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Verfahren zur Schnellbestimmung der
spezifischen Aktivitaten natirlicher Strahler
in NORM-Stoffen

1 Anwendbarkeit

Das vorliegende Messverfahren ist dazu geeignet, die spezifischen Aktivitaten von
Radionukliden in Rilckstandsproben anhand von In-situ-Messungen mit ver-
gleichsweise geringem Aufwand bezlglich der Probenvorbereitung abzuschatzen.
Es dient der Entscheidung zur Freigabe von NORM-Stoffe und kann flr die Wahl
eines reprasentativen Probeentnahmeverfahrens vorteilhaft genutzt werden.
Unter NORM-Stoffen versteht man Stoffe, die nur natlrlich radioaktive Materia-
lien (engl. Naturally Occurring Radioactivity Material) enthalten. In Grenzfallen
sind jedoch die prazisen Labormethoden (Gammaspektrometrie, Alphaspektro-
metrie) vorzuziehen.

Das Verfahren ist flir Uberwachungsbedirftige Rlckstande gemaB Strahlen-
schutzverordnung (StriISchV), Anlage XII, Teil A geeignet (1). Die bei den Nuklid-
ketten U-238sec und Th-232sec sowie Pb-210++ zu betrachtenden Tochter-
nuklide sind in der Anlage III Tabelle 2 der StrISchV aufgelistet (1).

2 Probeentnahme

Die Probeentnahme aus Chargen sollte unter Beachtung der gegebenen Umstan-
de derart erfolgen, dass den Anforderungen an die Schatzung der Erwartungs-
werte der spezifischen Aktivitaten auf Basis zufalliger Stichproben madglichst gut
Rechnung getragen wird. Methodische Hinweise zur Festlegung des Stichproben-
umfangs enthalt, insbesondere fir NORM-Stoffe, die Empfehlung der Strahlen-
schutzkommission (SSK) (2). Darin sind die Grundsatze und Methoden zur Be-
ricksichtigung statistischer Unsicherheiten flir die Ermittlung reprasentativer
Werte der spezifischen Aktivitaten von Rickstanden ausgearbeitet und praktische
Vorgehensweisen formuliert worden. Die Abfallablagerungsverordnung verweist
fur die Durchfihrung der Probenahme auf die Richtlinie flir das Vorgehen bei
physikalischen, chemischen und biologischen Untersuchungen im Zusammenhang
mit der Verwertung/Beseitigung von Abfallen (3).

3 Analyse

3.1 Prinzip des Verfahrens

Ziel des Verfahrens ist die Schnellbestimmung der spezifischen Aktivitaten nattr-
licher Radionuklide (Leitnuklide) in NORM-Stoffen auf der Basis von Messungen
der Beta- und Gammastrahlung mit handelsiblichen Dosisleistungs- und Konta-
minationsmessgeraten.
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Die zu untersuchende Probe wird in ein definiertes Messgefal3 gefillt. Am offenen
MessgefalB werden sowohl die Gammastrahlung mit einem Dosisleistungsmess-
gerat als auch die Betastrahlung mit einem Kontaminationsmessgerat erfasst.
Aus den Messwerten werden in Abhangigkeit vom Nuklidvektor des zu untersu-
chenden Probenmaterials die entsprechenden Aktivitdten bzw. spezifischen Akti-
vitaten unter Nutzung der jeweiligen Kalibrierfaktoren berechnet. Diese Kalibrier-
faktoren wurden im Rahmen eines Forschungsprojektes unter Verwendung ge-
eigneter Kalibrierpraparate erarbeitet (4). Diese Kalibrierpraparate missen auf
Aktivitatsnormale rickfihrbar sein.

Eine ausflihrliche Darstellung der Untersuchungsmethode sowie der theoreti-
schen Grundlagen enthalt der Abschlussbericht zum Forschungsvorhaben (4).

3.2 Probenvorbereitung

Die in situ gewonnene Probe wird in eine zylindrische Kunststoffdose mit
Schraubverschluss (z. B. 350 ml Fassungsvermédgen, ca. 65 cm2 Grundflache)
geflllt. Dies sollte derart erfolgen, dass das zu untersuchende Material méglichst
homogen ist. AnschlieBend ist die Probenmasse in der Kunststoffdose zu
bestimmen, um die spezifische Aktivitat bezogen auf die Feuchtmasse angeben
zu kénnen.

