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IV.3 Messung von Beta-Strahlern

Bearbeiter: K. Vogl

In diesem Kapitel werden die MeBmethoden sowie die erforderlichen Probenbehand-
lungen und die radiochemische Herstellung von MeBpréiparaten zur Bestimmung der
Aktivitdt von beta-strahlenden Radionukliden beschrieben. Einen Schwerpunkt bilden
Verfahren zur Ermittlung niedriger Aktivititen in Umweltproben.

1 Grundlagen der Messung von Beta-Strahlern

1.1  Einleitung

Als wichtigste Methode zur Bestimmung der Aktivitit von Radionukliden in Umwelt-
proben ist die hochauflosende Gamma-Spektrometrie mittels Halbleiterdetektoren eta-
bliert. Da jedoch einige der in der Umwelt vorliegenden Radionuklide nicht mit Hilfe der
Gamma-Strahlung gemessen werden konnen, so z. B. die rein beta-strahlenden Radionu-
klide H-3, C-14, P-32, S-35, Sr-89, Sr-90 oder Tc-99, ist fiir die Ermittlung der Aktivitit
dieser Radionuklide die Messung der Beta-Strahlung erforderlich.

Beta-strahlende Radionuklide sind dadurch gekennzeichnet, daB das Energiespektrum
der Beta-Strahlung kontinuierlich iiber einen weiten Energiebereich bis zu einer fiir den
Beta-Strahler charakteristischen Maximalenergie verlduft. Die mittlere Energie liegt fiir
viele Beta-Strahler bei etwa einem Drittel der Maximalenergie. In Abbildung 1 sind
beispielhaft die Spektren einiger fiir die Uberwachung der Umweltradioaktivitit und
die Emissionsiiberwachung kerntechnischer Anlagen relevanter Radionuklide wieder-
gegeben (1, 2, 3). Neben den beim Beta-Zerfall erzeugten Elektronen oder Positronen
mit kontinuierlicher Energieverteilung entstehen auch Konversionselektronen mit dis-
kreter Energie (4) (sieche Abbildung 2). Radionukliddaten konnen der Tabelle in Kapi-
tel IV.6.2 dieser MeBanleitungen entnommen werden; weitere physikalische Eigen-
schaften einiger relevanter Radionuklide sind in Tabelle 1 zusammengefaBt. Die Ener-
gien der Konversionselektronen einiger Radionuklide sind in Tabelle 2 zusammenge-
stellt (4, 5, 6).

Anders als bei alpha- oder gamma-strahlenden Radionukliden, deren Strahlung diskre-
te Energien aufweist und die in der Regel aufgrund ihrer charakteristischen Linien im
Spektrum identifiziert und quantifiziert werden konnen, ist es schwierig, bei einem Ge-
misch von beta-strahlenden Radionukliden die Beitrige der Radionuklide zum Sum-
menspektrum, das eine Uberlagerung der einzelnen kontinuierlichen Spektren darstellt,
zu ermitteln. Diese Situation wird auch durch den Einsatz von hochauflésenden Spek-
trometern nicht verbessert. Moglich ist eine Bestimmung beta-strahlender Radionukli-
de aus einem Summenspektrum nur dann, wenn wenige und bekannte Radionuklide im
MeBpriparat vorliegen und die Maximalenergien der beta-strahlenden Radionuklide
sehr unterschiedlich sind. Auch die Aktivititen der einzelnen Radionuklide diirfen
nicht sehr verschieden voneinander sein und miissen zumindest so hoch sein, daB eine
ausreichende Anzahl von Impulsen pro Kanal vorhanden ist. Beispiele solcher Spektren
von Radionuklidgemischen sind in den Abbildungen 3 und 4 dargestellt. In diesen Fil-
len ist es moglich, durch Wahl geeigneter Energiebereiche (Fenster) im Spektrum so-
wie durch Abziehen oder Fitten von Spektren der Einzelradionuklide im Summen-
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spektrum mittels eines Rechners die Aktivitdten der einzelnen Radionuklide zu be-
stimmen.

