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Verfahren zur Bestimmung der Aktivitatskonzentration von
Strontium-90 in Meerwasser mit Proportionalzahlrohr

1 Anwendungsbereich

Das nachstehend beschriebene Verfahren dient zur Bestimmung der Aktivitatskonzen-
tration von Strontium-90 (Sr-90) Uber das Tochternuklid Yttrium-90 (Y-90) in Meerwasser
nach dem Routine- und Intensivmessprogramm gemaB AVV IMIS [1]. Das Verfahren ist
far Probenvolumina von 20 | bis 90 | validiert [2].

Dieses Verfahren darf nur angewandt werden, wenn Sr-90 und Y-90 im radioaktiven
Gleichgewicht vorliegen.

2 Probeentnahme

Die Probeentnahme ist im Verfahren D-Cs-MWASS-01 beschrieben. Das tbliche Probe-
volumen betragt 70 |, kann aber bei zu erwarteten niedrigen Aktivitatskonzentrationen
von Sr-90 verdoppelt werden.

Die Abflllung der Probe auf See erfolgt direkt in Behalter, in denen bereits entweder 1 ml
Salpetersaure (ca. 6 mol™") pro Liter Meerwasser oder 2 ml Salzsiure (ca. 6 moll™") pro
Liter Meerwasser vorgelegt wurde.

3 Analyse

3.1  Prinzip des Verfahrens

Ublicherweise werden 45 | einer angesiuerten Meerwasserprobe fiir die Bestimmung der
Aktivitatskonzentration von Sr-90 eingesetzt.

Daraus wird Y-90 mit Diisooctylhydrogenphosphat (DEHP) extrahiert, nach weiteren Rei-
nigungsschritten in eine salzarme Losung Uberflhrt und anschlieBend als Hydroxid
gefallt. Nach einer Umféllung in die Oxalatform und Gliihen des Oxalatriickstands wird
Y-90 als Yttriumoxid (Y20O3) gemessen.

Das Y-90-Messpraparat wird mit einem Proportionalzahlrohr in Low-level-Ausfiihrung
mehrfach hintereinander gemessen und aus den erhaltenen Zahlraten die Aktivitats-
konzentration von Sr-90 berechnet.

In der Meerwasserprobe kénnen Radionuklide, die die Bestimmung der Aktivitatskon-
zentration von Sr-90 verfalschen, enthalten sein. Diese sogenannten Storstrahler sind
Thoriumisotope sowie alle dreiwertigen Radionuklide. Deshalb missen geeignete MaB3-
nahmen ergriffen werden, um den Einfluss dieser Storstrahler auf das Messergebnis zu
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minimieren. Die Thoriumisotope werden radiochemisch abgetrennt, die dreiwertigen
Radionuklide werden erst bei der Auswertung bertcksichtigt.

Anmerkung:

Diese Storungen sind insbesondere bei der Bestimmung geringer Sr-90-Aktivitdtskonzentrationen in Meer-
wasser, z. B. in Nordsee- und Atlantikmeerwasserproben, zu beachten. Bei der Bestimmung von Sr-90-
Aktivitatskonzentrationen in Meerwasserproben aus der Ostsee sind diese Stornuklide derzeit vernach-
lassigbar, da hier hohere Sr-90-Aktivitatskonzentrationen gemessen werden.

3.2 Probenvorbereitung

Von dieser angesauerten Meerwasserprobe werden 45 | in einen 50-I-Kunststoffbehalter
mit Volumeneinteilung umgefillt und das Volumen dokumentiert.

3.3 Radiochemische Trennung

3.3.1 Der Behalter mit der nach Abschnitt 3.2 vorbereiteten Meerwasserprobe oder mit
dem nach Abschnitt 3.3 des Verfahrens D-Cs-MWASS-01 aufgefangenen Eluat wird unter
einen Ruhrmotor mit Propellerriihrer positioniert.

3.3.2 Unter Riihren wird mit konzentrierter Salzséure (12 mol-I"") ein pH-Wert von 1,3
eingestellt.

3.3.3 AnschlieBend wird die Probe mit 10 ml Yttrium-Tragerldsung (50 mg Y3*) versetzt
und weiter gut durchmischt.

3.3.4 Eswerden 250 ml DEHP-L&sung (0,45 mol-I'") zugegeben. Dieser Zeitpunkt wird
als Zeitpunkt der Yttriumabtrennung notiert.

