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Verfahren zur Bestimmung der
mittleren Aktivitatskonzentrationen
von aerosolpartikelgetragenem
Strontium-89 und Strontium-90
in der Fortluft kerntechnischer Anlagen

1 Anwendbarkeit

Das im folgenden beschriebene Verfahren fur die Bestimmung der Aktivitatskon-
zentration der Strontiumisotope Sr-90 und auch Sr-89 in der Fortluft Iasst sich so-
wohl auf die Emissions- als auch auf die Immissionsiberwachung anwenden. Das
hier beschriebene Verfahren kann mit entsprechenden Modifikationen auch auf an-
dere Medien Ubertragen werden.

2 Probeentnahme

Aus der Fortluft der kerntechnischen Anlage wird mittels eines Probeenthnahmesys-
tems ein reprasentativer Teilluftstrom entnommen. Die aerosolpartikelgetragenen
Radionuklide Sr-90 und Sr-89 werden kontinuierlich auf einem Schwebstofffilter mit
einem Abscheidegrad Uber 0,995 (H12 oder besser nach DIN EN 1822, Teil 1) ab-
geschieden (1). Der Volumenstrom durch den Schwebstofffilter betragt einige
Kubikmeter pro Stunde.

Als Schwebstofffilter kdnnen sowohl Glasfaser- als auch Membranfilter mit einem
Porendurchmesser von 4 uym bis 8 ym eingesetzt werden (2). Die meisten Vorteile
bietet ein gewebeunterstitzter Teflonfilter mit einer PorengréBe von 5 um (3).

Ausflhrliche Hinweise zur Probeentnahme, insbesondere Angaben zur Halterung
des Schwebstofffilters und zum Aufbau des Probeentnahmesystems, werden in
dem Verfahren J-y-SPEKT-ALUFT-03 dieser Messanleitungen und in der Literatur
(4) gegeben.

Bei Messungen gemaB den Anforderungen der KTA-Regel 1503.1 werden die
Schwebstofffilter wéchentlich gewechselt und flr die Messung der Aktivitatskonzen-
tration zu Quartalsproben zusammengefasst (5).

3 Analyse

3.1 Prinzip des Verfahrens

Zur Trennung des radioaktiven Strontiums wird die Probe mit inaktivem Strontium-
trager versetzt. Nach dem Auslaugen bzw. Auflésen der Filter werden die Erdalkali-
sulfate ausgefallt; Eisen, Magnesium und Aluminium bleiben in der Lésung.
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Die ausgefallten Sulfate werden in Carbonate umgewandelt und wieder gel6st.
Mittels einer Bariumchromat-Fallung werden Barium, Radium und Blei als Chromate
abgetrennt. Eine Abtrennung des Calciums kann im Allgemeinen entfallen, da
geringe Mengen - bis zu 40 mg - im letzten Fallungsschritt durch Zugabe von
EDTA komplexiert werden. Durch Scavenger-Féllung mit Fe** werden alle Radio-
nuklide, fir die kein Trager in der Losung vorliegt, abgetrennt.

Nach Fallung des Strontiums als Strontiumsulfat in Gegenwart von EDTA wird das
erste Messpraparat im Low-level-Proportionalzahler 1000 Minuten gemessen. Diese
Messung dient der Bestimmung der Summenaktivitdt von Sr-89 und Sr-90. Die
chemische Ausbeute wird vor der Messung gravimetrisch bestimmt (siehe Abbil-
dung 1).

Nach zwei bis drei Wochen, in denen Y-90, das Tochternuklid von Sr-90, bis auf
mehr als 97 % nachgebildet wurde, wird das Yttrium als Oxalat abgetrennt, ein
zweites Messpraparat hergestellt und ebenfalls 1000 Minuten gemessen (siehe
Abbildung 2). Aus beiden Messungen kann die Aktivitat von Sr-89 und Sr-90 be-
rechnet werden. Die chemische Ausbeute wird gravimetrisch mit Yttriumoxalat oder
nach zweisttiindiger Veraschung bei 900 °C als Yttriumoxid (Y,03) bestimmt.

3.2 Probenvorbereitung

3.2.1 Teflonmembranfilter werden in Transparentpapier (kein Papier verwenden,
das als Fullstoff Bariumsulfat enthalt) eingeschlagen und zusammengefaltet. Die
Veraschung erfolgt in einem Quarzbecherglas oder Porzellanbecher, der mit einer
perforierten Aluminiumfolie abgedeckt ist. Je nach Filtermenge dauert die Ver-
aschung bei 600 °C vier bis sechs Stunden. Die Asche wird in 150 ml Salzsaure
(7 mol-I'!) geldst, nachdem 10 ml Strontiumtrégerlésung (200 mg Sr**) zugegeben
wurden.

