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Verfahren zur Bestimmung der
spezifischen Gesamt-Alpha-Aktivitat
in Klarschlamm, Flugaschen, Filter-schlammen
und staubformigen ENORM-Stoffen

1 Anwendbarkeit

Dieses Verfahren ist fir die Bestimmung der spezifischen Gesamt-Alpha-Aktivitat
von natdrlichen und kinstlichen Radionukliden in Klarschldmmen und generell in
Materialien von staubférmiger Konsistenz im Rahmen der Immissionsiberwa-
chung geeignet. Zu diesen Materialien gehdren Rickstéande bzw. Reststoffe aus
technischen Prozessen, insbesondere Flugaschen und Staube aus Verbrennungs-
oder Verhuttungsprozessen, Filterrlickspullschléamme aus der Trinkwassergewin-
nung, Absetzschlamme und Zentrifugenschlamme aus der Aufbereitung von Pro-
zesswassern usw.. Einige dieser Materialien zeigen - verfahrensbedingt - Anrei-
cherungen natirlicher Radionuklide und werden radiologisch unter dem Begriff
ENORM-Stoffe zusammengefasst. Unter dem Begriff ENORM-Stoffe werden Stoffe
verstanden, die nur natlrlich radioaktive Stoffe, jedoch mit erhdhter spezifischer
Aktivitat, enthalten (engl. Enhanced Naturally Occurring Radioactive Material).

Mit diesem Verfahren werden spezifische Aktivititen (ber 70 mBqg-kg™* erfasst.
Das Ergebnis liegt friihestens nach zwei bis drei Tagen vor.

2 Probeentnahme

Die allgemeinen Anforderungen an eine reprasentative Probeentnahme und Pro-
beentnahmesysteme gemal der Norm DIN 38414 Teil 1 (1) sind einzuhalten. In
diesem Zusammenhang wird zugleich auf das Verfahren H-y-SPEKT-KLAER-01
und auf H-VORBEMERK-RESAB-01 verwiesen.

Die Festlegung der Probeentnahmestandorte erfolgt nach der Zielstellung der Un-
tersuchungen. Wiederkehrende Uberwachungsmessungen, z. B. im Rahmen der
Immissionstiiberwachung kerntechnischer Anlagen. Die Probeenthahmen erfolgen
an den dafur vorgesehenen festen Probeentnahmestellen in den Klaranlagen.

Zur Bestimmung der spezifischen Gesamt-Alpha-Aktivitat geniigt eine Proben-
menge von einigen Gramm Trockenmasse. Zur Sicherstellung ausreichender Re-
prasentativitat der Probe sollten jedoch mindestens Probenmengen von einigen
100 g bis zu einigen kg enthommen werden.
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3 Analyse

3.1 Prinzip des Verfahrens

Das zu untersuchende Material wird getrocknet und zu einer staubférmigen Kon-
sistenz vermahlen. Aliquote des zuvor grindlich homogenisierten Probenmate-
rials werden in Aceton (oder Ethanol) suspendiert, auf eine groBflachige Mess-
schale gegeben und vollstandig eingetrocknet. Die mit dem Material aufgebrachte
Gesamt-Alpha-Aktivitat wird in einem Alphamessplatz mit einem GroBflachen-
zahlrohr gemessen.

3.2 Probenvorbereitung

Das Probenmaterial, z. B. Klarschlamm, Flugasche, Filterschlamm, wird portions-
weise in groBen Porzellanschalen im Umluft-Trockenschrank bei 105 °C bis zur
Gewichtskonstanz getrocknet. Die Menge des dabei aufzuarbeitenden Rohmate-
rials richtet sich nach dem jeweiligen Wassergehalt; nach dem Trocknen sollte
mindestens eine Trockenmasse (TM) von etwa 50 g verbleiben.

Der Trockenrlickstand wird nacheinander in Portionen in einer Scheibenmuhle
und in einer Scheibenschwingmihle gemahlen, bis ein mehlstaubartiges Produkt
vorliegt. Die einzelnen Portionen werden vereinigt und durch grindliches Schit-
teln homogenisiert.

50 mg bis 200 mg des homogenisierten Probenmaterials werden in 50 ml Aceton
aufgeschlammt. Zur Erreichung einer méglichst homogenen und feinen Suspen-
sion wird die Mischung etwa 10 Minuten im Ultraschallbad behandelt. Vor der
Aufbringung auf die Messschale wird der Acetonsuspension bzw. -l6sung zur
Fixierung eine Spur eines acetonldslichen Allesklebers hinzugesetzt. Die Trock-
nung des Praparates erfolgt bei Zimmertemperatur innerhalb weniger Minuten.