Diese Methode versagt jedoch bei Radionukliden mit dhnlichen Spektren, wie z. B. C-14
und S-35, deren Spektren aus Abbildung 1 ersichtlich sind (siehe auch das Verfahren
J-S-35-ALUFT-01). Zusitzliche Schwierigkeiten ergeben sich auch bei Umweltproben
mit geringen Aktivitdten, bei denen nur geringe Impulsanzahlen in den einzelnen Ener-
giebereichen auftreten. Dariiber hinaus kann die Bestimmung von Beta-Strahlern durch
alpha- und gamma-strahlende Radionuklide mit hoherer Aktivitit, die in der Probe als
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Abb. 1: Theoretische Einissionsspektren einiger ausgewihlter Radionuklide, nach (1, 2, 3)
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Abb.2: Spektrum der Beta-Strahlung und der Konversionselektronen von Cs-137, gemessen mit einem
Anthracen-Kristall, nach (43)
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Abb. 3: Spektren von H-3, C-14, Ca-45 und P-32, gemessen mit einem Fliissigkeitsszintillationsspektrome-
ter, nach (29)
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Abb. 4: Spektren von Sr-89, Sr-90 und Y-90, gemessen mit einem Fliissigkeitsszintillationsspektrometer,
nach (40)

Begleitradionuklide enthalten sein konnen, gestort werden. Aus diesen Griinden ist es
bei Proben aus der Umwelt in den meisten Fillen erforderlich, die einzelnen Elemente
und damit Radionuklide radiochemisch aus der Probenmatrix und voneinander abzu-
trennen und die so erhaltenen MeBprédparate nach Radionukliden getrennt zu messen.
Kann durch eine solche radiochemische Trennung ein einzelnes Radionuklid separiert
werden, ist zur nuklidspezifischen Bestimmung der Aktivitdt keine spektrometrische,
sondern nur eine zdhlende Messung erforderlich.

Wie aus Tabelle 1 und Abbildung 1 zu ersehen ist, iiberstreichen die Maximalenergien der
beta-strahlenden Radionuklide einen weiten Bereich, beginnend bei einigen keV, wie
z.B. bei H-3, bis zu einigen MeV, wie z. B. bei Y-90 oder Rh-106. Der optimale Nachweis
von beta-strahlenden Radionukliden mit deutlich unterschiedlichen Strahlungsenerg1en
kann daher den Einsatz verschiedener Detektoren erfordern.

Die Reichweiten und Sattigungsschichtdicken fiir verschiedene Radionuklide sind in den
Abbildungen 5 und 6 sowie in Tabelle 1 dargestellt. Die Schwéichung der Intensitét der
Beta-Strahlung mit einem kontinuierlichen Beta-Strahlungsspektrum kann in einem wei-
ten Bereich mit einer Exponentialfunktion gemif Gleichung (1) beschrieben werden, der

Massenschwichungskoeffizient hdngt von der Maximalenergie der Beta-Strahlung ab
(siche Abbildung 7).

—=—e o092 (1)

mit &~ 0,017 Epgys?

In Gleichung (1) bedeuten:

I, = Intensitdt der Beta-Strahlung vor dem Absorber
I = Intensitit der Beta-Strahlung nach dem Absorber
u- o' = Massenschwichungskoeffizient in cm?- g

