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7  Schnellverfahren zur Bestimmung von
Radon-222 im Trinkwasser

1 Anwendbarkeit

Die hier beschriebene Methode zur Bestimmung der Rn-222-Aktivitdtskonzentration ist
geeignet flir klare und farblose Wasserproben beliebiger Herkunft, insbesondere Trink-,
Grund-, Quell- und Oberflichenwasser. Im allgemeinen liegt das Ergebnis einige Stunden
nach Eingang der Wasserprobe vor. Es ist jedoch zu beachten, da3 die Gleichgewichts-
einstellung mit den Radon-Tochterprodukten eine Zeit von etwa 3 Stunden erfordert
(s. Abschnitt 4).

2 Probeentnahme

Zur Bestimmung des Rn-222 sind etwa 15 bis 200 ml Wasser erforderlich. Vor der Probe-
entnahme werden Standard-Flaschchen aus Glas (Volumen: 20 ml), wie sie in der Fliissig-
keitsszintillations-MeBtechnik {iiblich sind, mit 5 ml Szintillatorlésung gefiillt. MeB-
fldschchen aus Polyethylen sind nicht geeignet, weil sowohl Toluol als auch Rn-222 durch
die Wandung diffundieren.

Bei Entnahme aus Wasserleitungen, Brunnen, Peilrohren oder dergleichen ist vor dem
Abfiillen der Probe das abgestandene Wasser in der Leitung auszuspiilen, indem man z. B.
das Wasser hinreichend lange ablaufen 146t oder abpumpt. Einen guten Hinweis darauf, ob
die Ablaufzeit ausreicht, geben die Wassertemperatur oder die elektrische Leitfdhigkeit,
die konstante Werte annehmen miissen.

Mit einer Injektionsspritze werden aus der Mitte des ablaufenden Wasserstrahls 15 ml der
zu messenden Wasserprobe entnommen und in das MeBfldschchen, in dem sich 5 ml Szin-
tillatorlosung befinden, eingefiillt. ZweckméBig ist ein vorsichtiges Unterschichten des
Wassers unter die Szintillatorlosung im MeBflaschchen. Nach dem Verschlieen wird die
Flasche kréftig geschiittelt. Nachdem sich der Inhalt entmischt hat, schwimmt der Szin-
tillator, der nun das Rn-222 enthélt, auf der Wasseroberflache.

Kann die Wasserprobe nicht sofort gemessen werden, wird ein hinreichendes Volumen
(mindestens 100 ml) randvoll (ohne Luftvolumen) in eine Glasschliffflasche gefiillt. Aus
dieser Probenflasche wird spiter die zu messende Teilprobe mittels Injektionsspritze
entnommen.

Radonhaltige Wasserproben neigen zur Entgasung, insbesondere in der Warme und beim
Beliiften. Deswegen ist bei der Probeentnahme sorgfaltig zu verfahren. Verluste an Rn-222
sind hierbei nicht auszuschlief3en.

Sind niedrige Rn-222-Aktivitdtskonzentrationen oder storende Radionuklide wie z. B.
Uran oder Ra-226 in relativ hohen Konzentrationen zu erwarten, werden im Scheide-
trichter 200 ml Probenwasser mit 20 ml Szintillator intensiv geschiittelt. Nach der Phasen-
trennung wird die (untere) wiBrige Phase abgelassen und verworfen. Der Szintillator mit
dem Rn-222 wird in das Mefflaschchen tiberfiihrt.

Es sollten immer Parallelproben entnommen und Doppelbestimmungen durchgefiihrt
werden, um mogliche Fehler bei der Probeentnahme und -behandlung auszuschlie3en.
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3 Analytik

3.1 Prinzip der Methode

Zur Messung wird die Tatsache ausgenutzt, dall sich Radon in Toluol etwa 17mal besser
16st als in Wasser. Das Radon wird mittels der Szintillatorlosung auf Toluolbasis aus der
Wasserprobe extrahiert und anschliefend im Fliissigkeitsszintillationsspektrometer (LSC)
gemessen. Nach Einstellung des radioaktiven Gleichgewichts wird die a-Strahlung des
Rn-222 sowie der kurzlebigen Tochternuklide Po-218 und Po-214 zusammen mit der -
Strahlung der Tochternuklide Bi-214 und Pb-214 gemessen. (Die Nuklide der U-238-
Zerfallsreihe sind in Abb. 1 zusammengestellt.)