Um eine homogene Schicht des Riickstands in der Messschale zu erhalten, ist auf
eine vollig horizontale bzw. plane Unterlage zu achten. Wenn die Flussigkeit voll-
standig verdunstet ist, bestimmt man die Masse durch Wagung. Zeigt die Auflage
noch Restfeuchte, ist die Messschale gegebenenfalls im Trockenschrank zu trock-
nen und auf Gewichtskonstanz zu Uberprifen. Auch im Hinblick auf eventuell er-
forderliche Absorptionskorrekturen ist in jedem Fall ein Rlickwagen des Prapara-
tes zu empfehlen (Arbeitszeit etwa 2 bis 4 Stunden).

Anmerkung

Getrocknete Klarschlamme und sonstige Staube organischer Herkunft neigen zu
elektrostatischer Aufladung, sind daher auBerordentlich voluminds und haften an
elektrisch nichtleitenden Kunststoffoberflachen, z. B. an den Randern von Poly-
ethylengefaBen. Zur Feindosierung eignen sich Metalll6ffel bzw. Spatel.

Vorbereitung der Messschale

Die Messschale wird durch Auswischen mit einem mit Aceton befeuchteten
Wischpapier entfettet. AnschlieBend wird die Messschale mit einem wasserfesten
Filzschreiber gekennzeichnet und ausgewogen. Die Nulleffektzahlrate wird in der
gleichen Zahlapparatur bestimmt, in der spater das Praparat gemessen wird. Die
Bestimmung der individuellen Nulleffektzahlrate der leeren Messschale st
wichtig, weil oftmals selbst bei Schalen der gleichen Charge sehr starke Abwei-
chungen voneinander auftreten.
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3.3 Radiochemische Trennung

Bei diesem Verfahren ist eine radiochemische Trennung nicht erforderlich.

4 Messung der Aktivitat

4.1 Allgemeines

Zur Messung werden GroBflachenzahlrohre (Durchflussproportionalzéahlrohre mit
oder besser ohne Fenster) mit dem Zahlgas Methan-Argon eingesetzt, die durch
geeignete Wahl der Hochspannung im Alphaplateau betrieben werden. Derartige
Gerate zeichnen sich durch sehr niedrige Nulleffektzahlraten aus. In der Praxis
kdnnen Zdhlraten von etwa 0,004 s bis 0,01 s™ erreicht werden.

Anmerkung
Vor Beginn jeder Messung muss zur vollstandigen Verdrangung der Luft aus dem
Zahlrohr mindestens 30 Minuten mit dem Zahlgas gesplult werden.

4.2 Kalibrierung

Zur Kalibrierung wird auf das Verfahren H-a-GESAMT-TWASS-01 verwiesen.

4.3 Messung der Probe

Zur Messung der Probe und des Nulleffekts ist eine Messdauer von mindestens
60000 Sekunden erforderlich. Es ist zweckmaBig anstelle einer Messung z. B. 10
aufeinander folgende Messungen zu je 6000 s durchzufihren, um eventuelle Ver-
anderungen der Zahlrate wahrend der Messung erkennen und AusreiBer eliminie-
ren zu kénnen. Dies kann z. B. anhand eines Grubbs-Tests gemaB der Norm
DIN 38402 Teil 42 (2) erfolgen.

5 Berechnung der Analysenergebnisse

5.1 Gleichungen zur Berechnung

Die spezifische Gesamt-Alpha-Aktivitat a wird nach Gleichung (1) berechnet.

o - f- Ry
mrm

a=

(1)

mit Rn = Ry = Ro
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Die relative Standardmessunsicherheit der spezifischen Gesamt-Alpha-Aktivitat
s(a)-a* wird nach Gleichung (2) berechnet.

Ro + R 2 2
s(@ _ | to tm +(5(¢’f)J +[S(mTM)J (2)
a (Rb - RO )2 i mrm
In Gleichung (1) und (2) bedeuten:
a spezifische Gesamt-Alpha-Aktivitat in Bq-kg™;
Rn Nettozahlrate in s’%;
Ry Bruttozdhlrate in s™!;
Ro Nulleffektzahlrate in s*;
tm Messdauer der Probe in s;
to Messdauer der Nulleffektmessung in s;
f Selbstabsorptionskoeffizient f = 1,
fir Massenbelegungen kleiner als 2 mg-cm™;
or Kalibrierfaktor in Bg-s;

Mmim aufgebrachte Probenmasse in kg TM;
s(¢pf) Standardmessunsicherheit des Kalibrierfaktors in Bg:s;
s(myv) Standardmessunsicherheit der Probenmasse in kg TM.