3.2.2 Glasfaserfilter werden in einem 600 ml-Becherglas mit 10 ml Strontium-
tragerldsung (200 mg Sr**) und 300 ml Salzsdure (7 mol-I'") versetzt. Das Becher-
glas wird mit einem Uhrglas abgedeckt und unter starkem Rihren bis zum Sieden
erhitzt. Nach einer Stunde wird die Filtermatrix Gber eine Hahnsche Nutsche Uber
ein WeiBbandfilter abgesaugt. Der Filterkuchen wird zweimal mit jeweils 20 ml
Salzséure (7 mol-I't) gewaschen und anschlieBend verworfen.

3.2.3 Membranfilter werden in einem 600 ml-Becherglas mit 10 ml Strontium-
tragerldsung (200 mg Sr**) versetzt und in 150 ml Kénigswasser unter Rithren in
der Hitze geldst.

3.3 Radiochemische Trennung

3.3.1 Zu der klaren Lésung werden pro 100 ml Lésung 5 g Ammoniumsulfat ge-
geben und unter Rihren geldst. Nach ca. 30 Minuten wird der entstandene Nieder-
schlag abzentrifugiert und mit wenig destilliertemm Wasser wieder in das Becherglas
gespult. Der Niederschlag entsteht bei diesem Schritt in der Regel sehr langsam
(hoher Dekontaminationsfaktor).

3.3.2 Zu dem Rickstand im Becherglas werden 100 ml destilliertes Wasser, drei
Natriumhydroxid-Platzchen und ca. 3 g Natriumcarbonat gegeben. Der pH-Wert der
Losung muss groBer als 7 sein. AnschlieBend wird die Losung in der Siedehitze
mindestens 30 Minuten gerlihrt. Nach dem Abkuhlen wird der entstandene Nieder-
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schlag abzentrifugiert, dreimal mit destilliertem Wasser gewaschen und in
méglichst wenig Salzsdure (7 mol-I'!) geldst.

3.3.3 Die Ldsung des Niederschlags wird mit 60 ml destilliertemm Wasser verdinnt.
Nach Zugabe von 1 ml Eisentrégerlésung (20 mg Fe®**) wird unter Rihren durch
tropfenweise Zugabe von Ammoniak (13 mol-I"') das Eisenhydroxid ausgeféllt. Der
Niederschlag wird abzentrifugiert und in ein anderes Zentrifugenglas Gberfihrt.

3.3.4 Der Uberstand wird mit einigen Tropfen Methylrot als Indikator versetzt und
mit Salzsdure (7 mol-I"') auf einen pH-Wert von etwa 4 eingestellt. Danach werden
2 ml Essigsdure (6 mol-I'"), 2 ml Ammoniumacetatlésung (3,25 mol-I'!) sowie 2 ml
Bariumtrégerlésung (40 mg Ba®*) zur Ldésung gegeben. Durch Zugabe von 1 ml
kaltgesattigter Ammoniumchromatlésung wird das Bariumchromat ausgefallt. Der
Niederschlag wird abzentrifugiert und die Uberstehende Lésung in ein anderes Zen-
trifugenglas uberfihrt (pH = 4,5).

3.3.5 Die Lésung wird mit Ammoniak (13 mol-I') auf den pH-Wert 11 eingestellt
(Farbumschlag von orange nach gelb). Durch Zugabe von ca. 2 g Ammoniumcarba-
mat werden die Carbonate ausgefallt. Der Niederschlag wird abzentrifugiert, mit
destilliertem Wasser gewaschen und der Uberstand verworfen (Chromat-Abfall).

3.3.6 Der Niederschlag wird in moglichst wenig Salzsdure (7 mol-I'!) gelést. Nach
Zugabe von 0,5 ml Yttriumtréagerldsung (20 mg Y3*), 10 ml Titriplex-III-Lésung
(0,1 mol-I'") und einigen Tropfen Phenolphthalein wird Ammoniak (13 mol-I'!) bis
zum Farbumschlag nach rot zugegeben. Nach Zugabe von 40 ml Ammoniumsulfat-
l6sung (0,75 mol-I") und Methylrot als Indikator wird mit Schwefelsdure (8 mol-I')
auf einen pH-Wert von etwa 4 eingestellt (Farbumschlag nach rot). Der Zeitpunkt
der Strontiumsulfatfallung wird notiert.

3.3.7 Nach ca. 20 Minuten wird der Strontiumsulfat-Niederschlag Uber ein ausge-
wogenes Blaubandfilter mittels einer Hahnschen Nutsche abgesaugt. Der Nieder-
schlag wird einmal mit destilliertemn Wasser und anschlieBend mit wenig Aceton ge-
waschen und bei 110 °C im Trockenschrank bis zur Gewichtskonstanz getrocknet.
Nach dem Auswagen wird das Messpraparat (Messpraparat 1) im Low-level-Propor-
tionalzahler (siehe Abschnitt 7.2) gemessen.