3.3.5 Die Probe wird finf Minuten lang intensiv durchmischt und anschlieBend der
Rihrmotor aus dem Behalter entfernt.

3.3.6 Zur Phasentrennung wird die Probe mindestens 20 Minuten, hdchstens aber
30 Minuten, stehen gelassen, wobei die organische Phase, die das Yttrium enthalt, die
obere Phase bildet.

3.3.7 Die untere, wassrige Phase wird auf so wenig Volumen wie mdglich, erfahrungs-

gemaB zwischen 100 ml bis 300 ml, mit Hilfe eines Schlauches oder Rohres abgehebert
und verworfen.

3.3.8 Die verbleibende Losung wird in einen 500-ml-Scheidetrichter tberflhrt.

3.3.9 Der Kunststoffbehalter wird nacheinander mit jeweils ca. 100 ml destilliertem
Wasser, n-Heptan und wiederum destilliertem Wasser gespult, wobei die Spulldsungen
mit der Losung im Scheidetrichter vereinigt werden.

3.3.10 Die untere, wassrige Phase wird aus dem Scheidetrichter abgelassen und
verworfen.
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Anmerkung:

Die wassrigen Phasen aus diesem Schritt und aus Schritt 3.3.7 konnen bei Bedarf vereinigt und als Riick-
stellprobe aufbewahrt werden. Nach ca. 14 Tagen liegen Sr-90 und Y-90 wieder im radioaktiven Gleich-
gewicht vor, so dass Y-90 erneut abgetrennt und bestimmt werden kann.

3.3.11 Die organische Phase wird zur Reinigung zweimal mit je 100 ml und einmal mit
50 ml Salzsaure (1 mol-I™") jeweils eine Minute lang geschittelt. Nach Phasentrennung
werden die salzsauren Phasen (untere Phasen) jeweils abgelassen und verworfen.

Anmerkung:
Bei stark verunreinigten Proben kann die Anzahl der Extraktionen zur Reinigung der organischen Phase
erhoht werden. Das Gesamtvolumen von 250 ml sollte jedoch beibehalten werden.

3.3.12 Das in der organischen Phase verbliebene Yttrium wird riickextrahiert, indem
zweimal mit je 100 ml und einmal mit 50 ml Salzséure (9 mol-I"") jeweils eine Minute lang
geschittelt wird. Die nach Phasentrennung abgelassenen salzsauren Phasen (untere
Phasen) werden in einem weiteren 500-ml-Scheidetrichter, in dem sich 250 ml Tricaprylyl-
methylammoniumchlorid-Lésung befinden, vereinigt.

3.3.13 AnschlieBend wird die Losung zwei Minuten lang geschittelt.

3.3.14 Die salzsaure Losung (untere Phase), die das Yttrium enthalt, wird nach der
Phasentrennung in ein 1-I-Becherglas abgelassen und mit destilliertem Wasser auf
500 ml verdinnt.

3.3.15 Zur salzsauren Losung werden langsam 350 ml konzentrierte Ammoniakldsung
(etwa 13,3 mol-I") gegeben. Die Lésung wird anschlieBend auf einer Heizplatte unter
kraftigem Rihren bis kurz vor dem Sieden erhitzt, wobei Yttrium als Yttriumhydroxid aus-
fallt.

3.3.16 Beim anschlieBenden Abkihlen auf Raumtemperatur setzt sich der Yttrium-
hydroxidniederschlag ab.

3.3.17 Der Grofteil der Uberstehenden klaren Losung wird vorsichtig, z. B. mit einer
Wasserstrahlpumpe, abgesaugt.

Anmerkung:
Bei der radiochemischen Trennung mit Thoriumabtrennung werden die Schritte 3.3.18 bis 3.3.21 durch die
Schritte 3.3.29 bis 3.3.35 ersetzt.

3.3.18 Das Yttriumhydroxid wird Uiber eine Filternutsche (Porositat 3) abgesaugt und mit
wenig schwach ammoniakalischem Wasser gewaschen.

3.3.19 Die Filternutsche mit dem Niederschlag wird auf einen Wittschen Topf, in dem
sich ein 400-ml-Becherglas befindet, aufgesetzt.