Kann die Homogenitat der Probe in der Kunststoffdose nicht gewdahrleistet wer-
den, z. B. aufgrund des Vorliegens von zwei unterschiedlichen Phasen bzw. Mate-
rialien in einer Probe, wird empfohlen, die Probe zu mahlen. Die Probenbe-
handlung einschlieBlich der Trocknung des Probenmaterials erfolgt nach der
Norm DIN ISO 11464 (5). Ist die Aktivitat bezogen auf die Trockenmasse anzu-
geben, ist der Trockenfaktor bzw. Wassergehalt der Probe gemaB der Norm
DIN ISO 11465 zu bestimmen (6). Bei Vorliegen unterschiedlicher Fraktionen ist
nach der Bundes-Bodenschutz- und Altlastenverordnung zu verfahren (7).

4 Messung der Aktivitat

4.1 Durchfithrung der Messungen

Die Messung der Ortsdosisleistung durch Gammastrahlung (ODL) erfolgt mit
einem Dosisleistungsmessgerat. Die Betastrahlung wird mit einem Kontamina-
tionsmessgerat (Beta-Gamma-Zahler) Uber der offenen Kunststoffdose (Geome-
trie ,face-to-face", siehe Abbildung 1) erfasst.
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Messung der Gesamtzahlrate Rg

Messung der Ortsdosisleistung
(Probe und Untergrund)

Dgesamt(ODL) Messung der Untergrundzéhirate R,

Abb. 1: Messung der Ortsdosisleistung (ODL) mit einem Dosisleistungsmess-
gerat an einer Probe (linkes Bild) und der Zahlraten Rg,, R, im Beta-
Gamma-Modus mit einem Kontaminationsmessgerat (rechte Bilder)

Es ist zu beachten, dass die Ortsdosisleistung des Untergrundes Dus(ODL) von
der gemessenen Ortsdosisleistung Dgesamt(ODL) subtrahiert wird. Die Netto-ODL
wird somit gemaB der Gleichung (1) berechnet:

D(ODL) = Dgesamt(ODL) - Dy(ODL) (1)

Dabei bedeuten:

D(ODL) Netto-ODL der zu untersuchenden Probe in nGy-h'%;
DGesamt(ODL) gemessene ODL (Probe und Untergrund) in nGy-h*;
DUG(ODL) ODL des Untergrundes (Messung ohne Probe) in nGy-h™.
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Flr die Bestimmung der Betastrahlung sind gleichfalls zwei Messungen erforder-
lich. Die erste Messung erfolgt direkt Gber der Probe zur Bestimmung der Zahl-
rate infolge der in der Probe enthaltenen Beta- und Gammastrahler. Die zweite
Messung erfolgt nach Abschirmung der Betastrahlung aus der Probe, z. B. mittels
eines ca. 4 mm dicken Aluminiumbleches (siehe Abbildung 1). Damit wird die
Betazahlrate entsprechend Gleichung (2) berechnet:

Rg = Rgy — Ry (2)

Dabei bedeuten:

Rg Nettozdhlrate in s™!;
Rsy Zahlrate infolge der Beta- und Gammastrahler in der Probe in s™;

R, Untergrundzahlrate nach Abdeckung der Probe mit einer Abschirmung
(4 mm Aluminiumblech) in s™.

Im Sinne einer Schnellbestimmung der spezifischen Aktivitat ist bei Feld-
messungen eine Messdauer von 60 s bis 120 s bei der Messung der Probe und
des Untergrundes ausreichend. Dies betrifft sowohl die Bestimmung der Ortsdo-
sisleistung der Gammastrahlung als auch die der Betastrahlung. Werden mehrere
Proben an einem Standort gemessen, muss der Untergrund der Ortsdosisleistung
nur zu Beginn der Messungen bestimmt werden.

Aus den Messwerten werden in Abhangigkeit von der Kategorie der Proben und
dem zuzuordnenden Nuklidvektor die entsprechenden Aktivitdten bzw. spezi-
fischen Aktivitaten berechnet (siehe Abschnitt 5).