3.3.8 Nach 10 bis 20 Tagen wird der Strontiumsulfat-Niederschlag mit destilliertem
Wasser vollstandig in ein 600 ml-Becherglas Uberfihrt. Man fligt drei Natrium-
hydroxid-Platzchen, 1 ml Yttriumtragerlésung (40 mg Y**), 100 ml destilliertes
Wasser und ca. 3 g Natriumcarbonat hinzu und erhitzt unter kraftigem Rihren
30 Minuten bis zum Sieden. Nach dem Abkuhlen wird der entstandene Niederschlag
abzentrifugiert und dreimal mit destilliertem Wasser gewaschen.

3.3.9 AnschlieBend wird der Niederschlag in méglichst wenig Salzsdure (7 mol-I™)
aufgeldst. Zu der Lésung im Zentrifugenglas werden ca. 60 ml destilliertes Wasser
gegeben und das Yttrium mit Ammoniak (13 mol-I"") als Yttriumhydroxid ausgefallt
(pH-Wert groBer als 7). Der Zeitpunkt der Fallung wird notiert. Der in der Losung
kaum sichtbare Niederschlag wird abzentrifugiert und der Uberstand verworfen.

3.3.10 Der Riickstand wird mit wenig Salzsdure (7 mol-I'"!) erneut geldst und mit
60 ml| destilliertem Wasser, 5 ml Strontiumtrdgerldsung (100 mg Sr**) und soviel
Ammoniak (13 mol-I'!) versetzt, dass der pH-Wert der Ldésung im Bereich 8 bis 9
liegt. Der Niederschlag wird abzentrifugiert und anschlieBend dreimal mit destillier-
tem Wasser, dem einige Tropfen Ammoniak (13 mol-I"') hinzugefiigt sind, gewa-
schen.
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3.3.11 Der Niederschlag wird mit wenig Salzsdure (7 mol-I'*) gelést. Die Lésung
wird mit 60 ml destilliertem Wasser, 5 ml Ammoniumacetatlésung (3,25 mol-I™)
und 5 ml Essigsdure (6 mol-I'") auf einen pH-Wert von ca. 4,5 eingestellt. Durch
Zugabe von 2 ml kaltgesattigter Ammoniumoxalatlésung wird Yttrium als Oxalat
ausgefallt. Die Loésung mit dem Niederschlag wird Uber ein gewogenes
Blaubandfilter gegeben; der Riickstand wird dreimal mit destilliertem Wasser und
mit Aceton gewaschen und bei 90 °C im Trockenschrank getrocknet. Nach dem
Auswagen wird das Messpraparat (Messpraparat 2) im Low-level-Proportional-
zahler (siehe Abschnitt 7.2) gemessen. Die chemische Ausbeute wird nach
zweistindiger Veraschung des Yttriumoxalates zu Yttriumoxid bei 900 °C
gravimetrisch bestimmt.

Anmerkung

Folgende Schwierigkeiten kénnen wahrend der radiochemischen Trennung auftre-
ten und muissen vermieden werden:

— Der Niederschlag der Carbonate nach dem Sodaauszug (siehe Abschnitt 3.3.2)
muss unbedingt gewaschen werden, da beim Auflésen der Carbonate mit Sau-
ren durch noch anwesende Sulfationen erneut Erdalkalisulfate ausfallen.

— Damit die Eisenhydroxid-Fallung (siehe Abschnitt 3.3.3) Gber das gesamte Vo-
lumen im Zentrifugenglas erfolgt und die Dekontamination somit vollstéandig ist,
muss die Lésung im Zentrifugenglas gerthrt werden.

— Bei der Bariumchromat-Fallung in Abschnitt 3.3.4 wird der Niederschlag oft erst
nach dem Zentrifugieren als gelber Bodensatz sichtbar.

— Der Strontiumsulfat-Niederschlag (siehe Abschnitt 3.3.7) darf nicht langer als
eine Stunde in der L6sung altern (auf keinen Fall Gber Nacht), da die freie EDTA
auskristallisieren und die chemische Ausbeute verfalschen kann.

— Beim Absaugen des Yttriumoxalat-Niederschlages (siehe Abschnitt 3.3.11)
sollte zu Beginn kein hohes Vakuum angelegt werden, da der sehr feine
Niederschlag leicht durch das Filter gesaugt werden kann.

— Die Fallungen nach den Abschnitten 3.3.3, 3.3.9 und 3.3.10 mussen mit carbo-
natfreiem Ammoniak durchgefiihrt werden, um eine Mitfallung des Strontiums
als Carbonat zu vermeiden.

— Es ist darauf zu achten, dass beim Absaugen des Strontiumsulfat- oder Yttrium-
oxalat-Niederschlages keine unndétigen Mengen an Luft durchgesaugt werden,
da insbesondere bei niedrigen Sr-90-Gehalten durch kurzlebige Rn-222-Folge-
produkte eine zu hohe Zahlrate vorgetauscht werden kann. Es ist zu empfehlen,
mindestens eine Stunde bis zur Messung zu warten.