3.3.20 Der Niederschlag wird mit so wenig Volumen an Salpetersiure (2 mol-I™") wie
moglich (ca. 5 ml bis 10 ml) vollstandig aus der Fritte gelost und in dem Becherglas im
Wittschen Topf aufgefangen, wo dieser erneut ausfallt.
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Anmerkung:

In der Regel fallt der Niederschlag sofort nach Passieren der Fritte wieder aus. Reste des Niederschlags
werden mit mdglichst wenig destilliertem Wasser in das Becherglas gespiilt. Lost sich der Niederschlag
nicht, wird zum Spulen mit wenigen Tropfen Salpetersaure (2 mol-I"") angesiuertes Wasser verwendet. Es
ist bei der Spillung in jedem Fall sicherzustellen, dass das Volumen der Lésung im Becherglas so gering
bleibt, dass Schritt 3.3.21 durchgefiihrt werden kann.

3.3.21 AnschlieBend wird tropfenweise Salpetersaure (2 mol-I") zur Suspension gege-
ben, bis sich der Niederschlag gerade eben vollstandig geldst hat. Es wird mit destillier-

tem Wasser ein Gesamtvolumen von ca. 150 ml im Becherglas eingestellt.

3.3.22 Die Losung wird auf einer Heizplatte bis kurz vor dem Sieden erhitzt und mit
10 ml kalt gesattigter Oxalsaureldsung versetzt. Das Yttrium fallt als Yttriumoxalat aus.

3.3.23 Nach dem Abkuhlen auf Raumtemperatur wird ein GrofBteil der Gberstehenden
Losung z. B. mit einer Wasserstrahlpumpe, abgesaugt und das Yttriumoxalat mit einem
Vakuumfiltrationsgeréat aus Glas Uber einen Blaubandfilter abfiltriert.

3.3.24 Der Niederschlag wird mit jeweils ca. 5 ml destilliertem Wasser und anschlieBend
mit Ethanol gewaschen.

3.3.25 Der Filter wird zusammen mit dem Niederschlag in einen Porzellantiegel iber-
fihrt und im Muffelofen fiinf Minuten lang bei ca. (900 + 100) °C gegliht.

Anmerkung:
Yttriumoxalat enthalt Gblicherweise unterschiedliche Mengen an Kristallwasser. Durch Uberfiihrung in
Yttriumoxid werden Fehler bei der gravimetrischen Bestimmung der Ausbeute vermieden.

3.3.26 Das erhaltene Yttriumoxid wird mit 0,1 ml bis 0,2 ml destilliertem Wasser mog-
lichst quantitativ auf ein vorher gewogenes Messschalchen Uberfiihrt und durch Ver-
reiben mit einem Metallspatel ein homogenes, planes Flachenpradparat hergestellt.

Anmerkung:
Ublicherweise werden fiir die Kalibrier- und Messpraparate 2"-Messschélchen verwendet.

3.3.27 Die Suspension im Messschalchen wird unter einem Oberflachenverdampfer
vollstandig getrocknet.

3.3.28 Nach dem Abkihlen wird das Messpraparat zur Bestimmung der chemischen
Ausbeute gewogen.

Thoriumabtrennung

3.3.29 Das Yttriumhydroxid wird anschlieBend durch dreimaliges Spulen mit jeweils
etwa 5 ml schwach ammoniakalischem Wasser quantitativ in ein 200-ml-Zentrifugenglas
uberfuhrt.

3.3.30 Die Probe wird mindestens drei Minuten bei etwa dem 1910fachen der Erdbe-
schleunigung (1910 g) bis zum vollstandigen Absetzen des Niederschlages von der wass-
rigen Losung zentrifugiert.
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Anmerkung:
Falls die Zentrifuge nur Umdrehungen pro Minute anzeigt, muss in der Bedienungsanleitung fir die Zen-
trifuge/den Rotor nachgesehen werden.

3.3.31 Die Uberstehende klare Losung wird dekantiert und verworfen. Der Niederschlag
wird in ca. 3 ml Salpeterséaure (5 molI'") gerade eben vollstandig geldst.

3.3.32 Die Losung wird mit destilliertem Wasser so weit verdiinnt, bis eine pH-Wert-
Bestimmung maglich ist, und anschlieBend ihr pH-Wert mit Salpetersaure (5 mol-I"') auf
pH 1,3 bis 1,5 eingestellt.

3.3.33 Zur Mitfallung des Thoriums werden 1 ml Zirkonium-Tragerlésung (50 mg Zr**) und
1 ml kalt gesattigte Natriumhydrogenphosphatlésung im Uberschuss zugegeben.