-0 =Dichteing-cm™
z = Schichtdicke in cm

Eamax = Maximalenergie der Beta-Strahlung in MeV
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Abb. 5: Reichweite kontinuierlicher Beta-Strahlung in Abhingigkeit von der Maximalenergie, nach (3, 44)
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Abb. 6: Sittigungsschichtdicke fiir Beta-Strahlung in Abhéngigkeit von der Maximalenergie, nach (3)
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Abb.7: Massenschwichungskoeffizienten fiir Beta-Strahlung in Wasser und Luft, nach (5, 44)
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Da die Reichweite niederenergetischer Beta-Strahlung, wie z. B. diejenige von H-3, in
Wasser oder Festkorpern nur Bruchteile von mm betrégt, ist es erforderlich, MeBpripa-
rate moglichst dinn mit Massenflichenbelegungen im Bereich von einigen Zehntel
mg - cm~ herzustellen. Auch bei Radionukliden mit Beta-Strahlung hoher Energie sollte
die Massenbelegung derartiger MeBpriparate weniger als einige zehn mg- cm™ betragen,
um die Selbstabsorption auf ein unbedeutendes Maf3 zu vermindern. Zusétzlich muf die
Absorption in den Medien zwischen MeBpriparat und Detektor sowie im Detektorfen-
ster gering gehalten werden. Von Vorteil ist ein enger Kontakt mit dem Detektionsme-
dium, wie z. B. mit dem Z#hlgas eines gasgefiillten Detektors oder der Szintillatorlosung
beim Fliissigkeitsszintillationsmefgerét.

Charakteristisch fiir die Beta-Strahlung ist auch, daf3 sie im MeBpréparat, in der Luft
oder dem Zihlgas, im umgebenden Material, im Detektorfenster und im Detektormate-
rial gestreut wird (siche Abbildung 8). Der gestreute Anteil der Beta-Strahlung ist umso
groBer, je geringer die Energie der Beta-Strahlung und je hoher die Ordnungszahl des
streuenden Materials ist (Abbildungen 9 und 10) (3). Durch Streuung der Beta-Strah-
lung in der Luft zwischen MeBpraparat und Detektor, im Z&hlgas, im Detektorfenster
oder im Detektormaterial oder aus diesem heraus wird das Beta-Strahlungsspektrum
verdndert. Diese Tatsache ist insbesondere bei spektrometrischen Messungen zu beach-
ten.

Bei. zdhlenden Messungen kann die Streuung in der Luft oder im Detektorfenster die
Beta-Strahlung, die den Detektor erreicht, und damit die Zdhlrate vermindern. Ande-
rerseits kann die Beta-Strahlung auch im MeBpréparat, insbesondere im MeBpriparate-
trager, riickgestreut oder im Kollimator in den Detektor hinein vorwérts gestreut werden,
wodurch eine groere Anzahl an Beta-Strahlen in den Detektor gelangt, und so eine
groBere Aktivitit vorgetduscht wird (7).

Bei spektrometrischer Messung sollten deshalb die MeBpréparatetrdger moglichst aus
diinnem Material mit geringer Ordnungszahl hergestellt werden. Bei zdhlender ener-
gieunabhingiger Messung ist es moglicherweise sinnvoll, die MeBpriparatetriger aus
starker riickstreuendem Material zu fertigen, da durch die Riickstreuung die Zihlrate
erhoht wird. Allgemein ist es angebracht, sowohl Detektoren als auch umgebende Kon-
struktionselemente des Beta-Strahlungsmefgerédtes aus Materialien mit niedriger Ord-
nungszahl zu fertigen, um die mogliche Beeinflussung des MeBergebnisses infolge der
starken Streuung von Beta-Strahlung insbesondere in Materialien mit hoher Ordnungs-
zahl gering zu halten. MeB3- und Kalibrierpriaparate sollen in jedem Fall aus demselben
Material und in derselben Weise hergestellt werden.

Anzumerken ist noch, dafl beim Beta-Zerfall innere Bremsstrahlung und durch die viel-
fache Streuung der Beta-Strahlung in Materie duflere Bremsstrahlung erzeugt wird. Die
Intensitdt der Bremsstrahlung ist dem Quadrat der Beta-Strahlungsenergie und der
Ordnungszahl des streuenden Materials proportional. Sie betrégt etwa einige Promille
der Beta-Strahlungsintensitidt. Bei MeBpréparaten mit geringer Massenbelegung und
diinnem Triger kann der EinfluB der Bremsstrahlung auf die Messung vernachléssigt
werden, bei hoher Massenbelegung oder dickem MeBpréparatetrdger kann jedoch die
Bremsstrahlung einen deutlichen Beitrag zur Zahlrate liefern. Bei hoheren Aktivitéts-
konzentrationen ist es sogar moglich, die Bremsstrahlung zur Bestimmung der Aktivitét
zu nutzen (8, 9).