4.2 Kalibrierfaktoren

Eine Voraussetzung fur die Berechnung der spezifischen Aktivitaten der relevan-
ten Radionuklide in einer Rickstandsprobe ist neben der Durchfihrung der
In-situ-Messung die Kenntnis der Kalibrierfaktoren. In Tabelle 1 ist fur alle Uber-
wachungsbedurftigen Rickstande gemaB (1) der relevante Nuklidvektor und die
Zuordnung des Kalibrierungstyps angegeben. Die entsprechenden Kalibrier-
faktoren sind in Tabelle 2 zusammengestellt. Genaue Daten kdénnen (4) enthom-
men werden.
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Tab. 1: Kategorisierung der NORM-Stoffe hinsichtlich der zu erwartenden
Nuklidvektoren und der Zuordnung des Kalibrierungstyps

Industriezweig
und zu
beriicksichtigende
Riickstdande

eingesetzter
Rohstoff

Nuklidvektor Kalibrie-

Gleich-
gewicht

Leitnuklid r“?‘?:f_yp

Tab. 2)

U-238,
Ra-226

U-238 | Ra-226 | Ra-228 | Pb-210 |Th-232

(1) Erdol/Erdgas
Schldmme

(1) Erdol/Erdgas
Ablagerungen

(2) Phosphogipse
nicht aufbereitete
Phosphogipse

(2) Phosphogipse
Schlamme aus der
Aufbereitung

(2) Rohphosphat
Schlacken aus der
Verarbeitung

(2) Rohphosphat
Staube aus der
Verarbeitung

(3a) Erzgewinnung
und —aufbereitung
Nebengestein, Sande,
Schlamme, Schlacken
und Staube

Kupfer-
schiefererze

Zinnerze

Uranerze

(3a) Erzgewinnung
und —-aufbereitung
Weiterverarbeitung von
Konzentraten und
Riickstanden
Nebengestein, Sande,
Schlamme, Schlacken
und Staube

Bauxit
(Rotschlamm)

Kupfer-
schiefererze
(Schlacken)

Kupfer-
schiefererze
(Theisen-
schlamm)

Zinnerze
Uranerze (Erz)

Uranerze
(Uran-
konzentrat)

m

O 0|0

Uranerze

(Tailings)

* Th-228 wachst daraus nach

[ fiir die Riickstandsart relevanter Nuklidvektor
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Kategorisierung der NORM-Stoffe hinsichtlich der zu erwartenden

Nuklidvektoren und der Zuordnung des Kalibrierungstyps (Fortsetzung)

Industriezweig
und zu
beriicksichtigende
Riickstdande

eingesetzter
Rohstoff

Nuklidvektor

Kalibrie-

Gleich-
gewicht

Leitnuklid

rungstyp
(vgl.

U-238,
Ra-226

(3b) Erzgewinnung
und —-aufbereitung
den unter 3a genann-
ten Erzen entsprechen-
de Materialien, die bei
der Gewinnung und
Aufbereitung anderer
Rohstoffe anfallen

Hartgestein
(z. B. Granit)

Kaolin

Feldspat
TiO,-
Produktion aus

Rutil und
IImenit

U-238

Ra-226 | Ra-228

Pb-210

Tab. 2)
Th-232

Steinkohle

(4) Rauchgasreini-
gung bei Primarver-
hiittung in Roheisen-
und Nichteisen-
metallurgie

Staube

(4) Rauchgasreini-
gung bei Primarver-
hiittung in Roheisen-
und Nichteisen-
metallurgie
Schlamme

Auch

(a) Materialien
gemas 1ff, bei
zweckgerichtetem
Anfall

(b) Formstiicke aus
den Materialien
gemas 1ff

(c) ausgehobener/

mit

abgetragener dRra-226 = Ay-238

Boden/Bauschutt .