5.2 Rechenbeispiel

Nachfolgend wird ein Rechenbeispiel flir die Bestimmung der spezifischen
Gesamt-Alpha-Aktivitat und fir die Berechnung der relativen Standardmessun-
sicherheit aufgefihrt.

Bei der Durchflihrung der Messung ergeben sich folgende Daten:

Ry =1,80.107s™;
Ro =1,01.102s;
tm = 60000 s;

to = 60000 s;

f =1,0;

Q¢ = 2,503 Bqgs;
s(gpf) =0,0325 Bgs;
Mtm =1,0-10" kg;

s(mmw) = 2,0-10° kg.
Die spezifische Gesamt-Alpha-Aktivitat a betragt nach Gleichung (1):

5 _2503-10- (1,80 1072 — 1,01.1072)

010 Bq-kg! =198 Bq-kg~!
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Mit den obigen Werten betragt nach Gleichung (2) die relative Standardmess-
unsicherheit der spezifischen Gesamt-Alpha-Aktivitat:

1,01-1072 +1,80~10‘2 R 612
s(a) _ |__ 60000 60000 +[0,0325j +(&J - 8,98-1072

-4
a ,80-1072 ~1,01.1072f \ 2303 1,010

Damit betragt die spezifische Gesamt-Alpha-Aktivitat:

a = (198 + 18) Bg-kg™*

5.3 Unsicherheiten der Analysenergebnisse

Die kombinierte Messunsicherheit der spezifischen Gesamt-Alpha-Aktivitat wird
sowohl von der Messunsicherheit, die durch die Zahlstatistik bedingt ist, als auch
von den Unsicherheiten bei der Kalibrierung und der Ermittlung des Probenvolu-
mens bestimmt. In der Praxis muss dariber hinaus mit systematischen Unsicher-
heitsbeitragen z. B. in Folge der Aliquotierung sowie durch eventuelle Verluste bei
der Aufbereitung gerechnet werden. Berlicksichtigt man darlber hinaus noch In-
homogenitaten bei der Probeentnahme, ist daher mindestens eine Unsicherheit
von ca. 20 % bis 30 % anzusetzen.

6 Nachweisgrenzen des Verfahrens

6.1 Gleichungen zur Berechnung

Die Nachweisgrenze wird gemaB Kapitel IV.5 dieser Messanleitungen fir hinrei-
chend groBe Impulszahlen des Nulleffektes nach Gleichung (3) berechnet:

ki g +kyq_
gzw.ﬂ%.JRo.(gi} (3)

mm to tm

Neben den bereits definierten Symbolen bedeuten:

g Nachweisgrenze der spezifischen Gesamt-Alpha-Aktivitat in Bq-kg™;
ki-a, k1-g Quantile der Standardnormalverteilung zur Berlcksichtigung der Fehler
1. und 2. Art.

6.2 Rechenbeispiel

Der Wert der Nachweisgrenze der spezifischen Gesamt-Alpha-Aktivitat betragt
far das obige Beispiel mit den Quantilwerten k1. = 3 und ki3 = 1,645:

1 1

_ (3+1,645) N
a 60000 60000

1,0-107%

.1,0-2,503 -\/1,01 : 10-2( J Bq-kg™! =67 Bq-kg?
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Verzeichnis der erforderlichen Gerate und
Chemikalien

7.1 Chemikalien

Nach Mdéglichkeit sind analysenreine Chemikalien zu verwenden

Salpetersdure, HNO3 (14 molI™);

Ammoniak-Lésung NH3-H>0 (2 mol-I™);

pH-Messstdbchen;

Haushalts-Spulmittel;

Alleskleber (z. B. UHU®);

Aceton;

Calciumsulfat, Ca,S04-H,0;

Uranylacetat, UO,(CH3COO0),-2H,0 mit bekannter Isotopenzusammensetzung;
Siliconpaste (fur Schliffe);

Methan-Argon Gasgemisch 90:10 (P10) mit niedriger Nulleffektzahlrate be-
zuglich Alphastrahlern.

7.2 Gerate

Ubliche Grundausstattung eines radiochemischen Labors zur Bestimmung der
Umweltradioaktivitat, insbesondere Heizplatten mit Magnetrihrer, Sandbad
und Trockenschrank;

Labormihlen (z. B. Scheibenmihle und Scheibenschwingmiuhle);
Ultraschallbad;

Zahlschalen aus WeiBblech (z. B. Durchmesser 20 cm) mit sehr niedriger
Nulleffektzahlrate bezliglich Alphastrahlern;

Messplatz flir die Bestimmung der Gesamt-Alpha-Aktivitat groBflachiger Pra-
parate mit einem GroBflachenzahlrohr (Durchflussproportionalzahlrohr, vor-
zugsweise ohne Fenster) und einem Rechner zur Auswertung.
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