— Der Yttriumoxalat-Niederschlag kann je nach Fallungs- und Trocknungsbedin-
gungen unterschiedliche Mengen Kristallwasser enthalten. Aus diesem Grund
wird die gravimetrische Ausbeutebestimmung uber Yttriumoxid empfohlen.
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Veraschen der Teflonmembranfilter und I6sen in 150 ml Salzsaure (7 mol-1™)
nach Zugabe von 10 ml Strontiumtragerlésung (200 mg Sr) bzw.

Auslaugen der Glasfaserfilter mit 300 ml| Salzsdure (7 mol-I'!)
nach Zugabe von 10 ml Strontiumtragerlésung (200 mg Sr) bzw.

Auflésen der Membranfilter mit 150 ml Kénigswasser
nach Zugabe von 10 ml Strontiumtragerlésung (200 mg Sr).

Zugabe von 5 g Ammoniumsulfat pro 100 ml Filtrat;
Nach 30 Minuten Rihren Abzentrifugieren des Niederschlags;
Niederschlag mit wenig destilliertem Wasser in ein Becherglas Uberfiihren.

Zugabe von 100 ml destilliertem Wasser, 3 Natriumhydroxid-Platzchen und
ca. 3 g Natriumcarbonat (pH-Wert gréBer als 7);

In der Siedehitze mindestens 30 Minuten Rihren, dann abkihlen lassen;
Niederschlag abzentrifugieren und mit destilliertem Wasser dreimal waschen.

Aufnehmen des Riickstands mit einigen Tropfen Salzsaure (7 mol-1™);

Zugabe von 60 ml destilliertem Wasser und 1 ml Eisentragerlésung (20 mg Fe);
Eisenhydroxid-Fallung durch tropfenweise Zugabe von Ammoniaklésung (13 mol-1™);
Abzentrifugieren des Niederschlages und Verwerfen des Niederschlags.

Zum Uberstand einige Tropfen Methylrot und Salzs&dure (7 mol-I'!) geben
(pH-Wert ca. 4);

Zugabe von 2 ml Essigsaure (6 mol-1'), 2 ml Ammoniumacetatlésung (3,25 mol-I?)
und 2 ml Bariumtragerlésung (40 mg Ba);

Fallung des Bariumchromats durch Zugabe von Ammoniumchromatlésung
(kaltgesattigt);
Abzentrifugieren des Niederschlages und Verwerfen des Niederschlags.

Einstellen des pH-Wertes des Uberstands auf 11 mit Ammoniaklésung (13 mol-1™);
Fallung der Carbonate durch Zugabe von 2 g Ammoniumcarbamat;
Abzenbtrifugieren des Niederschlages, Waschen mit destilliertem Wasser.

Aufnehmen des Riickstands mit einigen Tropfen Salzséure (7 mol-I'%);

Zugabe von 0,5 ml Yttriumtragerlésung (20 mg Y), 10 ml Titriplex-III-Lésung
(0,1 mol-I"!), einigen Tropfen Phenolphthalein und Ammoniaklésung (13 mol-I't)
bis Farbumschlag nach rot;

Zugabe von 40 ml Ammoniumsulfatlésung (0,75 mol-I"') und Methylrot;
Einstellen des pH-Wertes auf 4 mit Schwefelsdure (8 mol-I'!);
Zeitpunkt der Strontiumsulfatfallung notieren.

Absaugen des Niederschlags nach 20 Minuten mit einer Hahnschen Nutsche;
Waschen mit destillierem Wasser und wenig Aceton;

Trocknen bei 110 °C;

Messung der Aktivitat mit Low-level-Antikoinzidenz-Proportionalzahler.

Abb. 1: Schema des radiochemischen Trennungsgangs (Strontiumsulfat-Fallung)
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Uberfiihren des Strontiumsulfatniederschlages in ein Becherglas mit destilliertem
Wasser nach 10 bis 20 Tagen;

Zugabe von 100 ml destilliertem Wasser, 3 Natriumhydroxid-Platzchen,
1 ml Yttriumtragerldsung (40 mg Y) und 3 g Natriumcarbonat;

30 Minuten bis zum Sieden erhitzen;
Abzentrifugieren des Niederschlages nach dem Abkiihlen
Dreimal Waschen mit destilliertem Wasser.

Aufnehmen des Niederschlages mit einigen Tropfen Salzs&ure (7 mol-1™!);

Zugabe von 60 ml destilliertem Wasser;

Fallung des Yttriumhydroxids mit Ammoniaklésung (13 mol-I') (pH-Wert gréBer als 7);
Zeitpunkt der Fallung notieren.

Abzentrifugieren des Niederschlages.

Aufnehmen des Niederschlages mit einigen Tropfen Salzsaure (7 mol-I'!);

Zugabe von 60 ml destilliertem Wasser und 5 ml Strontiumtragerlésung (100 mg Sr);
Einstellen des pH-Werts auf 8 bis 9 mit Ammoniaklésung (13 mol-I™);
Abzentrifugieren des Niederschlages;

Dreimal Waschen mit destilliertem Wasser, dem einige Tropfen Ammoniaklésung
(13 mol-I"") zugefiigt sind.

