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Schnellverfahren zur Bestimmung der
Gesamt-Alpha-Aktivitatskonzentration
im Trinkwasser

1 Anwendbarkeit

Dieses Verfahren dient der Bestimmung der Gesamt-Alpha-Aktivitatskonzentration
von naturlichen Radionukliden in Trinkwasser sowie in Quell- und Mineralwassern mit
geringen Eisen- und Salzgehalten (Eisenkonzentration kleiner als 1 mg-I"!, Summe
der Calcium- und Magnesiumkonzentration kleiner als 500 mg-I™). Es ist fiir Unter-
suchungen zur Uberwachung radioaktiver Parameter gemé&B § 7 der Trinkwasser-
verordnung (TrinkwV 2001) (1) geeignet.

Zu der hier betrachteten Gesamt-Alpha-Aktivitatskonzentration tragen hauptsachlich
die Uranisotope U-238, U-235 und U-234 sowie Ra-226 und Po-210 bei; das Edel-
gas Rn-222 bleibt unberlcksichtigt. Es wird bei diesem Verfahren im Rahmen der
Probenpraparation aus der Probe entfernt. Das kurzlebige Ra-224 (Halbwertszeit
3,63 Tage) aus der Thorium-Zerfallsreihe kann nur dann erfasst werden, wenn die
Analyse in unmittelbarem Anschluss an die Probeentnahme stattfindet. Zu beachten
ist auch das sich andernde Aktivitatsverhaltnis zwischen Pb-210 und Po-210 im Was-
ser, wenn zum Zeitpunkt der Probeentnahme kein radioaktives Gleichgewicht vor-
liegt. Grundsatzlich sollte deshalb eine ldangere Lagerung der Proben vermieden wer-
den. Zur Berechnung der Gesamt-Alpha-Aktivitatskonzentration kann nur das Datum
der Messung als Bezugszeitpunkt zugrunde gelegt werden.

Das Verfahren ist einfach in der Handhabung, setzt jedoch die Verfligbarkeit eines
Flissigkeitsszintillationszahlers (LSC) mit Alpha-Beta-Trennung voraus. Bei einer
Messdauer zwischen 100 Minuten und 200 Minuten und Probenvolumina von 0,3 | bis
0,5 | werden Nachweisgrenzen von 15 mBq-I" bis 30 mBqg-I! erreicht. Eine zweite
Messung nach 3 Tagen bis 6 Tagen liefert auBerdem einen Hinweis auf den Anteil
von Ra-226 an der Gesamt-Alpha-Aktivitatskonzentration.

2 Probeentnahme

Die allgemeinen Anforderungen an eine reprasentative Probeentnahme und Probe-
entnahmesysteme gemaB DIN 38402 Teil 13 und Teil 14 (2, 3) sind einzuhalten. In
diesem Zusammenhang wird zugleich auf H-VORBEMERK-TWASS-01 und das Ver-
fahren H-y-SPEKT-TWASS-01 verwiesen.

Probeentnahmen fir Screening-Messungen mit dem Ziel der Ermittlung von Trink-
wassern (oder Versorgungsnetzen), bei denen eine Uberschreitung der Gesamtricht-
dosis von 0,1 mSv (gemaB TrinkwV 2001) zu besorgen ist, kébnnen in den Wasser-
versorgungseinrichtungen oder ggf. bei Endverbrauchern erfolgen.
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Im Normalfall genlgt ein Probenvolumen von 1 Liter. Zur Aufbewahrung und zum
Transport eignen sich Probenflaschen aus Polyethylen oder Glas, wie sie Ublicher-
weise in der Wasseranalytik eingesetzt werden. Zur Konservierung sind die Proben
mit Salpetersdure (14 mol-I'!) auf einen pH-Wert kleiner als 2 anzuséuern.

Probenvorbereitung
300 ml — 500 ml der Wasserprobe im Becherglas unter Rihren erhitzen;
Zusatz von Ammoniumhydrogenphosphatliésung und
Phenolphthalein-Indikator.

Phosphatfillung
Zusatz von Ammoniaklésung zur siedenden Probe bis zum bleibenden
Indikatorumschlag bei pH = 10;
in der Hitze rihren, bis ein Niederschlag (Ca-, Ra-, Po-, U-Phosphate) ausfallt;
(Sollte keine sichtbare Niederschlagsbildung stattfinden, wird Calciumnitrat-
Lésung zugesetzt).