aus Abbruch von Ge- mit H

b&uden oder sonstigen |Ra-226 > du-238

baulichen Anlagen, mit Th-232 als

wenn Rickstande Leitnuklid

gemaB 1ff enthalten

sind

Zusatzlich Riickstande
der Wasser-
aufbereitung
Strahimittel

Zirkonsande

* Th-228 wachst daraus nach
** Anreicherung in Filtertlichern -

Materials

I Nuklidvektor entsprechend des eingesetzten

diese fallen nicht unter § 97 StrlSchVv [ fur die Rickstandsart relevanter Nuklidvektor
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Tab. 2: Zusammenstellung der fir die unterschiedlichen Kalibrierungstypen
erarbeiteten Kalibrierfaktoren ¢ und des Parameters g fir den Beitrag
von gammastrahlenden Radionukliden zur Betazahlrate

Kalibrie- Para- Kalibrierfaktoren
rungstyp meter
a Py,Ra-226 Py,Ra+Th Py, Th-232 Pp,u-238 Pp,Ra-226 ®Pp,Pb-210 ®Pp,Th-232
kg st Bq Bq Bq Bg-s Bg-s Bg-s Bg-s
nGy -h-1 nGy -h™t nGy -h™! nGy -h™! kg kg kg kg
A 0,064 - 19 - - 296 1282 -
B - - 17 - - - - -
C 0,0863 21 - - 310 244 - -
D - 719 - - 324 - - -
E - 25 - - - 293 - -
F - - - - - - 1170 -
G 0,0863 23 - - 286 274 - -
H 27 - - 314 - -
I - - - 16 - - - 198
K - 16 21 - - - - -
L - 18 21 - - - - -

Die in Tabelle 2 beispielhaft angegebenen Kalibrierfaktoren ¢, wurden mit dem
Dosisleistungsmessgerat Szintomat 6150 der Firma AUTOMESS GmbH und ¢g mit
dem Kontaminationsmessgerat LB 122 der Firma BERTHOLD GmbH ermittelt. Das
Kontaminationsmessgerat wurde im Beta-Gamma-Modus betrieben. Der Para-
meter a berlcksichtigt den Beitrag der Betastrahlung zur Zahlrate, der von beta-
und gammastrahlenden Radionukliden stammt.

5 Berechnung der spezifischen Aktivitaten

5.1 Gleichungen zur Berechnung

Entsprechend des Nuklidvektors der zu untersuchenden Proben werden fur die
Ermittlung der spezifischen Aktivitaten der relevanten Radionuklide folgende
Methoden angewandt:

— Messung der Ortsdosisleistung durch Gammastrahlung, z. B. bei der Bestim-
mung von Th-232 und Ra-226 von ausschlieBlich thoriumhaltigen Proben oder
ausschlieBlich radiumhaltigen Proben;

— Messung der Zahlrate infolge von Beta- und Gammastrahlung, z. B. bei der
Bestimmung von Pb-210, wenn Pb-210 Leitnuklid ist;

— Kombination beider Messungen.
Die Berechnung der Analysenergebnisse wird anhand von drei Fallbeispielen in
den nachstehenden Abschnitten 5.1.1 bis 5.1.3 dargestellt.

Version Februar 2008
Messanleitungen fiir die ,Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung®




K-B/y-IS-NORM-01-08

Anmerkung
Ist eine Angabe der spezifischen Aktivitat bezliglich einer trockenen Probe erfor-
derlich, muss ein Trockenfaktor berlcksichtigt werden.

5.1.1 Fallbeispiel 1 - Spezifische Aktivitit von Ra-226
(Messung der ODL)

Bei der Bestimmung der Aktivitat von Ra-226 in einer Probe, in der Ra-226 Leit-
nuklid ist (z. B. Bodenaushub, Tailings, Tabelle 1), wird mittels einer Ortsdosis-
leistungsmessung die Gesamtaktivitat der Probe gemaB Gleichung (3) bestimmt.

Ara-226 = Py,Ra-226 [DGesamt(ODL) - DUG(ODL)] (3)

Die spezifische Aktivitat der erdfeuchten Probe wird nach Gleichung (4)
berechnet:

ARa-226
af Ra_ =21Ra-2:6 4
f Ra—226 me (4)
Dabei bedeuten:
ARra-226 Aktivitat von Ra-226 in der Probe in Bq;
af Ra-226 spezifische Aktivitdt von Ra-226 in der erdfeuchten Probe in Bq-kg™;

Dy ra-226 Kalibrierfaktor in Bq-h-nGy,
der Wert des Kalibrierfaktors ist z. B. fiir Tailings 25 Bq-h-nGy™?;

Dgesamt(ODL) gemessene ODL (Probe und Untergrund) in nGy-h;
Dus(ODL) ODL des Untergrundes (Messung ohne Probe) in nGy-h;
me Feuchtmasse in kg.