Die in Umweltproben meist geringe Aktivitdt im Berei¢h von wenigen mBq erfordert
Detektorsysteme mit hoher Nachweiswahrscheinlichkeit, d.h. mit groen Detektor-
flichen bzw. -volumina. Zudem muf3 die Nulleffektzdhlrate, die insbesondere von der
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Abb.9: Anteil der riickgestreuten Beta-Strahlung in Abhéngigkeit von der Ordnungszahl des Materials und
der Maximalenergie, nach (3)
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Abb.10: Anteil der riickgestreuten Beta-Strahlung in Abhiingigkeit von der Dicke des MeBpréparatetri-
gers, nach (44)

Hohenstrahlung, aber auch von der Umgebungsstrahlung und Strahlung aus dem Kon-
struktionsmaterial herriihrt, durch passive Abschirmung, wie z. B. durch Bleiziegel, oder
durch aktive Abschirmung mit zusitzlichen Detektoren in Antikoinzidenzschaltung
reduziert werden.

Obige Ausfithrungen gelten im wesentlichen auch fiir die Messung von Positronen-
Strahlern.
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1.2  MeBsysteme

Zur Bestimmung der Aktivitdt von beta-strahlenden Radionukliden sind z&hlende und
spektrometrische MeBmethoden gebrauchlich. Bei der zdhlenden MefSmethode wird die
Anzahl der Beta-Teilchen, die in den Detektor gelangen, bzw. die Zihlrate, mit relativ
einfachen Detektoren und MeBanordnungen bestimmt. Dazu muB sichergestellt sein, daf3
nur das zu messende Radionuklid im MeBpréparat vorhanden ist, so dall gegebenenfalls
zuvor eine radiochemische Separation mit hohem elementspezifischen Trenngrad erfolgt
sein muB. Als Detektoren werden dabei hauptsichlich Zidhlrohre (Proportionalzdhlrohre
oder Geiger-Miiller-Zihlrohre) oder Plastikszintillatoren verwendet. Beta-Strahlungs-
spektrometer, die es gestatten, die Z#hlrate als Funktion der Teilchenenergie zu regi-
strieren, erlauben auch die Bestimmung der Aktivitét eines speziellen Radionuklides bei
Anwesenheit von storenden Radionukliden oder unter giinstigen Umstinden von weni-
gen beta-strahlenden Radionukliden. In diesem Fall werden als Detektoren hauptséch-
lich Proportionalzihlrohre, Flussigkeitsszintillatoren, Festkorperszintillatoren und Halb-
leiterdetektoren eingesetzt.

Im folgenden wird eine Ubersicht iiber MeBsysteme, die zur Messung der Aktivitidt von
beta-strahlenden Radionukliden in Umweltproben geeignet sind, wie Zéhlrohre, Szintil-
latoren und Halbleiterdetektoren, gegeben. Sowohl zihlende MeBsysteme als auch Beta-
Strahlungsspektrometer werden vorgestellt. Magnetische oder elektrische Beta-Strah-
lungsspektrometer (5), die Bestimmung der Maximalenergie mittels Reichweitemessung
in Absorbermaterialien oder die Messung der Winkelverteilung der Cerenkov-Strahlung
werden nicht beschrieben, da die dafiir notwendigen Aktivititen iiblicherweise einige
kBq betragen miissen.

