antikoinzi-
denz-MeBeinrichtung betrieben werden. Die MeBzeiten bewegen sich im Bereich von 10*
bis 2-10°s (etwa 3 Stunden bis 2 Tage). Die MeBkammer muf3 vor der eigentlichen
Messung mindestens 10> s (etwa 20 Minuten) mit dem Zihlgas (z. B. Methan) vorgespiilt
werden. Die Herstellung und Ausmessung von zwei MeBpriparaten, die aus der gleichen
Probe angefertigt wurden, sollte die Regel sein.
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4.2  Kalibrierung

Als Kalibriernuklid ist aus Absorptionsgriinden méglichst das gleiche wie das voraus-
sichtlich vorkommende Radionuklid zu verwenden, d. h. natururanhaltige Proben soll-
ten mit Uran kalibriert werden. Erwartet man Kontaminationen mit ganz bestimmten
a-Radionukliden, so sind mit diesen auch die Kalibrierprdparate herzustellen.

Fir die Kalibrierung ist gepulvertes Tri-Uranoctoxid (U,Og) vorziiglich geeignet. Es 1465t
sich gut mit der ebenfalls pulverformigen Asche homogenisieren, und die Kalibrierung
wird bei Verwendung von Natururan mit zwei gleichaktiven Nukliden (U-234: 4,7 MeV
und U-238: 4,1 MeV) durchgefiihrt. Auerdem ist die spezifische Aktivitit nicht zu hoch,
so daf} die Einwaage mit einer Analysenwaage vorgenommen werden kann.

Die praktische Durchfithrung der Kalibrierung beginnt mit der Herstellung der Aus-
gangsmischung aus CaCO, und Uranoxid (Tabelle 1, Flasche-Bez.: Fl.1). Zu diesem
Zweck werden 9,88 g Calciumcarbonat und 0,118 g Tri-Uranoctoxid (U;Og, entspr.
0,100 g Uran) in einer Weithals-(Pulver-)Flasche aus Polyethylen mit einer Sinterkorund-
Mabhlkugel ca. 20 Minuten in der Schiittelmaschine homogenisiert. Nach Absetzen des
Staubs in der Flasche wird die Mahlkugel mit einer Pinzette entnommen. Die so erhaltene
Mischung enthilt 10 mg je g Mischung und stellt die eigentliche Additionssubstanz fiir die
zu kalibrierenden Aschen dar.

Fiir die Kalibrierung der Asche selbst nimmt man eine zweite Pulverflasche mit 9,00 g
Asche, schiittelt sie 10 bis 20 Minuten um die Asche zu zerkleinern und zu homogenisie-
ren. Danach fiigt man 1,00 g Ausgangsmischung aus der Flasche F1. 1 (Tabelle 1) hinzu.
Nach dem zweiten Schiitteln ist die zweite Mischung (FI1. 2) fertig und kann zur Her-
stellung weiterer Verdiinnungsstufen dienen. Erfahrungsgemil sind insgesamt nur drei
Asche-Uran-Mischungen herzustellen, um den Aktivitdtsbereich von Lebensmittelaschen
zu kalibrieren. Mit den 9g der verbleibenden Ausgangsmischung (CaCO; + 19 U)
konnen weitere acht pulverformige Proben kalibriert werden. Die unterschiedlichen
Absorptionseigenschaften von CaCO, und einer Asche konnen bei dieser Verdiinnung
vernachlédssigt werden.

Wegen der sich sehr unterschiedlich auswirkenden Matrixeffekte (Absorption) auf die
Zihlausbeute sollte jede Ascheart durch die beschriebene Additionsmethode kalibriert
werden. Aullerdem ist es erforderlich, die bereits kalibrierte Asche nach zweiwochiger
Lagerung bei einer erncuten Messung nochmals zu kalibrieren, da die Gesamt-o-Aktivi-
tiat der Asche wihrend dieser Zeit zunimmt. Daher ist auch die Gesamt-a-Aktivitdtsbest-
immung einer Asche innerhalb von zwei Wochen nach ihrer Gewinnung durchzufiihren.
Die Alphaaktivitiaten des Natururans sollten aus der Aktivitidt des Mutternuklids U-238
und, falls ungestort, aus der gleichen Aktivitidt des Tochternuklids U-234 bestehen.
Daritiber hinaus ist noch die Aktivitdt von U-235 einzubezichen, die 4,6 9, der Aktivitit
des U-238 betrigt. Generell gilt:

Ay = Ayaag T Ayasza T Ayass Bg (2)
Da bei Natururan
Ayazg = Ayazg und AU-zﬂz.‘s = 4,69 Ay.p3s ISt
wird die Gleichung 2 zu:

Ay = 2Ay535 10,046 Ay_p35 = 2,046 Ay,35 Bq 3)
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Leider gilt diese Gleichung nur in den seltensten Fillen flir die heutzutage kduflichen
Uran-Praparate, da sie an U-235 abgereichert und die U-238/U-234-Verhiltnisse gestort
sind. Fiir die Kalibrierung ist es deshalb erforderlich, die wahren Isotopenverhiltnisse im
Uranoxid zu kennen. Dies kann durch ein Zertifikat der Beschaffungsstelle oder durch
eigene a-spektrometrische Messung in Erfahrung gebracht werden [Elektrolytische Ab-
scheidung von 0,1 mg Uran auf Edelstahlplidttchen wie bei Plutonium, siehe Verfahren
E-a-SPEKT-LEBM-01, Abschnitt 3.3.6 — 2) bis 12)].