5.1.2 Fallbeispiel 2 - Spezifische Aktivitat von Pb-210
(Messung der Beta- und Gammazahlirate)

Die spezifische Aktivitat von Pb-210 in einer Probe, in der Pb-210 Leitnuklid ist
(z. B. Gichtschlamme aus der Roheisenproduktion, siehe Tabelle 1), wird gemaBi
Gleichung (5) berechnet:

arpp-210 = Pgep-210 * (Rey = Ry) = @gpep-210 * Rp (5)

Dabei bedeuten:

af,pb-210 spezifische Aktivitat von Pb-210
in einer erdfeuchten Probe in Bqg-kg™;
Pg.pb-210 Kalibrierfaktor in Bqg-s-kg™,

der Wert des Kalibrierfaktors ist z. B. fir Gichtgasschlamme
®ppo-210 = 1170 Bg-s-kg™ ;

Rg,y Zshlrate infolge der Beta- und Gammastrahler in der Probe in s;

Ry Untergrundzahlrate nach Abdeckung der Probe mit einer Abschir-
mung (4 mm Aluminiumblech) in s,

Rg Nettozahlrate in s.
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5.1.3 Fallbeispiel 3 — Kombination beider Messungen zur Bestimmung
der spezifischen Aktivitat von Ra-226 und U-238 in "uranerzahn-
lichen Proben"

Der Begriff ,,uranerzahnliche Proben™ wird als Synonym fiir Proben angesehen, in
denen ein angendhert radioaktives Gleichgewicht zwischen Ra-226 und U-238
besteht. GemaB Gleichung (6) setzt sich die Nettozahlrate aus einem Anteil, der
von der Strahlung des Ra-226 herrihrt, und einem Anteil, der von der Strahlung
des U-238 herrihrt, zusammen.

Rg = Rp,u-238 + Rpra-226 (6)

Der Anteil infolge der Strahlung von Ra-226 ist proportional der Ra-226-Aktivitat
in der Probe. Letztere ist eine Funktion der Ortsdosisleistung durch Gammastrah-
lung. Aus Gleichung (6) und diesem funktionalen Zusammenhang nach Gleichung
(3) folgt Gleichung (7):

a .
Rg,u-238 = Rg — Rg,rRa—226 = Rg — e D(ODL) (7)

Dabei bezeichnet der Parameter a den Anteil von Ra-226 an der Nettozahlrate
und me die Feuchtmasse der Probe.

Die spezifische Aktivitat von U-238 wird gemaB Gleichung (8) berechnet:

aru-238 = Pg,u-238 * Rp,u-238 (8)

Der Kalibrierfaktor g -23s betragt fiir Boden bzw. Bauschutt 286 Bg-s-kg™, der
Kalibrierfaktor @gra-226 betrégt fir Boden bzw. Bauschutt 274 Bq-s-kg™ (siehe
Tabelle 2).

5.2 Rechenbeispiele
5.2.1 Fallbeispiel 1 - Spezifische Aktivitdt von Ra-226 in einer Tailing-
probe (Messung der ODL)

Bei der Durchfihrung der Messungen der ODL in einer Tailingprobe (siehe
Tabelle 1) wurden die nachfolgend aufgefiihrten Daten ermittelt:

Py,ra-226 = 25 Bg-h-nGy’;
DGesamt(ODL) = 191 nGy-h'l;
Dus(ODL) = 70 nGy-h';
me = 0,470 kg.
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Die Aktivitat von Ra-226 in der Probe betragt nach Gleichung (3):

Ara-226 = 25 Bg-h-nGy ™ - (191 nGy-h™* - 70 nGy-h!) = 3025 Bq

Die abgeschatzte spezifische Aktivitat von Ra-226 fur das zur Untersuchung an-
stehende Tailingmaterial betragt nach Gleichung (4):

3025 B _
afRa-226 = Wkg? - 6436 Bq-kg !

5.2.2 Fallbeispiel 2 - Spezifische Aktivitat von Pb-210 in Stauben der
Rauchgasreinigung bei der Primarverhiittung in der Roheisen-
und Nichteisenmetallurgie (Messung der Beta- und Gammazahl-
rate)

Bei der Durchfihrung der Messungen in Stauben der Rauchgasreinigung bei der
Primarverhlttung in der Roheisen- und Nichteisenmetallurgie (siehe Tabelle 1)
wurden die nachfolgend aufgeflihrten Daten ermittelt:

Pg,Pb-210 = 1170 Bq-s-kg™;
Rg.y =17,1s";
R, =13,4s™.