1.2.1 Gasgefiillte Detektoren

Gasgefiillte Detektoren konnen je nach Aufbau, angelegter Spannung, Art und Druck
des Zidhlgases und eventueller Zdhlgaszusétze als Ionisationskammer, Proportionalzihl-
rohr oder Geiger-Miiller-Zahlrohr eingesetzt werden (siche Abbildung 11). Aufbau und
MeBprinzip kénnen einschligigen Lehrbiichern entnommen werden (3, 5,7, 10, 11). Ioni-
sationskammern im Strombetrieb eignen sich nur fiir die Messung von Beta-Strahlern mit
Aktivitdten von einigen 100 Bq. Bei Impulsbetrieb und kleinen Aktivititen betrieben ist
die durch dic Beta-Strahlung, insbesondere bei niederenergetischer Beta-Strahlung,
erzeugte Ionenladung zu klein oder erfordert einen hohen elektronischen Aufwand. Fiir
die Messung von beta-strahlenden Radionukliden in Umweltproben werden daher nur
Geiger-Miiller-Zahlrohre oder Proportionalzéhlrohre eingesetzt. Die ersteren sind ein-
fach aufgebaut und benétigen keine aufwendige Elektronik. Proportionalzéhlrohre wer-
den trotz der aufwendigeren Verstdarker zur Messung der Beta-Strahlung vorgezogen,
nicht zuletzt deshalb, weil bei diesen Zihlrohren die Moglichkeit besteht, Alpha- und
Beta-Strahlung zu unterscheiden und eventuell ein Beta-Strahlungsspektrum aufzuneh-
men.

Die Auswahl des Zahlrohrtyps und des Aufbaues richtet sich nach der Energie der Beta-
Strahlung und der physikalischen und chemischen Form, in der das Radionuklid vorliegt.
Gasformige Radionuklide, wie z. B. H-3 als Methan, Wasserstoffgas oder Wasserdampf
oder C-14 als Methan oder Kohlendioxid, konnen dem Zihlgas, das das Zihlrohr durch-
stromt oder mit dem das Zahlrohr gefiillt wird, beigemischt werden. Diese Technik eig-
net sich besonders fiir die Messung von Radionukliden mit niederenergetischer Beta-
Strahlung. So wird z. B. bei einem Tritium-Luftmonitor Luft, die H-3 als Wasserdampf,
Wasserstoffgas oder Methan enthélt, dem Zihlgas beigemischt, das dann eine Kammer
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Abb. 11: Schematische Darstellung der chardkteristischen Spannungsbereiche eines Zihlrohres

mit drei Proportionalzihlrohren durchstromt (siehe Abbildung 12). Durch eine Antiko-
inzidenzschaltung der Impulse der drei Zahlrohre werden nur die Ereignisse gezihlt, die
allein in dem mittleren Zahlrohr auftreten, dessen Abmessungen der Reichweite der
Beta-Strahlung von Tritium entsprechen. Auf diese Weise 148t sich H-3 von Radionukli-
den mit hoherer Beta-Strahlungsenergie diskriminieren. Da die durch die Beta-Strahlung
von H-3 erzeugten Impulse schneller abfallen als die von der Beta-Strahlung der Edel-
gasradionuklide herriihrenden, kann auch die Impulsformanalyse zur Unterscheidung
dieser Radionuklide herangezogen werden.

Oft liegen die beta-strahlenden Radionuklide jedoch als eine diinne ebene Schicht auf
einem Metall- oder Kunststoffplédttchen oder einem Filter vor. Auch in dieser Form kann
es bei Radionukliden mit niederenergetischer Beta-Strahlung, die durch Fenster im Zahl-
rohr groBenteils absorbiert werden, wie im Fall von H-3, vorteilhaft sein, das MeBpripa-
rat in das Zihlrohr einzubringen, wie es in Abbildung 13 dargestellt ist. Es ist auch mog-
lich, wie z. B. bei Tritium-Kontaminationsmonitoren, in der Zahlrohrwandung eine Off-
nung anzubringen, aus der das Zihlgas stromt, und unmittelbar daran das MeBpraparat
zu positionieren (Abbildung 14). Diese Verfahren sind jedoch fiir nichtleitende MeBpri-
parate wenig geeignet.