3.3.34 Die L6sung wird drei Minuten bei etwa dem 1910fachen der Erdbeschleunigung
(1910 g) bis zur vollstandigen Trennung der festen und fliissigen Phase zentrifugiert.

3.3.35 Die Uiberstehende klare Lésung wird in ein 400-ml-Becherglas dekantiert und mit
destilliertem Wasser auf 150 ml aufgefillt.

4 Messung der Aktivitat

4.1 Allgemeines

Zur Messung der Aktivitatskonzentration des Y-90 wird ein Proportionalzahlrohr in Low-
level-Ausfiihrung verwendet.

4.2 Kalibrierung

Zur Bestimmung des Nachweisvermdgens wird ein Yttriumoxid-Kalibrierpraparat be-
kannter Y-90-Aktivitat verwendet, das aus einer auf ein Aktivitatsnormal riickfihrbaren
Sr-90-Ldsung, die sich im radiochemischen Gleichgewicht mit Y-90 befindet, hergestellt
wird.

Die Herstellung erfolgt durch Zugabe einer Sr-90-Losung bekannter Aktivitat, 10 ml
Yttrium-Tragerlésung (50 mg Y3*) und 250 ml DEHP-Lésung (0,45 mol-”") in einen
500-ml-Scheidetrichter und anschlieBender finfminttiger Extraktion. Die weitere Her-
stellung folgt der Beschreibung der radiochemischen Trennung ab Schritt 3.3.10.

Je Proportionalzahlrohrmessplatz wird das Kalibrierpraparat mindestens dreimal jeweils
50 Minuten lang gemessen. Aus den Mittelwerten der erhaltenen Nettozahlraten wird
das Nachweisvermogen messplatzspezifisch ermittelt.

Anmerkung:
Ublicherweise werden fiir die Kalibrier- und Messpraparate 2"-Messschélchen verwendet.
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4.3 Messung

Das aus Abschnitt 3.3 erhaltene Messpraparat wird in acht direkt aufeinanderfolgenden
Messungen mit einer Messdauer von jeweils 360 Minuten gemessen.

Zur Uberpriifung der radiochemischen Reinheit des Y-90 wird die an die Messwerte der
Nettozahlraten R, ; angepasste Abklingkurve fir Y-90, die von der Software UncertRadio
generiert wird, herangezogen.

Wenn der reduzierte Chi-Quadratwert x4 zwischen 0,5 und 2 liegt, wird von einem unge-

storten Messpraparat ausgegangen, wobei langlebige Storstrahler nicht ausgeschlossen
werden kdnnen. Ist dies der Fall wird das Messpraparat nach 14 Tagen erneut gemessen
und die bei diesen Messungen ermittelten Nettozahlraten von den Nettozahlraten der
ersten Messreihe abgezogen.

Weicht yZ deutlich von den oben genannten Werten ab, wird das Messergebnis verwor-

fen oder die Analyse mit einer Riickstellprobe (siehe Anmerkung bei Schritt 3.3.10) wie-
derholt.

4.4 Blindwerte

Blindwertpraparate werden regelmaBig analog Abschnitt 4.2, jedoch ohne Zugabe eines
Aktivitatsnormals, hergestellt und gemessen. Sie mussen in der Berechnung der Analy-
senergebnisse berlicksichtigt werden, wenn sie sich signifikant von den Nulleffekten
unterscheiden.

Weiterflihrende Hinweise kdnnen dem Allgemeinen Kapitel RAD-CHEM/GRUNDL dieser
Messanleitungen entnommen werden.

5 Berechnung der Analysenergebnisse

Zur Berechnung der Aktivitatskonzentration des Sr-90 wird der Mittelwert der Ublicher-
weise acht, auf den Zeitpunkt der Yttriumabtrennung (siehe Schritt 3.3.4) korrigierten
Nettozahlraten R, ; (i =1, ..., 8) des Y-90 herangezogen.