Herstellung des Messpraparates
Niederschlag abzentrifugieren und bei 80 °C im Trockenschrank trocknen;
Phosphat als rieselfahigen Feststoff in ein Zahlflaschchen Uberfihren;
Zentrifugenglas nacheinander mit je 0,5 ml Salzsdure und dest. Wasser
ausspllen;
Spullésungen in das Zahlflaschchen Uberfihren und das Phosphat vollstandig
I6sen (ggf. wenige Tropfen Salzsaure zusetzen);
Losung anschlieBend mit 4 ml Szintillatorcocktail mischen.

LSC-Messung
Messpraparat ca. 10 min vor Messbeginn kihl und dunkel stehen lassen

Abb. 1: Schematische Darstellung des Verfahrens zur Bestimmung der Gesamt-
Alpha-Aktivitatskonzentration in Trinkwassern

3 Analytik

3.1 Prinzip der Methode

Das Verfahren beruht auf der Mitfallung von Uran, Radium und Polonium an Cal-
ciumphosphat, der Lésung des Phosphates in Salzsdaure und einer anschlieBenden
Messung im FlUssigkeitsszintillationszahler. Die einzelnen Verfahrensschritte sind in
Abbildung 1 schematisch dargestelit.

Version Januar 2009
Messanleitungen fiir die ,Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung"



H-a-GESAMT-TWASS-02-03

Bei geringer Probenzahl ist die Durchfihrung von Doppelbestimmungen empfeh-
lenswert, auf eine wesentliche Verlangerung der Messdauer sollte jedoch wegen
der mdglichen Nachbildung von Rn-222 und seiner kurzlebigen Folgenuklide ver-
zichtet werden.

Anmerkung:

Aufgrund der kurzen Halbwertszeit von 3,82 Tagen wird Rn-222 sehr schnell aus vorhande-
nem Ra-226 nachgebildet. Bereits 12 Stunden nach der Abtrennung betragt die Rn-222-
Aktivitat etwa 10 % der Ra-226-Aktivitat. Da die Folgenuklide des Rn-222 mit Halbwerts-
zeiten im Minuten- bzw. Sekundenbereich vergleichbare Aktivitaten besitzen und ebenfalls
zur Impulsrate beitragen, ergibt sich eine Uberbewertung der Gesamt-Alpha-Aktivitatskon-
zentration in Abhangigkeit von ihrem Ra-226-Anteil.

3.2 Radiochemische Trennung

3.2.1 300 ml bis 500 ml der Wasserprobe werden im Becherglas unter Rihren
zum Sieden erhitzt. Nach Zusatz von 2 Tropfen Phenolphthalein-Indikatorlésung
und 2 ml Ammoniumhydrogenphosphatlésung (3,2 mol-I'") wird mit Ammoniak-
l6sung (13,5 mol-I'!) auf einen pH-Wert von ca. 10 (Indikatorumschlag nach rot)
eingestellt. Danach wird noch einige Minuten in der Hitze geriuhrt, das Becherglas
von der Heizplatte genommen und der Rihrmagnet aus der Lésung entfernt.

Anmerkung:

In der Regel enthalten Trinkwasser Calcium und Magnesium in ausreichender Menge, so dass
sofort eine deutlich sichtbare Niederschlagsbildung einsetzt. Sollte dies nicht der Fall sein,
wird der siedenden Lésung tropfenweise 1 ml Calciumnitratlésung (1,25 mol-I"') zugesetzt.

3.2.2 Nach dem Abkulhlen und Absetzen des Phosphatniederschlages werden die
Uberstehende, klare Loésung dekantiert und der Niederschlag quantitativ in ein Zen-
trifugenglas Uberflihrt. Der Niederschlag wird abzentrifugiert, die Uberstehende
Lésung verworfen und der Niederschlag ca. 30 Minuten bei 80 °C im Trockenschrank
getrocknet.