Aufnehmen des Niederschlags mit einigen Tropfen Salzsdure (7 mol-I'?);

Zugabe von 60 ml destilliertem Wasser und 5 ml Ammoniumacetatlésung
(3,25 mol-I't);

Einstellen des pH-Werts auf 4,5 mit 5 ml Essigsdure (6 mol-1™);

Fallung des Yttriumoxalates mit 2 ml Ammoniumoxalatldsung (kaltgesattigt);
Filtrieren der Lésung mit dem Niederschlags mit Hahnscher Nutsche;

Dreimal Waschen mit destilliertem Wasser und anschlieBend mit wenig Aceton.

Trocknen bei 90 °C;
Auswagen des Niederschlages;
Messung mit Low-level-Antikoinzidenz-Proportionalzahler;

Gravimetrische Bestimmung der chemischen Ausbeute nach Veraschung des
Yttriumoxalates zu Yttriumoxid bei 900 °C.

Abb. 2: Schema des radiochemischen Trennungsgangs (Yttriumoxalat-Fallung)
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4 Messung der Aktivitat

Sowohl die Messung des Strontiumsulfat-Messpraparates (Messpraparat 1) als
auch des Yttriumoxalat-Messpraparates (Messprdaparat 2) erfolgt mit einer Low-
level-Antikoinzidenz-Messeinrichtung, bestehend aus einem Durchflussproportional-
zahlrohr und einem Schirmzahlrohr. Die Nulleffektzahlrate betragt bei dieser Mess-
anordnung ca. 0,008 s™'. Die Messzeitrdume liegen in der Regel bei 1000 Minuten.

Zwei bis drei Wochen nach Abtrennung des Y-90 und der ersten Messung hat sich
das Gleichgewicht zwischen den Aktivitaten von Sr-90 und Y-90 eingestellt, so dass
nach Herstellung des Yttriumoxalat-Messpraparates (siehe Abschnitte 3.3.8 bis
3.3.11) eine erneute Messung zur Bestimmung der Y-90-Aktivitat durchgefihrt
werden kann. Aus der erhaltenen Y-90-Aktivitét kann nun auf die Sr-90-Aktivitat
zuruckgerechnet werden. Das Ergebnis dieser Berechnung wird auch zur Bestim-
mung der Sr-89-Aktivitat durch Differenzbildung der Sr-90-Aktivitat mit der ge-
messenen Sr-89/Sr-90-Summenaktivitat herangezogen.

4.1 Kalibrierung

Zur Kalibrierung werden aus Sr-89- und Sr-90-Ldsungen bekannter Aktivitat unter
Zusatz unterschiedlicher Strontiumtragermengen Kalibrierpraparate mit Massenbe-
legungen zwischen 100 mg und 400 mg Strontiumsulfat nach Abschnitt 3.3.7 her-
gestellt. Dabei ist zu beachten, dass die Sr-90-Kalibrierpraparate spatestens eine
Stunde nach Abtrennung des Y-90 gemessen werden mussen, da andernfalls die
Aktivitat des nachgebildeten Y-90 nicht vernachlassigt werden kann. Die Radio-
strontiumaktivitaten der Kalibrierpréaparate ergeben sich aus der Aktivitatskonzen-
tration der eingesetzten Ldsungen, der eingesetzten Masse und der chemischen
Strontiumausbeute. Die Nachweisvermdgen & und & lassen sich aus den Aktivita-
ten der Kalibrierpraparate und den Nettozahlraten bestimmen.

Wegen der geringen Energie der Betastrahlung des Sr-90 lasst sich das Nachweis-
vermdgen & als lineare Funktion der Masse an Strontiumsulfat msso4 nach Glei-
chung (1) mit den Regressionsparametern a, und a; in den Einheiten Bq*-s* und
Bgt-s*-mg darstellen.

£ =1 -Mgrso, +ag (1)

Die Sr-90-Kalibrierpraparate werden nach etwa drei Tagen erneut einer Messung
unterzogen und aus der Differenz der Zahlraten dieser und der ersten Messung
unter Berlicksichtigung des Aufbaus der Aktivitat der Sr-90-Tochter Y-90 das Nach-
weisvermdgen & berechnet.

Das Nachweisvermégen & wird ermittelt, indem aus einer Sr-90-Lésung bekannter
Aktivitat das im radioaktiven Gleichgewicht befindliche Y-90, wie im Abschnitt
3.3.11 angegeben, abgetrennt, seine Aktivitat gemessen und die chemische Aus-
beute bestimmt wird. Das Nachweisvermdgen wird unter Berlcksichtigung des
Y-90-Zerfalls berechnet; es werden drei bis finf Parallelbestimmungen durchge-
fuhrt.
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5 Berechnung der Analysenergebnisse

5.1 Gleichungen zur Berechnung

Die Berechnung der Sr-89- und Sr-90-Aktivitatskonzentrationen erfolgt nach den
Gleichungen (2) bis (9):