Fiir dic Messung von Radionukliden mit Beta-Strahlung mit einer Maximalenergie ober-
halb von etwa 50keV ist das Zéhlrohr mit einem Fenster versehen und das MeBpriparat
wird auBen moglichst nahe dem Zihlrohrfenster positioniert (Abbildung 15). Derartige
Fenster bestehen meist aus einer diinnen, auf der Innenseite mit Aluminium beschichte-
ten Kunststoffolie mit einer Massenbelegung von etwa 0,1 bis 1 mg-cm™? (7). Da durch
diese Folien auch das Zihlgas diffundieren kann, miissen derart aufgebaute Zihlrohre
stindig von Zihlgas durchstromt werden und der Druck im Inneren des Zihlrohres
anndhernd mit dem AuBendruck iibereinstimmen. Sollen nur Radionuklide mit héher-
energetischer Beta-Strahlung mit Maximalenergien oberhalb etwa 200keV gemessen
werden, konnen als Fenster auch mechanisch wesentlich stabilere und gasdichte Metall-
folien, wie z. B. Titanfolien mit einer Dicke von 10 um, entsprechend einer Massenbele-
gung von ca. 5 mg - cm2, verwendet werden. Als Zihlgas kann in diesem Falle Xenon mit
einem Druck von mehreren 10° Pa benutzt werden.

Hochenergetische Beta-Strahlung weist in Gasen bei Normaldruck eine betrichtliche
Reichweite von einigen 10 cm auf. Um bei spektrometrischen Messungen diese Beta-
Strahlung vollstédndig im Zahlrohrvolumen zu absorbieren, miissen die Abmessungen des
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Abb. 12: Schematische Darstellung eines Tritium-Monitors

Zahlgas-
einlaf}

Zahlgas-
E10)
MeRpréparat ausia

Abb. 13: Schematische Darstellung eines Zihlrohres mit innen angeordnetem MeBpréparat, nach (10)
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Abb. 14: Schematische Darsteltung eines offenen Zahlrohres (z. B. zur Messung von H-3-Kontaminationen)

Zihlrohrs entsprechend groB oder aber der Gasdruck mit einigen 10° Pa entsprechend
hoch gewéhlt werden. Bei Verwendung von starken Magnetfeldern, die die Beta-Teilchen
zu schraubenférmigen Bahnen zwingen, konnen auch Zihlrohre mit geringem Zéhlrohr-
volumen und Zihlgasdruck zur Spektrometrie von Radionukliden mit hochenergetischer
Beta-Strahlung eingesetzt werden.

Als Zihlgas werden fiir Proportionalzéhlrohre reines Methan (10), Edelgase, wie z. B.
Argon oder Krypton oder eine Mischung von 90% Argon und 10% Methan (P10) bei
einem Druck von einigen 10* bis 10° Pa verwendet. Fiir Geiger-Miiller-Z#hlrohre werden
Mischungen von etwa 99% Helium bzw. Argon oder Neon und ca. 1% Butan oder Iso-
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Abb. 15: Schematische Darstellung eines Zzhlrohres mit auBerhalb angebrachtem MeBpriparat, nach (10)

butan als Loschzusatz benutzt. Der ZahlgasdurchfluB liegt bei etwa 0,1 1- min~t. In Hoch-
druckzéhlrohren mit Metallfenstern wird meist Xenon unter einem Druck von einigen
10° Pa eingesetzt. Es ist darauf zu achten, daB das Zzhlgas vor allem keine elektronega-
tiven Stoffe wie Halogenverbindungen, Sauerstoff, Wasserdampf, Ammoniak, und Silizi-
umfluoride, die Elektronen anlagern, iiber einem Volumenanteil von 10 enthilt (7).
Zugabe von einigen Prozent Kohlendioxid reduziert die Anlagerung von Elektronen an
elektronegative Substanzen. Bei Spannungen von ca. 500 bis 1400 V lassen sich mit Pro-
portionalzéhlrohren Verstirkungsfaktoren von etwa 10° erzielen.