3.2.3 Der trockene Phosphatniederschlag wird mit einem Glasstab zerrieben und
Uber einen kleinen Glastrichter in ein Zahlflaschchen mit Nennvolumen 7 ml Uber-
fihrt. Das Zentrifugenglas wird dann nacheinander mit 0,5 ml Salzsdure (4 mol-I™)
und 0,5 ml dest. Wasser ausgespllt, die Losungen werden ebenfalls Gber den Glas-
trichter in das Messflaschchen gegeben. Nach kurzem kraftigen Schutteln des ver-
schlossenen GefaBes sollte der Niederschlag vollstandig geldst sein. Geht der Nie-
derschlag nicht vollsténdig in Lésung, miissen weitere Tropfen Salzsdure (4 mol-I™)
zugesetzt werden, um eine klare ruckstandsfreie Losung zu erhalten.

Anmerkung:

Da flr die LSC-Messung eine homogene Mischung aus Probenlésung und Szintillatorcocktail
hergestellt werden muss, ist die zu verwendende Losungsmittelmenge meist begrenzt. Her-
stellerangaben Uber die Aufnahmekapazitdt des Szintillatorcocktails sind hier hilfreich.
Ultima Gold AB™ ist z. B. ein speziell fiir die Alpha-Beta-Trennung entwickelter Szintillator-
cocktail, der maximal 2,25 ml Salzséure (2 mol-I'!) pro 10 ml Szintillatorcocktail aufnehmen
kann (4).

3.2.4 Die Probenlésung wird mit 4 ml eines geeigneten Szintillatorcocktails
gemischt und vor der Messung ca. 10 Minuten kuhl und dunkel aufbewahrt.
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4 Messung der Aktivitat

4.1 Prinzip des Messverfahrens

Die relevanten Alphastrahler U-238, U-234, Ra-226 und Po-210 mit Energien zwi-
schen 4100 keV und 5300 keV kénnen im Trinkwasser in den unterschiedlichsten
Aktivitatsverhaltnissen vorkommen. Sie sind begleitet von energiereichen
Betastrahlern wie Pa-234m (Th-234) mit Egnax= 2280 keV oder Bi-210 mit
Epmax = 1162 keV. Ac-228 mit Esmax = 2100 keV, ein kurzlebiges Folgenuklid des
Ra-228, kann in Ausnahmefallen mit héherer Aktivitdtskonzentration als die ge-
nannten Alphastrahler im Wasser enthalten sein.

Die Anwesenheit hochenergetischer Betastrahler und die bei Routineanalysen nicht
zu vermeidende Variabilitat in der Zusammensetzung der Messpraparate, die in
unterschiedlichem Quench zum Ausdruck kommt, beeinflussen die quantitative
Trennung von Alpha- und Betastrahlung. Der Festlegung einer geeigneten Diskrimi-
natorschwelle kommt deshalb besondere Bedeutung zu.

Anmerkung:

Die getrennte Registrierung von Alpha- und Betastrahlung erfolgt bei modernen Flissig-
keitsszintillationszdahlern mittels Impulsformanalyse, d. h. einer Unterscheidung der Impulse
nach ihrem zeitlichen Verlauf. Mit zunehmendem Quench wird diese Unterscheidung schwie-
riger. Prinzipiell wird bei zu niedrig gewahlter Diskriminatorschwelle Betastrahlung zum gro-
Ben Teil im Alphamessbereich registriert und andererseits bewirkt eine zu hohe Diskrimina-
torschwelle die Registrierung von Alphastrahlung im Betamessbereich.

Im Unterschied zu nuklidspezifischen LSC-Messungen ist eine rechnerische Korrek-
tion des Nachweisvermdgens flr Alphastrahlung in Abhangigkeit vom Quenchwert
des Messpraparates nicht sinnvoll. Die Abhangigkeit des Nachweisvermégens vom
Quenchparameter ist zum einen gering, zum anderen andert sich der Einfluss von
Betastrahlung auf die Zahlrate im Alphamessbereich mit dem Quenchparameter
ebenfalls. Auch eine erneute Messung einzelner Praparate mit veranderter, dem
Quenchwert angepasster Diskriminatorschwelle ist im Routinebetrieb nicht zweck-
maBig.

4.2 Kalibrierung

Die Kalibrierung umfasst die Festlegung der Diskriminatorschwelle flir eine optimale
Alpha-Beta-Trennung und gleichzeitig die Bestimmung des Nachweisvermégens flr
Alphastrahlung bei Quenchwerten realer Messpraparate.