Mgy

- "lsu 2

ISt = e, 2,096 (2)
— Mox 3
Ny 32 (3)
Rn1 = Rb1 = Roa (4)
Rn2 = Rb2 = Ro,2 (5)
Rn,3 = Rn,l - w'Rn,Z (6)

—Ay-90tm,1 ) . edv—oo-ty
w=|gy+e3-(1-e Pr-o0tsry. (1:1e t . ﬂY_g_Oz tmftz - “Iy-o0t (7)
Y-90 "tm,1 Ny &4 -(1—e 7Y90"m2). (1 g *Y-907G)
. _Rnj3°G Asr_gg tm1 . e’sr-so-(ta+te+tsy) ®)
Sr-89 = —Asr-89-tm,1
Vongr ey -(1-e 1)

Rn2G-Ay_90 tm,2 cefv-90ty | glsr-go-(tattettsr) .

Csr-90 = (9)

Vorsr -y -eq - (1-e o0 Im2) (1 e A0 )

Die relative Standardmessunsicherheit der Aktivitatskonzentration von Sr-89
5(Csr-80)*Csr-go " Wird nach Gleichung (10) berechnet, wobei die relativen Standard-
messunsicherheiten der chemischen Ausbeute 7y, und der Nachweisvermdgen &
und & vernachlassigt werden. Die relative Standardmessunsicherheit der Aktivitats-
konzentration von Sr-90 s(Csr-90)*Csr-00 - kann mit Gleichung (11) bestimmt werden.

R R R R

b1, Ros wz'( b2 , 0,2J ) )
slcsr—go) _ |tm,1  toa tm2 to2) s°(a), s“(nsr) (10)
Csr-89 R 3 R 3 & %

Ro2 , Ro2
s(c )|t ¢ 2 2 2
sr-90) _ |tm,2 to2  s%(&)  s"(nsr)  s”(ny) (11)
Csr-90 R?, &5 . 7
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In den Gleichungen (2) bis (11) bedeuten:

Cr
s(cr)

Rp,1

Rb,2
Ro,1
RO,Z
Rn,l

<es§ PP
Tw N

&
&
&3

&4

te
tc
tsr
ty

tm,l
tm,2
to1

to,2

Aktivitdtskonzentration des Radionuklids r in Bq-m™;
Standardmessunsicherheit der Aktivitatskonzentration des Radionuklids r

in Bq-m™3;

Brutgozéhlrate der Aktivitdtsmessung des Strontiumsulfat-Niederschlages
ins™;

Bruttozahlrate der Aktivitdtsmessung des Yttriumoxalat-Niederschlages in s*;
Nulleffektz&hlrate fir den Strontiumsulfat-Niederschlag in s;
Nulleffektz&hlrate fir den Yttriumoxalat-Niederschlag in s™;

Nettf)zéhlrate der Aktivitatsmessung des Strontiumsulfat-Niederschlages
ins™;

Nettozéhlrate der Aktivitdtsmessung des Yttriumoxalat-Niederschlages in s™;
Nettozéhlrate der Aktivitdtsmessung des Sr-89 in s';

chemische Ausbeute des Elementes Strontium;

chemische Ausbeute des Elementes Yttrium;

Gesamtverlustfaktor (siehe J-y-SPEKT-ALUFT-03);

Luftdurchsatz in m;

Nachweisvermdgen fur die Aktivitat des Sr-89 im Strontiumsulfat-Nieder-
schlag in Bq*-s™;

Nachweisvermoégen flr die Aktivitat des Sr-90 im Strontiumsulfat-Nieder-
schlag in Bq's™;

Nachweisvermdgen fur die Aktivitat des Y-90 im Strontiumsulfat-Nieder-
schlag in Bq*-s™;

Nachweisvermogen flr die Aktivitat des Y-90 im Yttriumoxalat-Niederschlag
in Bq'-s?;

Zerfallskonstante des Radionuklids rin s™;

Masse des als Trager eingesetzten Strontium in mg;

Masse des als Trager eingesetzten Yttrium in mg;

Masse des Strontiumsulfat-Niederschlages in mg;

Masse des Yttriumoxalat-Niederschlages in mg;

Zeitspanne von Ende der Probeentnahme bis zum Beginn der Probenauf-
bereitung in s;

Zeitspanne von Beginn der Probenaufbereitung bis zur Fallung des Stron-
tiumsulfat-Niederschlages in s;

Zeitspanne von der Fallung des Strontiumsulfat-Niederschlages bis zur
Fallung des Yttriumoxalat-Niederschlages in s;

Zeitspanne von der Fallung des Strontiumsulfat-Niederschlages bis zur
Messung der Aktivitat des Strontiumsulfat-Messpraparates in s;

Zeitspanne von der Fallung des Yttriumoxalat-Niederschlages bis zur
Messung der Aktivitat des Yttriumoxalat-Messpraparates in s;

Messdauer der Aktivitat des Strontiumsulfat-Messpraparates in s;
Messdauer der Aktivitat des Yttriumoxalat-Messpraparates in s;