Zur Verringerung der Erkennungs- und Nachweisgrenze kénnen die Einzelmessungen
aufsummiert werden. Fir die Ermittlung der Nettozahlrate der aufsummierten Messun-
gen wird auf das Verfahren D-H-3-MWASS-01 verwiesen.
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5.1 Gleichungen zur Berechnung
5.1.1 ErgebnisgroBe
Die Aktivitatskonzentration ¢ zum Zeitpunkt der Probeentnahme wird nach Gleichung (1)

berechnet:

0 . 0 . aldsr—g9o -t
_ RH,Y—90 fA _ RH,Y—90 € Sr=90""A _ R() . (1)
- . . V - . . V - n,Y—90 (p
€y—-90 "My €y-90 "My

Die auf den Zeitpunkt der Sr-/Y-Trennung bezogene Y-90-Nettozahlrate R%,Y_go wird mit

dem Verfahren der linearen Entfaltung aus der Anpassung einer Abklingkurve an die
Messpunkte R, ; der Y-90-Nettozahlrate ermittelt. Die Abklingkurve, d. h. die Folge der
Nettozahlraten R, ; als Funktion der Zeitdifferenzen t;, ist durch die Gleichung (2)

beschrieben, worin R%,Y_go der anzupassende Parameter ist:

— e~ Av-90 " tm

— ~ 0 . a—Ay—g0 " t; . — 0 .
Ryi=Rp; — Ry = Ry _gp € Y20 = Rpy—90 " fy—90,i (2)

Ay—g0 " tm

Analog zu Tabelle 1 und den Gleichungen (40) und (41) in [3] lasst sich Gleichung (2) in
Matrixschreibweise angeben:

Ry fy—90,1

Ry, fy—90,2 0

. = .7 " Rpy-90 3)
Rn,8 fY—90,8

In den Gleichungen (1) bis (3) bedeuten:

c Aktivitatskonzentration des Sr-90, in Bg-m™3;
fa Abklingkorrektionsfaktor vom Zeitpunkt der Probeentnahme bis zur Sr-/Y-Tren-
nung;

fyv-90;  Abklingkorrektionsfaktor fiir Y-90 von der der Sr-/Y-Trennung bis zum Beginn
der i-ten Messung;

Ry ; Bruttozihlrate der Einzelmessung i, in s,

Ry Nettozahlrate der Einzelmessung i, in s7';

Ro Nulleffektzahlrate, in s’

RY v.90 auf den Zeitpunkt der Sr-/Y-Trennung bezogene Y-90-Nettozéhlrate, in s77;

ta Zeitspanne zwischen Probeentnahme und Sr-/Y-Trennung, in s;

t; Zeitspanne zwischen Sr-/Y-Trennung und Beginn der Messdauer der Einzel-
messung i, in s;

|74 Volumen der Probe in m3;
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£y-90 Nachweisvermégen fiir Y-90, in Bq™'s™;
ny chemische Ausbeute von Yttrium;
Asro0  Zerfallskonstante fiir Sr-90, in s7";

Ay-90 Zerfallskonstante fiir Y-90, in s7;

@ verfahrensbezogener Kalibrierfaktor, in Bg-ssm™=.

5.1.2 Standardunsicherheit der ErgebnisgroBe

Die Standardunsicherheit u(c) der Aktivitatskonzentration wird nach Gleichung (4) be-
rechnet:

u(©) = ¢ U (Riy—s0) + W) + ea(ev-o0) + ula1y) + e (V) @)

Dabei bedeuten:

u(c) Standardunsicherheit der Aktivitdtskonzentration des Sr-90, in Bg-m™;
tm Messdauer des Messpraparates, in s;
to Messdauer des Nulleffekts, in s;

urel(R?l,Y-%) relative Standardunsicherheit der auf den Zeitpunkt der Sr-/Y-Trennung
bezogenen Y-90-Nettozahlrate;

Urel(fa) relative Standardunsicherheit des Abklingkorrektionsfaktors;

urel(ey.99)  relative Standardunsicherheit des Nachweisvermdgens;

urel(ny) relative Standardunsicherheit der chemischen Ausbeute;

urel(V) relative Standardunsicherheit des Volumens.

Bei der Berechnung der kombinierten relativen Standardunsicherheit der Aktivitatskon-

zentration kann im Allgemeinen der Beitrag der relativen Standardunsicherheit des Ab-
klingkorrektionsfaktors uyei(fa) vernachlassigt werden.

Die Berechnung der Standardunsicherheit der auf den Zeitpunkt der Sr-/Y-Trennung be-
zogenen Y-90-Nettozahlrate u (RY y.qq) erfolgt durch eine Software, z. B. UncertRadio.