Anmerkung:

Im Unterschied zu den im Handel erhéltlichen ungequenchten Alpha- und Betakalibrierpra-
paraten muss bei der Messung realer Proben aufgrund der flir die Energieibertragung un-
gunstigeren Probenzusammensetzung, die einen deutlich héheren Quench verursacht, mit
einer niedrigeren zu wahlenden Diskriminatorschwelle und einer héheren Missklassifi-
zierungsrate (Anteil der Alphastrahlung, der im Betamessbereich zur Impulsrate beitrégt
und umgekehrt) gerechnet werden.

Zur Kalibrierung werden eine Am-241-Lésung bekannter Aktivitat und z. B. eine
(Sr-90 + Y-90)-L6sung verwendet. Auch Th-234, das relativ leicht aus naturlichem
Uran hergestellt werden kann (siehe Verfahren H-Th-AWASS-01), ist fur diesen
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Zweck ein geeigneter Betastrahler. Entscheidend ist hier der Einsatz eines Radio-
nuklids mit hoher Betastrahlungsmaximalenergie.
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Abb. 2: Missklassifizierung von Alpha- und Betastrahlung bei unterschiedlichem
Quench in Abhangigkeit von der Diskriminatorschwelle

Es werden zwei Messpraparate hergestellt, deren chemische Zusammensetzung
den realen Messpraparaten weitgehend entsprechen sollte und von denen das eine
nur betastrahlende und das andere nur alphastrahlende Radionuklide enthalt. Dazu
werden jeweils ca. 20 mg Calciumphosphat im Zahlflaschchen in 1 ml Salzsaure
(2 mol-I'!) geldst und ein méglichst geringes Volumen (im pl-Bereich) der Radio-
nuklidlésung zugesetzt. Die zugesetzte Aktivitat betragt mindestens einige Becque-
rel, um bei kurzer Messdauer ausreichend hohe Impulsraten zu erzeugen. Nach dem
Mischen mit jeweils 4 ml Szintillatorcocktail und einer kurzen Wartezeit werden die
beiden Messpraparate nacheinander bei verschiedenen Diskriminatoreinstellungen
gemessen, wobei die beiden Messbereiche flr Alpha- und Betastrahlung den ge-
samten, zur Verfligung stehenden Energiebereich Uberdecken. Ein starkerer
Quench bei der nachsten Messserie wird durch Zusatz von 5 pl bis 10 pl Tetrachlor-
kohlenstoff zu den Messpraparaten erreicht.

Die Ergebnisse der Kalibrierung eines TRICARB 3170 TR/SL mit den oben beschrie-
benen Messpraparaten von Am-241 und (Sr-90 + Y-90) sind beispielhaft in Abbil-
dung 2 dargestellt. Der Quench ist als geratespezifischer Parameter (hier: transfor-
mierter Spektralindex = tSIE) angegeben, wobei ein niedriger Wert einem starken
Quench entspricht. Der Quench bei realen Messpraparaten in der hier beschrie-
benen Zusammensetzung liegt in der Regel bei tSIE-Werten zwischen 450 und 350,
in Ausnahmefallen darunter.

Die Missklassifizierungsanteile g, bzw. g (5) charakterisieren den Anteil der Zahl-
rate bei der Messung des Alphamesspraparates, z. B. Am-241, im Betamessbereich
(g.) bzw. den Anteil der Zahlrate bei der Messung des Betamesspraparates, z. B.
(Sr-90 + Y-90), im Alphamessbereich (g;). Sie werden nach Gleichung (1) be-
rechnet.
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— RB:K q — RC(,K
Ry + Rox PR+ R x

o (1)

G Missklassifizierungsanteil durch Alphastrahlung im Betamessbereich;
gs Missklassifizierungsanteil durch Betastrahlung im Alphamessbereich;

R« Nettoimpulsraten im Betamessbereich bei der Messung eines Alphakalibrier-
praparates in min™;

Rgx  Nettoimpulsraten im Alphamessbereich bei der Messung eines Betakalibrier-
praparates in min’t.