Messdauer der Nulleffektmessung fiir den Strontiumsulfat-Niederschlag in s;
Messdauer der Nulleffektmessung fiir den Yttriumoxalat-Niederschlag in s.
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5.2

Rechenbeispiel

J-Sr-89/Sr-90-ALUFT-01-10

Die wahrend eines Quartals gesammelten zwdolf Schwebstofffilterproben wurden
radiochemisch aufgearbeitet und die Aktivitaten von Sr-89, Sr-90 und Y-90 ge-
messen. Nach der Messung liegen flr die Berechnung der Aktivitaten folgende

Daten vor:

ms, = 200 mg;

ms, = 376,1 mg;

& = 0,348 Bq*'s?;
& = 0,388 Bqgts?;
ai = -3,0506-10* Bq's*-mg?;
R,y = 0,173s™;

Roy = 0,006s";

ta = 10368000 s;
ty = 41100 s;

te = 259200 s;

tm1 = 60000 s;

t, = 60000 s;

Asrge = 1,59:107 s
Asro0 = 7,67-101°s7%;

my = 40 mg;

Mox = 107,6 mg;

& = 0,409 Bq's!
q = 1,2

ao = 0,329 Bg*ts?
R, = 0,04745s;
Ro. = 0,0071s;
tsr = 39600 s;

ts = 864000 s;
tn = 60000 s;

th, = 60000 s;
Mv-oo = 3,00-10°st;
V = 2000 m°.

I

I

Mit den oben genannten Werten betragen die Aktivitatskonzentrationen von Sr-89
und Sr-90 gemaB Gleichung (8) bzw. Gleichung (9):

g = -3,0506-10" - 376,1 + 0,329 Bq's'= 0,214 Bq*':s™

o=1[0214+0,409-(1- e_3'00'10_6'39600)

-6
. (1- e—3,00-10 ~60000) .

3,00-10°%.60000

3,00-107°.60000 - £3,00:107°-41100

' 0,841-0,388 (1 - e—3,00-10‘6-60000) (1- e-3,oo.1o—6.864ooo) -

=[0,214+0,409-0,112-0,915]-

_0,256.22036 _ 4 gag
0,0497
3761
3761 597
St =300 2,006

0,18-1,1312

0,3263-0,1647-0,925 h
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J-Sr-89/Sr-90-ALUFT-01-11

107,6

=0,841
40- 3,2

vy =

R.1 = 0,173 - 0,006 s'= 0,167 s’
R.> = 0,0474 - 0,0071 s* = 0,0403 s™*

R.3 = 0,167 - 1,048-0,0403 s' = 0,167 - 0,042 s'=0,125s™

c ~125-1,2-1,59-1077-6,00-10*
Sr-89 2000-0,897 - 0,348

3

e1,59-10‘7-(1,037-107+2,592-105+3,96-104)
: Bg-m~ =

—7 4
(1- e 1591076,0010%)

= 1,3-10‘3 Bq-m'3 =13 mBq-m'3

. _ 0,0403-1,2-3,00-107° .6,00.10%
Sr-90 2000.0,897-0,841-0,388

e3,00.10—6.41100 . e7,67-10‘10-(1,037~107+2,592-105+3,96~104) 3
. Bq .m - =

-6 4 -6
(1 _ e—3,00~10 -6,00-10 ) ) (1 _ e—3,00-10 -8,64-105)

=11-1004Bg-m3 =110 pBg-m3

Bei einer relativen Standardmessunsicherheit der Nachweisvermdégen von 5 % und
einer relativen Standardmessunsicherheit der chemischen Ausbeuten von 10 %
betragen die Werte der relativen Standardmessunsicherheiten der Aktivitatskon-
zentrationen von Sr-89 und Sr-90 gemaB dem Gleichungen (10) und (11):

0,173 0,006 10452 (0,0474 , 0,0071
s(csr-se) _ | 60000 " 60000 |, 60000 60000

> 5 j +0,05%2+0,12 =0,113
Csr-89 0,125 0,125

0,0474 _0,0071
s(csr-90) _ | 60000 60000 , 505012 4012 - 0152

Csr-90 0,04032

Damit ergeben sich folgende, zu dokumentierende Aktivitatskonzentrationen:
Csr-80 = (1,3 £0,1) mBq'm-3
Csro0 = (110 £ 16) |J|-D>CI'TT"-3
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J-Sr-89/Sr-90-ALUFT-01-12
5.3 Unsicherheiten der Analyseergebnisse

Die Hauptquellen der Standardmessunsicherheiten bei der Bestimmung sind die
zahlstatistischen Standardmessunsicherheiten der Nettoimpulszahlen, die Stan-
dardmessunsicherheiten der chemischen Ausbeute sowie die Standardmess-
unsicherheiten der Kalibrierfaktoren.