Die Ziahlrohre werden iiblicherweise mit einer 5 bis 10 cm dicken Bleischicht zur passi-
ven Abschirmung gegen Umgebungs- und Hohenstrahlung umgeben. Zur weiteren
wesentlichen Reduzierung der Nulleffektzdhlrate wird das Zihlrohr oder eine Anord-
nung von Zihlrohren, wie Abbildung 16 zeigt, von einem Schirmdetektor (Szintillations-
detektor oder GroBflichenzédhlrohr) umgeben. Durch eine Antikoinzidenzschaltung
werden Impulse des Zihlrohres, die innerhalb eines Zeitintervalles von einigen ps
zusammen mit Impulsen des Schirmdetektors auftreten, nicht registriert. Auf diese Weise
lassen sich Nulleffektzihlraten von etwa 0,01s™! erreichen. Bei einer Ansprechwahr-
scheinlichkeit von etwa 40% und iiblichen MefBzeiten von einigen Stunden betragen die
erzielbaren Nachweisgrenzen einige mBq (siehe z. B. die Verfahren E-Sr-89/90-LEBM-01
oder J-Sr-89/90-ALUFT-01 dieser MeBanleitungen).

Zihlrohre in ihren verschiedenen Ausfiithrungsformen finden Anwendung bei der Mes-
sung von gasformigen beta-strahlenden Radionukliden wie H-3 als Wasserstoff, Wasser-
dampf oder Methan oder C-14 als Kohlendioxid oder Methan, radioaktiven Edelgasen,
wie z.B. Kr-85, von Radionukliden, die niederenergetische Beta-Strahlung aussenden,
wie z. B. Ni-63, und von Radionukliden, die in einer diinnen Schicht auf den MeBpripa-
ratetrdgern, z. B. als Niederschlag oder Staubablagerung auf Filtern, vorliegen.

1.2.2 Szintillationsdetektoren

Als zweite Gruppe von Detektoren zur Messung von Beta-Strahlung dienen Szintilla-
tionsdetektoren sowohl in fliissiger als auch in fester Form. Deren Eigenschaften und
Einsatzmoglichkeiten werden im folgenden beschrieben.

1.2.2.1 Fliissigkeitsszintillationsdetektor

Der Fliissigkeitsszintillationsdetektor ist ein fiir Beta-Messungen sehr héufig eingesetztes
Geriit, da aufgrund des engen Kontaktes des zu messenden Radionuklides mit dem
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Abb. 16: Schematische Darstellung eines Mefplatzes mit passiv und aktiv abgeschirmten Zihlrohren

Detektor auch bei Radionukliden mit niederenergetischer Beta-Strahlung hohe Nach-
weiswahrscheinlichkeiten erzielt werden, und da auch grof3e Probenzahlen mit den Geré-
ten nahezu automatisch gemessen werden konnen.

Die zu messenden Radionuklide sind in der Regel in der Szintillatorlosung gelost oder
suspendiert. Die Beta-Strahlung regt die Losungsmittelmolekiile energetisch an, die wie-
derum einen Teil der Anregungsenergie auf andere Losungsmittelmolekiile und schlief3-
lich auf ein Szintillationsmolekiil iibertragen. Dieses sendet Photonen aus, die mittels
Reflektoren und iiber Lichtleiter zu einem oder mehreren Photoelektronenvervielfa-
chern gelangen. Die Spannungsimpulse werden dann einem Schwellendiskriminator und
Zihler oder einem Vielkanalanalysator zugefithrt. Um den Untergrund durch thermische
Emission von Elektronen im Photoelektronenvervielfacher weitgehend zu unterdriicken,
werden meist zwei Photoelektronenvervielfacher in Koinzidenzschaltung verwendet. Es
werden daher nur Ereignisse gezihlt, die in beiden Photoelektronenverviclfachern inner-
halb eines kurzen Zeitintervalles von einigen zehn ns einen Impuls erzeugen. Die Zihl-
rate durch zuféllige Koinzidenz 146t sich mit schwarz gefarbten Zahlfldschchen ermitteln
und sollte kleiner als 0,01 s7! sein. Zur Spektrometrie sind moderne Fliissigkeitsszintilla-
tionsspektrometer mit einem oder mehreren Vielkanalanalysatoren ausgestattet, wobei
1024 oder 2048 Kanile in der Regel zur Aufnahme der kontinuierlichen Spektren aus-
reichend sind.