Aus Abbildung 2 ist ersichtlich, dass sich die optimale Diskriminatorschwelle als
Schnittpunkt der beiden Kurven mit gleichem Quenchwert ergibt und der jeweilige
Quench die Lage des Schnittpunktes bestimmt. Fir die Diskriminatorschwelle wurde
bei tSIE-Werten zwischen 200 und 400 der Wert von 115 gewahlt. Damit bleibt der
Missklassifizierungsanteil in einem akzeptablen Bereich von 5 % bis 10 %. Bei Ubli-
chen tSIE-Werten um 400 ist der Missklassifizierungsanteil der Alphastrahlung ge-
ring, das Nachweisvermdgen liegt bei 95 %; jedoch muss bei anwesender Betastrah-
lung in vergleichbarem Aktivitatsbereich mit geringfiigiger Uberschitzung der Alpha-
aktivitat gerechnet werden. Eine Unterschatzung der Alphaaktivitat um mehr als
10 % wiirde dagegen nur bei starkem Quench (tSIE-Werte kleiner als 200) auftreten.
Messungen bei tSIE-Werten unter 200 werden deshalb nicht mehr ausgewertet; in
diesen Fallen wird die Analyse wiederholt (siehe Abschnitt 5.2).

4.3 Messung der Proben

Die Eingrenzung des Alphamessbereiches, d. h. die Festlegung der impulszéhlenden
Kanadle, richtet sich nach der Impulshéhenverteilung bei geringem und starkerem
Quench (siehe Abbildung 3).

Am Beispiel einer realen Trinkwasserprobe mit erhéhten U-238- und U-234-Aktivi-
tatskonzentrationen ist der Einfluss des Quenchs auf die Impulshéhenverteilung bei
der Messung in Abbildung 3 veranschaulicht. Der starkere Quench bei der wiederhol-
ten Messung des Messpraparates wurde durch Zusatz von 10 pl Tetrachlorkohlen-
stoff erzeugt. Er verursacht eine Verschiebung des Spektrums zu niedrigerer Ener-
gie und eine deutlich schlechtere Energieaufldsung. Die Impulsrate und damit das
Nachweisvermoégen bleiben jedoch nahezu konstant.

Der flur Routinemessungen geeignete Alphamessbereich wurde mit 50 keV bis
500 keV festgelegt; damit wird eine Nulleffektzahlrate von 0,01 s™ erreicht.

Die Ubliche Messdauer betragt 100 Minuten; sind vier oder mehr Messpraparate
nacheinander zu messen, ist die mdgliche Nachbildung von Rn-222 zu bertcksich-
tigen, eine klirzere Messdauer ist in den Fallen ginstiger, in denen hauptsachlich
Ra-226 zur Gesamt-Alpha-Aktivitatskonzentration beitragt.

Eine Wiederholungsmessung nach 3 Tagen bis 5 Tagen kann Aufschluss dariber
geben, ob Ra-226 als dominierender Alphastrahler vorliegt. Im Vergleich zum ur-
sprunglichen Messergebnis wird dann zu diesem Zeitpunkt eine etwa doppelt so
hohe Impulsrate gezahlt.
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Abb. 3: Impulshéhenverteilungen im Alphamessbereich bei Messungen eines

uranhaltigen Messpraparates mit unterschiedlichen Quenchwerten (tSIE)

5 Berechnung der Analysenergebnisse

5.1 Gleichungen zur Berechnung

Die Gesamt-Alpha-Aktivitatskonzentration ¢ zum Zeitpunkt der Messung wird nach
Gleichung (2) berechnet.

2% l(Rb,a - Ro,a)' (1 _qﬁ)_(Rb,B - Ro,ﬁ)' qBJ
= (2)
(1_qa_q[3)'v'77

c

Flir Messungen, bei denen relative Standardmessunsicherheiten von ca. 20 % akzep-
tiert werden koénnen, wird die Aktivitatskonzentration ¢ nach der vereinfachten

Gleichung (3) berechnet.

D (R‘;a; Ro,a) (3)

C =
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Neben den bereits definierten GréBen bedeuten in den Gleichungen (2) und (3):

c  Gesamt-Alpha-Aktivitdtskonzentration in Bg-l™;

on  Kalibrierfaktor in BQg-s;

V  Volumen der Probe in |;

n chemische Ausbeute (liegt erfahrungsgeman zwischen 0,95 und 1);
Ry Bruttozahlrate im Alphamessbereich in s™;

Ro,. Nulleffektzéhlrate im Alphamessbereich in s*;

Ry Bruttozahlrate im Betamessbereich in s™;

Rog Nulleffektzéhlrate im Betamessbereich in s™.