6 Nachweisgrenzen des Verfahrens

6.1 Gleichungen zur Berechnung
Die Nachweisgrenzen gs;.g9 und gsr-90 der Aktivitdtskonzentrationen werden geman

Kapitel IV.5 dieser Messanleitungen nach den Gleichungen (12) und (13) be-
rechnet:

(kl—a + kl—ﬁ)' kl—a qg- ﬂSr—89 . eJSr—89'(tA+tE+tSr)

gSr—89 = _ -t ’
2 V'ﬂSr'gl'(l_e ﬂSr—89 m,1)
R R w-R R R
4. 0,1 N 0,1 4 n,2 vy b,2 4 0,2 (12)
tm,1 oz tm,1 tm,2 o2
414+ |1+ >
kl—a
2
L tm,l |

(kl—a + kl—ﬂ)' G- Ay_90 - tm 2 ceMv-90ty | glsr—oo-(ta+tettsy)

V nge -y g - (L-e N0y (1 - e o0 ls)

[ Ro,2 +R0,2 +(k1—a +k1—,8)‘[ 1 1 }]

+
tm,2 o2 4 tm,2 o2

gsr-90 =

(13)
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J-Sr-89/Sr-90-ALUFT-01-13
6.2 Rechenbeispiel
Die Werte der Nachweisgrenzen der Aktivitdtskonzentrationen von Sr-89 und Sr-90

betragen bei dem Beispiel aus Abschnitt 5.1 gemaB den Gleichungen (12) und (13)
mit den Werten fur die Quantilen k1., = 3 und kyi.5= 1, 645, sowie w =1,048:

4645.3.12.1,59.1077 - e1,591077.(1,037:107 +2,59210° +3,96-10%)

gsr-89 = -
2.2000-0,897 0,348 - (1 — e~ 15910776,00.10%
0,006 0,006 1,048-0,0403 2 (0,0474 0,0071
4. + + +1,048“ - +
60000 60000 60000 60000 60000 _3
1 1 B =
9
60000
1072 (2-1077 .10~/ 1077
_1368.107° || |, 42107 +7,039.107 49,976 107) | g 3
11,857 2,5-107°
~1154.10°6.[1 + /17 3042,4|Bq-m~3 = 6,48.1075 Bq-m™3 = 64,8 uBq- m~3
4645.12.3.00-108 - 60000 . 300107°:41100  ,7,671071°(1,03710"+2,592.10°+3,96:10%)
gsr-90 = — — :

2000 - 0,897 . 0,841 . 0,388 . (1 _ e—3,00~1076-60000) . (1 _ e—3,00-1076 -8,64-105 )

\/0,0071 0,0071 4645 1 1 -3
. + + . + Bg-m™ =
60000 60000 4 60000 60000

1,143
89,196

-|0,00048 +1,161-0,00003]Bg-m~> =6,7-10"° Bq-m™3 = 6,7 uBqg-m™3
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7

7.1

J-Sr-89/Sr-90-ALUFT-01-14

Verzeichnis der erforderlichen Chemikalien und

Gerate

Chemikalien

Es sollten nach Mdglichkeiten analysenreine Chemikalien verwendet werden.

7.2

Aceton;

Ammoniaklédsung, NH3-H,O:

Ammoniumacetatlésung:
Ammoniumcarbamat;

Ammoniumchromatlésung,
(NH4)2CrO4:

Ammoniumsulfatiésung, (NH4),SO4:
Ammoniumoxalatlésung:
Bariumtragerlésung, BaCl,-2 H,0:
Eisentragerlésung, FeCls:6 H,0:
Essigsaure:

Ethylendiamintetraessigsaure (EDTA),
Dinatriumsalz:

Methylrot;

Natriumcarbonat, Na,COs;
Natriumhydroxid-Platzchen, NaOH;
Phenolphthalein;

Salpetersaure, HNOs:

Salzsaure, HCI:

Schwefelsaure, H,SO4:
Strontiumtragerlésung, Sr(NOs),:

Yttriumtragerlésung, YCl5:6 H,O:

Gerate

13 mol-I}, carbonatfrei,
[+ ca. 1 g Ba(OH),];

3,25 mol-I't;

kaltgesattigt;

0,75 mol-I't;
kaltgesattigt;
20 mg Ba®* pro ml wéssriger Losung;

20 mg Fe** pro ml wéssriger Ldsung;

6 mol-I';
0,1 mol-I'%;
14 mol-I';

7 mol-I"t, 14 mol-I';
8 mol-I';
20 mg Sr** pro ml wéssriger Lésung;

40 mg Y?* pro ml wassriger Lésung.

Schwebstofffilter mit Abscheidegrad besser als 0,995
z. B. TE 38 Schleicher & Schiill, PorengréBe 5 pm;

Halter flir Schwebstofffilter;

Probeentnahmesystem mit Luftférdereinrichtung und Luftdurchsatzmeter;

Ausrlstung eines radiochemischen Labors;

Low-level-Messeinrichtung mit Durchflussproportionalzahlrohr und Schirmzahl-

rohr in Antikoinzidenzanordnung.
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J-Sr-89/Sr-90-ALUFT-01-15
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