Die abgeschatzte spezifische Aktivitat von Pb-210 flir die Staube betragt nach
Gleichung (5):

arpp-210 = 1170 Bg-s-kg™ (17,1 s' - 13,4 s') = 4329 Bq-kg™

5.2.3 Fallbeispiel 3 -— Kombination beider Messungen zur Bestimmung
der spezifischen Aktivitat von Ra-226 und U-238 in "uranerzahn-
lichen Proben"

Bei der Durchfihrung der Messungen zur Bestimmung der spezifischen Aktivitat
von Ra-226 und U-238 in ,uranerzahnlichen Proben™ wurden die nachfolgend
aufgefuhrten Daten ermittelt:

a = 0,0863 kg-h-nGy*-s%;
Pg,u-238 = 310 Bg-s-kg™;
D(ODL) = 41 nGy-h™';

Rg =11s";

me = 0,550 kg.

Die abgeschatzte spezifische Aktivitat von U-238 betragt gemaB den Gleichungen
(7) und (8):

0,0863kg-h
0,55kg-nGy-s

arpp-210 = 310Bq-s-kg*-4,57 s =1416 Bq-kg*

-41nGy-h1=457s"1

RB,U—238 =11 S_l -
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5.3 Unsicherheiten der Analysenergebnisse

Bei der Abschatzung der Messunsicherheit ist eine sehr differenzierte Herange-
hensweise erforderlich, da die kombinierten Messunsicherheiten von vielen Fak-
toren abhangen. Die entscheidende GréBe bei der Bestimmung der spezifischen
Aktivitaten ist die Homogenitat der Aktivitatsverteilung in der Probe. GroBe Un-
terschiede in der Messgenauigkeit kénnten sich auch hinsichtlich der betrachteten
Radionuklide und der jeweiligen Nuklidvektoren ergeben. Des Weiteren ist der
Einfluss zusatzlicher GréBen, wie z. B. der Gesamtaktivitat, der Dichte und der
Bodenfeuchte, zu betrachten.

Die Messunsicherheiten sowohl der Nettozahlrate als auch der Ortsdosisleistung
betragen bei einer Messdauer von 60 s und einer spezifischen Aktivitat von
1000 Bg-kg™ in der Probe jeweils ca. 20 %. Ist zu vermuten, dass die spezifische
Aktivitdt der zu messenden Nuklide unterhalb von 500 Bqg-kg’ liegt, sollte die
Messdauer auf 120 s ausgedehnt werden, um eine Messunsicherheit von 20 %
nicht zu Uberschreiten.

Dies gilt auch flir Messungen von erdfeuchten Proben, jedoch ist in diesem Fall
fir einen Bezug auf die Trockenmasse der Trockenfaktor ausreichend genau zu
bestimmen.

6 Nachweisgrenzen des Verfahrens
Nachweisgrenzen werden bei der Anwendung dieses Verfahrens nicht gefordert.
Es kann wegen nicht bekannter Verteilungen der Werte der MessgréBen keine

einfache Formel flir die Berechnung der Nachweisgrenze angegeben werden;
Nachweisgrenzen kénnen nur mit numerischen Verfahren bestimmt werden.

7 Verzeichnis erforderlichen Chemikalien und Gerate

7.1 Chemikalien

Es sind keine Chemikalien erforderlich.

7.2 Gerate

— Dosisleistungsmessgerat flir Gammastrahlung;
— Kontaminationsmessgerat flr Beta- und Gammastrahlung;

— zylindrische Kunststoffdose mit Verschluss,
z. B. 350 ml Fassungsvermdgen, ca. 65 cm?2 Grundflache.
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