U-238 . Po-218
(Ul g (Ra A)
o 4,47-10° a o 3,05 min
Th-234 Pb-214
(U X,) (Ra B)
p | 241d B | 26.8min
Pa-234m Bi-214
(U X;) (Ra C)
B | 1,17 min B | 19,7 min
U-234 Po-214
(SA1)) (Ra C")
o | 2,46-10° a o | 165 us
Th-230 Pb-210
(lo) (Ra D)
o | 7,5410%a B | 223a
Ra-226 Bi-210
(Ra) (RaE)
o | 1600a B | 501d
Rn-222 Po-210
(Ra Em) (Ra F)
o 3,82d o 138,4d
Pb-206
(Ra G)

Abb. 1: Zerfallsreihe des Uran-238. Zerfallsprozesse mit Emissionswahrscheinlichkeiten < 0,1 % wurden
nicht dargestellt. Die historischen Bezeichnungen der einzelnen Isotope sind in Klammern angegeben.
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3.2 Probenvorbereitung

Eine weitergehende Probenvorbereitung ist nicht erforderlich.

3.3 Radiochemische Trennung

Eine chemische Aufarbeitung der Probe ist nicht erforderlich.
4 Messung der Aktivitat

4.1 Kalibrierung

Zur Herstellung einer Kalibrierprobe werden 15 ml einer Ra-226-Standardldsung in einem
Glas-MeBflaschchen mit 5 ml Szintillator iiberschichtet. Die Probe ist gut zu verschlieBen
und mit dem VerschluB nach unten im Kiihlschrank aufzubewahren. Nach einer Gleich-
gewichtseinstellung von mindestens 14 Tagen (Halbwertszeit des Radon-222; 3,82 Tage)
wird kréftig geschiittelt (Zeitpunkt t;) und die Probe nach einer Wartezeit von 3 Stunden
zur Bestimmung des Kalibrierfaktors im Fliissigkeitsszintillationsspektrometer gemessen
(vgl. Abschnitt 4.2).

Um sowohl die a-Strahlung des Rn-222 als auch die der Tochternuklide Po-218 und
Po-214 sowie die B-Strahlung der Tochternuklide Bi-214 und Pb-214 zu erfassen (vgl.
Abb. 1), ist das LSC-Gerit optimal so einzustellen, dal ein Energiebereich von 19 bis
1710 keV erfaBit wird. (Bei Geréten, bei denen die Kanaleinstellung nicht der Energie in
keV entspricht, wird die Kanaleinstellung zur Abdeckung dieses Energiebereichs zweck-
maBigerweise durch die Aufnahme des Spektrums einer Standardprobe ermittelt.)

Der Kalibrierfaktor ¢ ergibt sich nach Gleichung (1):

a -V,

=&V p
(N R.-r1) 1

(1)
mit f, =exp(—A-t,) = exp(— 1n2.tTAj

Dabei bedeuten:
Ga = Kalibrierfaktor in Bq - s
as = Aktivititskonzentration der Ra-226-Standardldsung in Bq - I

Volumen der eingesetzten Standardldsung in |

Bruttozéhlrate der Standardlésung in s

Nulleffektzihlrate in s™'

Zerfallskonstante des Rn-222 in s™

Halbwertszeit des Rn-222 in s

=1tm -t = Zeitspanne zwischen dem Zeitpunkt des Schiittelns t; und dem Ende der
Messung t,, in s

w w
I I

EA A S e
I

Zur Kontrolle der Kalibrierung kann der Vergleich mit anderen Methoden dienen, z. B. mit
der in H-Ra-226-TWASS-01 beschriebenen Emanations-Methode.
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4.2 Messung

Nach dem Herstellen der MeBprobe (Wasser und Szintillatorlosung) mufl vor dem Beginn
der Messung mindestens 3 Stunden zur Gleichgewichtseinstellung mit den Tochter-
nukliden gewartet werden. Andererseits sollte mit der Messung des Rn-222 wegen der
relativ kurzen Halbwertszeit von 3,82 Tagen und der Nachbildung aus Ra-226 innerhalb
eines Tages begonnen werden. Aulerdem ist zu beachten, da3 infolge Diffusion durch den
Deckel auch bei Kiihlung Radonverluste auftreten konnen (maximale Aufbewahrungs-
dauer: 2 bis 4 Tage).

Hinweis
Kann nicht unmittelbar nach der Herstellung der Proben gemessen werden, ist die Mel3-
flasche mit dem VerschluB3 nach unten dunkel und kiihl zu lagern.

Die Probe wird zweckméBigerweise mehrfach (mindestens dreimal) gemessen, um die
Stabilitdt der MeBanordnung, Einfliisse von Chemolumineszenz u. 4. erkennen zu konnen
(siehe auch H-C-14-AWASS-01). Im gleichen MeBzyklus wird immer eine Nulleffekt-
probe mitgemessen, die aus entemaniertem Wasser (siche Abschnitt 7.1) hergestellt wurde.

Besteht der Verdacht auf stérende Radionuklide, die nicht durch Toluol extrahierbar sind,
sollte eine Teilmenge des Probenwassers entemaniert und als Nulleffektprobe mitgemessen
werden.