Die relative Standardmessunsicherheit der Alphaaktivitatskonzentration ergibt sich
aus dem GauBschen Fehlerfortpflanzungsgesetz gemaB Gleichung (4):

o) \/( sg’n: )T . (s(;:A )T +(SE;7)T (4)

mit
—S(CC) relative Standardmessunsicherheit
der Gesamt-Alpha-Aktivitatskonzentration;
s\R
( ”’O‘) relative Standardmessunsicherheit der Nettozahlrate R, ,;
Rn,cx
s(¢a) relative Standardmessunsicherheit des Kalibrierfaktors;
®Pa
—5(77) relative Standardmessunsicherheit der chemischen Ausbeute.
n

Die relative Standardmessunsicherheit der Nettozahlrate wird nach Gleichung (5)
berechnet:

S(A) _ 1 [Rua, Po (5)
R Rn’a tm tO

n,a

Neben den bereits definierten gehen auch folgende GréBen in die Berechnung ein:

Rn. Nettozahlrate in s*;
tm Messdauer des Messpraparates in s;
to Messdauer des Nulleffektes in s.
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5.2 Rechenbeispiel

Flr die Bestimmung der Gesamt-Alpha-Aktivitatskonzentration in einer Trinkwasser-
probe liegen neben der eingestellten Diskriminatorschwelle von 115 und einem
tSIE-Wert von 410 folgende Analysendaten vor:

V4 = 0,31 tm = t, = 6000s;
o = 1,0Bg-s; Ro. = 0,01s™;
n = 1,0; Ro,. = 0,085s™.

Damit betragt das Analysenergebnis:

(0,085-0,01) 1
= =~/ = 0,25Bq-|
¢ 0,3 g
R /
s(R,.) _ 1  [0085+001 _ 53.10°
R.. 0075 6000

S _ 0,053 + (0,2)% + (0,12 = 0,23

Der Wert der Gesamt-Alpha-Aktivitatskonzentration in der Trinkwasserprobe betrug
zum Messzeitpunkt:

¢ = (0,25 + 0,06) Bq-I'

5.3 Gesamtunsicherheiten der Analysenergebnisse

Probleme bei der LSC-Messung kdénnen auftreten, wenn z. B. Grundwasser, die zur
Trinkwasseraufbereitung genutzt werden, nach diesem Verfahren untersucht wer-
den. Anwesende Matrixbestandteile kdnnen bei der Ldésung des Phosphatnieder-
schlages in Salzsaure eine intensive Farbung verursachen, die einen starken Quench
des Messpraparates zur Folge hat. Der mit Eisenionen gebildete, gelb gefarbte
Chlorokomplex wird in der Regel durch Zusatz von 20 ul 40 %iger Fluorwasserstoff-
sdure (23 mol-I"") zerstért; Farbungen durch andere Verunreinigungen kénnen an
dieser Stelle meist nicht mehr beseitigt werden. In solchen Fallen ist ggf. ein gerin-
geres Volumen der Wasserprobe vorsichtig bis fast zur Trockne einzudampfen und
mit Salpetersaure und Wasserstoffperoxid nass zu veraschen. Die Analyse wird
anschlieBend wiederholt.

Anmerkung:

Aufgrund der relativ niedrigen Siede- und Schmelztemperaturen ist das Element Polonium bei
hohen Temperaturen flichtig. Polonium in Form des Chlorides sublimiert bei etwa 200 °C,
als Oxid bei etwa 500 °C; bei organisch gebundenem Polonium ist bereits oberhalb von
100 °C mit Verlusten durch Sublimation zu rechnen.
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Die kombinierte Standardmessunsicherheit der Gesamt-Alpha-Aktivitatskonzentra-
tion wird sowohl durch die Zahlstatistik, als auch durch die Unsicherheit bei der Alpha-
Beta-Trennung und die damit im Zusammenhang stehende Unsicherheit des Kali-
brierfaktors bestimmt. Erfahrungen bei der Durchfihrung und Auswertung von
LSC-Messungen sollten vorhanden sein, um die beiden Hauptfehlerquellen

— Einstellung einer ungeeigneten Diskriminatorschwelle und

— Vernachlassigung probenspezifischer Quenchwerte aufgrund der unterschied-
lichen Zusammensetzung der Messpraparate

ZUu vermeiden.