5.2 Rechenbeispiel

In den Rechenbeispielen der Abschnitte 5.2 und 6.2 werden die Zwischenergebnisse und
das Endergebnis mit vier signifikanten Stellen angegeben. Abweichungen von den im
Rechenbeispiel berechneten Werten sind bei der Verwendung einer anderen Anzahl von
signifikanten Stellen moglich.
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Fir das Rechenbeispiel werden nachstehende Werte verwendet:

Ry 1 = 004057 u(Ry 1) = 000145

Rb2 = 003857 u(Ryp,2) = 0001357

Ry 3 = 003957 u(Ryp,3) = 0001357

Ry 4 = 0,033s7; u(Ryp,4) = 000125

Ry s = 0,032s7; u(Ry 5) = 000125

Ru6 = 0,031s7; u(Ry,6) = 000125

Ry,7 = 0,0265s7"; u(Ryp,7) = 0,0011s";

Rp,g = 002657 u(Ryp,g) = 0,0011s";

Ro - 0,0017s"; u(Ro) - 0,00014s";

t1 = 16200s; ts = 102600s;

ty = 37 800 s; te = 124 200 s;

t3 = 59400s; t7 = 145800s;

ty = 81 000 s; tg = 167 400 s;

to = 84000s; tm = 21600s;

ta =  158-10's; ) = 83456Bg-s-m?3
Asr-90 = 7,627-10¢7, Ay-90 = 3,0065-10°s7,
€Y-90 = 035Bq’-sT urel(€v-90) = 0,05

ny = 077 Urel(Ny) = 0,05

%4 = 0,045 m3; urel(V) = 0,02.

Die Berechnungen erfolgen mit dem Programm UncertRadio. Die Werte der Bruttozahl-
raten, der Zeitdifferenzen t; und der Nulleffektzahlrate werden in einen Programmdialog
eingetragen. Daraus werden die Werte und Unsicherheiten der Nettozahlraten ermittelt.
Die damit erhaltene graphische Darstellung der Abklingkurve ist in Abbildung 1 gezeigt.
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Abb. 1:  An die Messwerte der Nettozahlraten R, ; angepasste Abklingkurve fiir Yttrium-90

Der Wert der auf den Zeitpunkt der Sr-/Y-Trennung bezogenen Y-90-Nettozahlrate und
der Wert der ihr zugeordneten Standardunsicherheit betragen:

R)y_go = 0,04230 s7*
u(R)y_g9) = 0,6197 - 1073 571

Die Aktivitatskonzentration c betragt nach Gleichung (1):

_0,04230 571 - 7627107 158-10" (0042813 Bq
T 035BqL-s1-077-0045m3  0,01213 m?

=3,530Bq-m™3

Die Standardunsicherheit u(c) der Aktivitatskonzentration wird nach Gleichung (4) be-
rechnet:

0,0006197\2
— .m-3. - 2 2 2 — .3
u(c) =3,530Bq-m \/( 0.04230 ) + 0,054 + 0,054 + 0,022 = 0,2645 Bq-m

Die Aktivitatskonzentration betragt damit:

¢ =(3,530+0,265) Bq-m3
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5.3  Unsicherheiten der Analysenergebnisse

Unsicherheitsbeitrage aus der Probeentnahme werden im Rahmen dieser Messanleitun-
gen nicht berlcksichtigt, da diese von vielen, oft nicht quantifizierbaren Faktoren ab-
hangen kénnen.

Die Standardunsicherheit des Analysenergebnisses beinhaltet die Standardunsicher-
heiten der Zahlstatistik, der Kalibrierung, der chemischen Ausbeute und des Volumens
der Probe. Die Standardunsicherheiten der Messdauer und der Zerfallskonstanten werden
vernachlassigt.

6 Charakteristische Grenzen des Verfahrens

Die Berechnung der charakteristischen Grenzen erfolgt entsprechend der Normenreihe
DIN EN ISO 11929 [4]. Weiterflihrende Betrachtungen zu den charakteristischen Grenzen
finden sich im Allgemeinen Kapitel CHAGR-ISO-01 dieser Messanleitungen.

Ein Excel-Tabellenblatt (siehe Abschnitt 7.1) steht nicht zur Verfligung. Eine Projektdatei
zum Programm UncertRadio (siehe Abschnitt 7.2) ist auf der Internetseite dieser Mess-
anleitung abrufbar.

6.1 Gleichungen zur Berechnung

6.1.1 Erkennungsgrenze

Die Erkennungsgrenze fiir die Aktivitidtskonzentration c* wird entsprechend Gleichung (5)
ermittelt.

¢" = kiq " 7(0) ©)

Darin bedeuten:

*

c Erkennungsgrenze der Aktivitatskonzentration, in Bg-m,

ki-« Quantil der standardisierten Normalverteilung fir a = 0,0014.