5 Berechnung der Analysenergebnisse

Nachdem die Bruttozidhlraten der Originalasche N/t und von der mit Uran dotierten
Asche N,/t, vorliegen, wird die Nettozdhlrate der Asche durch den Nettozdhlraten-
Zuwachs dividiert und mit der zugesetzten Uranaktivitdt a;; multipliziert. Die gesuchte
Gesamt-a-Aktivitidt der Asche betrdgt dann:

Ny N,
t t
ag, = ———— "ay Bq-kg™! (4)
Ne Nb
te tm

ag, = Spezifische Gesamt-a-Aktivitit der Asche in Bq-kg™*

N, = Bruttoimpulsanzahl der Originalasche-Messung

N, = Bruttoimpulsanzahl der Asche mit zugemischtem Uran

N, = Impulsanzahl des Nulleffektes

t, = MeBzeit der Ascheprobe in s

t, = MeDBzeit der Ascheprobe mit Uran in s

t, = MeBzeit der Nulleffektprobe in s

a, = Die der Asche zugesetzte gesamte a-Aktivitit des Urans in Bq-kg™*

Da die Masse der Originalasche und die der mit Uran dotierten Asche gleich sein miissen
(gleiches Flachengewicht), entfillt die rechnerische Beriicksichtigung der Aschemassen.
Ublicherweise wird die Aktivitit eines Lebensmittels auf 1 kg Feuchtmasse my, bezogen.
Die oben erhaltene Ascheaktivitit 146t sich durch Division durch das Verhéltnis qg
(Feuchtmasse/Aschemasse) auf die Aktivitdt der unveraschten Probe umrechnen. Man
wiirde jedoch hierdurch den Aktivitatsverlust durch die Veraschung unberiicksichtigt
lassen. Man sollte die Gesamt-oa-Aktivitdtsbestimmung daher lediglich zum Vergleich der
Aktivitidten verschiedener Aschen heranziehen.

Die Berechnung des gesamten statistischen Zahlfehlers ist moglich, jedoch nicht relevant,
da dieser — selbst bei einer Messung von 5,4 - 10*s (15 Stunden) — im Bereich niedrigster
Aktivititen kaum die 10 %,-Grenze iibersteigt. Die Einfliisse von Matrix-Effekten der
Aschen auf die Streuung der MeBwerte, sowie die biologische Verschiedenheit der
Lebensmittel bringen viel groBere Schwankungen mit sich, die durch die Additions-
Kalibrierung ausgeglichen werden sollen.

5.1  Rechenbeispiel
Es liegen MeBwerte iiber die Gesamt-a-Aktivitdt einer veraschten Gesamtnahrungs-

probe vor.
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Es wurden folgende Werte ermittelt:

N, = 355 Impulse, Bruttoimpulsanzahl der Originalasche

N, = 569 Impulse, Bruttoimpulsanzahl der Asche mit 0,01 mg zugemischtem Uran,
bezogen auf 1 g Asche

N, = 75Impulse, Impulsanzahl des Nulleffektes

t, = 89 Stunden, MeBzeit der Originalasche

t, = 22 Stunden, MeBzeit der Asche mit zugemischtem Uran

t, = 65 Stunden, MeBzeit fiir den Nulleffekt

a, = 248 Bq -kg™', der Asche zugemischte gesamte Uran-Aktivitit

Nach Gleichung 5 betragt die Originalasche-Aktivitit:

Ny, N, 355 75
t ot 89 65 e m
S T . .
“TN, N, U 569 355 478
ot 22 89
2.83
= 2% 948 Bq-ke!
aGa 21,88 q g

ag, = 32,1 Bq-kg™!

6 Nachweisgrenzen des Verfahrens

Die Nachweisgrenze G, wird nach Gleichung 2.5 des Kapitels IV.5 dieser MeBanleitun-
gen, Abschnitt 2.1.2, berechnet.

6.1  Rechenbeispiel

Bei einem realistischen Kalibrierfaktor (MeBschélchen-¢f = 60 mm) von etwa ¢g, =
60Bq s, k;_,+k; _5=3+1,645 = 4,645, einer MeDzeit t,, = 8,64 10*s (24 Stunden)
und R, = 6,7-10"*s~ ! (aus einer CaCO;-Messung mit 157 Impulsen in 2,34 - 10° s, d. h.
65 Stunden) wird

1 1
+
2,34-10°  8,64-10*

Gg, = 60-4,645 \/6,7 107 *- ( ) = 0,0287 Bq

Gg, = 28,7mBq

7 Verzeichnis der erforderlichen Chemikalien und Gerite

7.1  Chemikalien

— Calciumcarbonat gefillt p.a. (z. B. Fa. Merck, Best.-Nr. 2066)
— Tri-Uranoctoxid (U;0y), nuklearrein (Physikalisch-Technische Bundesanstalt, Bun-
desallee 100, Postfach 3345, 3300 Braunschweig)

Stand: 1.9.1992 MeBanleitungen Umweltradioaktivitat 1. Lfg./1992
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7.2  Gerite

— Analysenwaage mit 1 mg Genauigkeit

— Laborspatel aus Edelstahl

— Exsikkator

— 100 ml Weithals-Flaschen aus Polyethylen mit Schraubverschluf3

— Schiittelmaschine geeignet fiir dic Weithals-Flaschen

— Mahlkugeln aus Sinterkorund, ¢f = 20 mm

— MethandurchfluB3-(Proportional-)Zahlrohr und Zéhlschilchen mit Mindestdurch-
messer 60 mm, Bleiabschirmung von 50 mm und Antikoinzidenz-MeBplatz
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