Zur Kontrolle, ob ggf. in der Probe andere a-Strahler vorhanden sind, kann eine Wieder-
holungsmessung nach etwa 3 Tagen durchgefiihrt werden und durch die Abnahme der
Impulsrate entsprechend der Halbwertszeit des Radons kontrolliert werden.

5 Berechnung der Analysenergebnisse

Die Berechnung der Aktivitdtskonzentration von Rn-222 erfolgt nach Gleichung (2):

oo 0 Ry R o
\%
@)

mit f, = exp(h-t,) = exp(ln 2 tTAj

Hierbei bedeuten:

c = Aktivititskonzentration in Bq - I

Ry, = Bruttozihlrate in gt

R, = Nulleffektzihlrate ins™

V = Volumen der Probe in |

ta = Zeitspanne zwischen Probeentnahme und Messung in s
¢a = Kalibrierfaktor in Bq - s

A = Zerfallskonstante des Rn-222 in s™

t = Halbwertszeit des Rn-222 in s
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Die einfache Standardabweichung der Aktivititskonzentration ergibt sich nach

Gleichung (3):
@\ /RO +R,
S=—_|——— - f 3
v t 2 3)

Die Fehler des Kalibrierfaktors, der Volumenbestimmung und des Faktors f, sind klein
gegeniiber dem statistischen Zéhlfehler und deshalb vernachldssigbar.

5.1 Rechenbeispiele

Mit den Zahlenwerten

on = 0,30Bq-s

R, = 1,765

R, = 0445

vV = 00151

A = 2,1-10%5¢"

t = 33-10s(=3,824d)
ta = 2,45-10°s(=2,8d)
tn = 600s

erhdlt man fiir die Aktivititskonzentration einer Trinkwasserprobe zum Zeitpunkt der
Probeentnahme nach Gleichung (2):

c=44Bq-I"
Fiir die einfache Standardabweichung erhélt man nach Gleichung (3):
s=29Bq-1"
Das Ergebnis lautet dann
¢ =(44+3)Bq - I

Anmerkung

Aufgrund der Tatsache, dafl bei dieser Messung die kurzlebigen Tochternuklide miterfaf3t
werden, ergibt sich ein auf Rn-222 bezogener Kalibrierfaktor ¢, < 1, was einer Nachweis-
wahrscheinlichkeit von € > 1 entspricht.

5.2 Fehlerbetrachtung

Die Gesamtunsicherheit des Verfahrens fiir die Bestimmung einer mittleren Radonkonzen-
tration im Trinkwasser von ca. 5 Bq - 1" liegt bei etwa 20 %.

Zufillige Fehler konnen durch Mehrfachmessungen oder Parallelbestimmungen erkannt
werden.
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6 Nachweisgrenzen des Verfahrens

Zur Berechnung der Nachweisgrenzen wird auf das Kapitel IV.5, Abschnitt 2.1 dieser
MefBanleitungen verwiesen. Nach Gleichung 2.6 dieses Abschnittes ergibt sich fiir die im
Beispiel 5.1 gemachten Angaben mit einem Faktor k = ki, + ki3 = 4,645 eine Nachweis-
grenze von

g=3,6Bq- "

Bezogen auf den Probenahmezeitpunkt im obigen Beispiel ergibt sich eine Nachweis-
grenze von 6 Bq-1'. In der Praxis sind unter den genannten Bedingungen und einer
Mefzeit des Nulleffektes sowie der Probe von je 6000 s Nachweisgrenzen von etwa
2 Bq - 1" zu erreichen.

7 Verzeichnis der erforderlichen Chemikalien und Geriite

7.1 Chemikalien

Nach Moglichkeit sind analysenreine Chemikalien zu verwenden.

— Szintillatorlésung
(z. B. Packard-TOLUENE-SZINTILLATOR mit 0,1 g - I"' POPOP und 5 g - I'' PPO)

— Entemaniertes Wasser:
Kann beispielsweise aus Leitungswasser durch ca. 10 Minuten langes Kochen oder
mittels Durchleiten von Stickstoff (Zeitdauer ca. 30 Minuten) hergestellt werden.

— Ra-226-Standardlosung zur Kalibrierung

— Herstellung der Szintillatorlosung:
Zur Herstellung der Szintillatorlosung werden 5 g PPO und 0,5 g POPOP in 1 | Toluol
gelost. In lichtgeschiitzten Behiltern kiihl gelagert, ist der fertige Szintillator mindestens
ein Jahr haltbar.

7.2 Gerite

— Fliissigkeitsszintillationsspektrometer

— Injektionsspritzen, Nennvolumen 20 ml

— Melflaschchen aus K-40-armen Glas, Nennvolumen 20 ml
— Scheidetrichter, Nennvolumen 50 und 250 ml

— Ubliche Ausriistung eines radiochemischen Labors
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