Aufgrund der Komplexitat der linearen Entfaltung wird an dieser Stelle auf die explizite
Gleichung fur die Erkennungsgrenze verzichtet.

6.1.2 Nachweisgrenze

Die Erkennungsgrenze fir die Aktivitdtskonzentration ¢ wird entsprechend Gleichung
(6) ermittelt.

c*=c" 4 ky_p-ulc?) (6)
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Darin bedeuten:

c Nachweisgrenze der Aktivitdtskonzentration, in Bg:m3;

ki-p Quantil der standardisierten Normalverteilung fir g = 0,05.

Aufgrund der Komplexitat der linearen Entfaltung wird an dieser Stelle auf die explizite
Gleichung fur die Nachweisgrenze verzichtet.

6.1.3 Grenzen des Uberdeckungsintervalls

Eine Betrachtung der Grenzen des Uberdeckungsintervalls ist nicht erforderlich.

6.2 Rechenbeispiel
Zur Berechnung der charakteristischen Grenzen werden neben den Angaben aus Ab-
schnitt 5.2 noch folgende Werte bendtigt:
ki-q = 3 kig = 1,645
0,0054.

Ure1()

Die Werte fiir die Erkennungsgrenze ¢” und die Nachweisgrenze c* werden mit Hilfe des
Programms berechnet:

¢*=0,0566 Bq-m™3

c*=0,0922Bq-m™3

ISSN 1865-8725 Version Mérz 2023

Messanleitungen fiir die ,Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung"”



D-Sr-90-MWASS-01-14

7 Softwaregestiitze Auswertung

7.1 Ansicht des Excel-Tabellenblatts

Aufgrund der Komplexitat der Berechnung steht eine Excel-Datei nicht zur Verfligung.

7.2 Ansicht der UncertRadio-Resultatseite

Die zugehorige UncertRadio-Projektdatei findet sich auf der Internetseite dieser Mess-
anleitung.

8 Verzeichnis der Chemikalien und Gerate

8.1 Chemikalien

Die verwendeten Chemikalien sollten analysenrein sein.

— Ammoniak, NHs: 13,3 mol-I";
— Ammoniakalisches Wasser: 1:1 (v:v) konz. Ammoniak (13,3 mol-I"") und
destilliertes Wasser;
— Diisooctylhydrogenphosphat (DEHP)
bzw.
Bis-(2-ethylhexyl-phosphorsaure)
(HDEHP):
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— DEHP-L&sung: 0,45 mol-I™":
150 ml DEHP in 850 ml n-Heptan I6sen;
— Ethanol: vergallt;
— Natriumhydrogenphosphatlosung: kalt gesattigte Losung aus Dinatriumhy-

drogenphosphat-Dodekahydrat,
NazH PO41 2 HzO,

— n-Heptan;

— Oxalsaurel6sung: kalt gesattigte Losung aus Oxalsaure-
Dihydrat;

— Salzséure, HCI: 1 mol-I!, 9 molI", 12 mol-I'";

— Salpetersaure, HNOs: 2 molI'", 5 molI”", 7 mol-I"", 14,4 mol-I'";

— Toluol;

— Tricaprylylmethylammoniumchlorid:  z. B. Aliquat®336;

— Tricaprylylmethylammoniumchlorid- 300 ml Aliquat®336 in 700 ml Toluol;
|6sung:

— Yttriumchlorid-Hexahydrat,
YCl5-6 H,0:

— Yttrium-Tragerlosung: 5mg Y3* pro ml Lésung:

34,12 g Yttriumchlorid-Hexahydrat mit 16 ml Sal-
petersaure (ca. 7 molI"") versetzen und mit destil-
liertem Wasser auf ein Endvolumen von 2 | auf-

fullen;
— Zirkonium(IV)-oxidchloridoctahydrat,
ZrOCl,-8 H,0;
— Zirkoniumlosung: 50 mg Zr** pro ml Lésung:
17,66 g Zirkonium(lV)-oxidchloridoctahydrat mit
destilliertem Wasser auf 100 ml auffillen.
8.2 Gerate

Fir das Verfahren wird folgende Ausstattung bendtigt:

— Kunststoffbehalter, 50 I:
— RuUhrmotor mit Propellerrthrer;
— Laborzentrifuge;

— Absaugvorrichtungen: Witt'scher Topf mit 400-ml-Becherglas, Saugflasche, Wasser-
strahlpumpe;

— Filternutsche (Porositat 3, Kennz. 17D, @ 65 mm);
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— Glas-Vakuumfiltrationsgerat (g 25 mm, Volumen 30 ml, mit Glasfritte);
— Filterpapier (g 24 mm, Typ Blauband, aschefrei);

— Porzellantiegel (g 40 mm);

— Muffelofen;

— Oberflachenverdampfer;

— Laborgrundausstattung;

— Messschalchen aus Edelstahl;

— Proportionalzahlrohr in Low-level-Ausfiihrung.