Der Beitrag der relativen Standardmessunsicherheit von s(R, ,)‘Rn . zur Gesamtun-
sicherheit der MessgréBe spielt nur bei niedrigen Impulsraten bzw. bei kurzer Mess-
dauer eine nennenswerte Rolle. Die relative Standardmessunsicherheit des Kali-
brierfaktors ist abhangig von der Schwankungsbreite in der Zusammensetzung der
Messpraparate. Um den Bereich der zuldassigen tSIE-Werte nicht stark einzugren-
zen, muss mit einer Unsicherheit des Kalibierfaktors von ca. 20 % gerechnet werden
(s(g)-@* = 0,2). Ein systematischer Beitrag aufgrund der nicht zu bestimmenden
chemischen Ausbeute liegt erfahrungsgemaB bei 10 %, die bei exemplarischen Aus-
beutebestimmungen an Einzelnukliden ermittelt wurden. Die Bestimmung der chemi-
schen Ausbeute des Verfahrens erfolgt mit eigens daftur hergestellten Messprapa-
raten, die Radionuklide enthalten, die keine Betastrahlung emittieren (z. B. Am-241
oder Po-208). Dazu werden zertifizierte Aktivitdtsnormale verwendet. Eine routine-
maBige Ausbeutebestimmung flr jedes einzelne Messpraparat ist nicht moéglich.

Eine langere Lagerungsdauer der Proben von mehreren Monaten sollte vermieden
werden, um Fehlinterpretationen aufgrund veranderter Aktivitatsverhaltnisse in der
Wasserprobe (z. B. die Nachbildung von Po-210 aus Uberschissig vorhandenem
Pb-210) auszuschlieBen.

6 Nachweisgrenzen des Verfahrens

6.1 Gleichungen zur Berechnung
Die Nachweisgrenze der Gesamt-Alpha-Aktivitatskonzentration wird gemaB

Kapitel IV.5 dieser Messanleitungen fur hinreichend groBe Impulszahlen des
Nulleffektes nach Gleichung (6) berechnet:

Ky + Ky
g-at 1'3)-¢A~\/Ro,a~[i+ij (6)

V-?] to tm

Neben den bereits definierten GroBen bedeuten:

g Nachweisgrenze der Gesamt-Alpha-Aktivitdtskonzentration in Bg-1™;

ki-o k1.5 Quantile der Standardnormalverteilung zur Berilcksichtigung der
Fehler 1. und 2. Art.
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6.2 Rechenbeispiel
Flr ein Probevolumen von 0,3 I, eine Messdauer des Nulleffekts und des Messpra-

parates von je 100 Minuten, eine Nulleffektzahlrate von 0,60 min™ (siehe Abschnitt
5.2) und mit den Quantilwerten ki., = 3 und k1.5 = 1,645 erhalt man:

g = 0,028 Bg-I'!
Bei einer Messdauer von 200 Minuten und einem Probenvolumen von 0,51 kann

eine Nachweisgrenze der Gesamt-Alpha-Aktivitdtskonzentration von 0,012 Bg-I™
erreicht werden.

7 Verzeichnis der erforderlichen Chemikalien und
Gerate

7.1 Chemikalien

Nach Méglichkeit sind analysenreine Chemikalien zu verwenden

— Ammoniakldésung, NHs 13,5 mol-I"t (25 %);
— Ammoniumhydrogenphosphat-
[6sung, (NH4),HPO, 3,2 mol-I't, 42,2 g in 100 ml Wasser lésen;
— Calciumnitratlésung,
Ca(NOs3),4 H,0 1,2 mol-I, 14 g in 50 ml Wasser Isen;
— Fluorwasserstoffsaure, HF 23 mol-I* (40 %);
— Phenolphthaleinlésung 1 %ig in Ethanol;
— Salpetersdure, HNO; 14 mol-I't;
— Salzsdure, HCI 4 mol-I'%;
— Szintillatorcocktail z. B. Ultima Gold AB™,

7.2 Geradte

— Ubliche Grundausstattung eines radiochemischen Labors zur Bestimmung von
niedrigen Aktivitdtskonzentrationen in Umweltmedien,
insbesondere Heizplatten mit Magnetrihrer, Sandbad, Trockenschrank und
Zentrifuge;

— FlUssigkeitsszintillationszahler mit Alpha-Beta-Trennung.
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