Literatur

[11 Allgemeine Verwaltungsvorschrift zum integrierten Mess- und Informationssystem
zur Uberwachung der Radioaktivitit in der Umwelt (IMIS) nach dem Strahlen-
schutzvorsorgegesetz (AVV-IMIS). Bundesanzeiger, 2006, Nr. 244a vom 13.12.2006,
S. 4-80.

[2] Borcherding, J., Nies, H.: An improved method for the determination of *°Sr in large
samples of seawater. Journal of Radioanalytical and Nuclear Chemistry, 1986, Vol.
98 (1), S. 127-131.

[3] Kanisch, G, Aust, M.-O., Bruchertseifer, F., Dalheimer, A., Heckel, A., Hofmann, S., et
al.. Bestimmung der charakteristischen Grenzen bei der Aktivitétsbestimmung
radioaktiver Stoffe — Teil 1: Grundlagen. Version Mai 2022. In: Bundesministerium fir
Umwelt, N., nukleare Sicherheit und Verbraucherschutz, (Hrsg.): Messanleitungen
fir die Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung,
Erkennungs- und Nachweisgrenzen. ISSN 1865-8725.

[4] Normenreihe DIN EN ISO 11929:2021, Bestimmung der charakteristischen Grenzen
(Erkennungsgrenze, Nachweisgrenze und Grenzen des Uberdeckungsintervalls) bei
Messungen ionisierender Strahlung — Grundlagen und Anwendungen (Teile 1 bis 3).

ISSN 1865-8725 Version Mérz 2023

Messanleitungen fiir die ,Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung"”



	1 Anwendungsbereich 
	2 Probeentnahme 
	3 Analyse 
	3.1 Prinzip des Verfahrens 
	Anmerkung: 

	3.2 Probenvorbereitung 
	3.3 Radiochemische Trennung 
	3.3.1
	3.3.2
	3.3.3
	3.3.4
	3.3.5
	3.3.6
	3.3.7
	3.3.8 
	3.3.9
	3.3.10
	Anmerkung: 

	3.3.11 
	Anmerkung: 

	3.3.12
	3.3.13 
	3.3.14
	3.3.15
	3.3.16 
	3.3.17
	Anmerkung: 

	3.3.18 
	3.3.19 
	3.3.20 
	Anmerkung: 

	3.3.21
	3.3.22 
	3.3.23
	3.3.24 
	3.3.25
	Anmerkung: 

	3.3.26 
	Anmerkung: 

	3.3.27 
	3.3.28 

	Thoriumabtrennung 
	3.3.29 
	3.3.30 
	Anmerkung: 

	3.3.31 
	3.3.32 
	3.3.33 
	3.3.34 
	3.3.35 


	4 Messung der Aktivität 
	4.1 Allgemeines 
	4.2 Kalibrierung 
	Anmerkung: 

	4.3 Messung 
	4.4 Blindwerte 

	5 Berechnung der Analysenergebnisse 
	5.1 Gleichungen zur Berechnung 
	5.1.1 Ergebnisgröße 
	5.1.2 Standardunsicherheit der Ergebnisgröße 

	5.2 Rechenbeispiel 
	5.3 Unsicherheiten der Analysenergebnisse 

	6 Charakteristische Grenzen des Verfahrens 
	6.1 Gleichungen zur Berechnung 
	6.1.1 Erkennungsgrenze 
	6.1.2 Nachweisgrenze 
	6.1.3 Grenzen des Überdeckungsintervalls 

	6.2 Rechenbeispiel 

	7 Softwaregestütze Auswertung 
	7.1 Ansicht des Excel-Tabellenblatts 
	7.2 Ansicht der UncertRadio-Resultatseite 

	8 Verzeichnis der Chemikalien und Geräte 
	8.1 Chemikalien 
	8.2 Geräte 

	Literatur 