Mit einer etwa 10 cm dicken Bleiabschirmung und mit Hilfe eines Schirmdetektors, z. B.
eines Szintillationsdetektors oder eines Grofiflichenzihlrohres, der in Antikoinzidenz
mit den Photoelektronenvervielfachern geschaltet ist, 148t sich, wie bei den Zidhlrohren
in Abschnitt 1.2.1 beschrieben, die Nulleffektzéhlrate noch weiter verringern (siche auch
Abbildung 11 in Kapitel IV.2, a-SPEKT/GRUNDL, dieser MeBanleitungen).

Mittels Impulsformanalyse, d. h. Unterscheidung der Impulse nach ihrem zeitlichen Ver-
lauf, kénnen die von der Beta-Strahlung herrithrenden Impulse von Impulsen infolge
Alpha-, Protonen- oder Untergrund-Strahlung separiert und die Nulleffektzidhlrate redu-
ziert werden. Durch die Messung von nachfolgenden Begleitimpulsen kann unterschie-
den werden, ob die Photonen aus dem MeBpriaparat oder den umgebenden Materialien,
wie z.B. den Zihlfldschchen oder Glaswéinden der Photoelektronenvervielfacher, stam-
men, und so die Nulleffektzidhlrate weiter herabgesetzt werden (12).

Das Detektionsmedium eines Fliissigkeitsszintillationsdetektors besteht prinzipiell aus
einer Losung des Szintillatormaterials in einem organischen Losungsmittel. Als Szintilla-
tormaterial werden organische Verbindungen mit Phenyl-(P), Naphthyl-(N), Biphenyl-
(B)-Gruppen, Oxazol (O) und Oxadiazol (D) verwendet. Am hiufigsten benutzte Szin-
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tillatormaterialien sind Diphenyloxazol (PPO), Butylphenylbiphenyloxadiazol (Butyl-
PBD) oder auch Terphenyl (TP) mit Anteilen von einigen Promille in der Losung. Zur
Anpassung der Wellenlénge des hauptsichlich im Ultravioletten ausgesandten Lichtes
des priméren Szintillators an die Emissionscharakteristik der Photokathode sowie zur
Vermeidung von Absorption der emittierten Photonen in der Szintillatorlésung wird oft
noch ein sekundéres Szintillatormaterial mit Anteilen von einigen Zehntel Promille ein-
gesetzt, der blaues Licht emittiert. Solche sekundéren Szintillatormaterialien sind z. B.
Diphenyloxazolylbenzol (POPOP), Bimethylstyrolbenzol (bi-MSB), Naphthylphenylo-
xazol (NPO) (13) Dibiphenyloxazol (BBO), Diphenylhexatrien (DPH) Quaterphenyl
oder Tetraphenylbutadien (TPB).

Gebréuchliche Losungsmittel sind Alkylbenzole, wie z. B. Toluol, Xylol, Triethylbenzol
oder Dodecylbenzol, Phenylcyclohexan und immer héufiger die weniger toxischen
Losungsmittel Pseudocumol, Diisopropylnaphthalin (DIPN), Ethylnaphthalin, Isopro-
pylphenyl und Phenylxylolethan (PXE). Zusétze von sekundiren Losungsmitteln, wie
z.B. Naphthalin, kdnnen die Strahlungsausbeute erhhen. Zugabe von einigen Prozent
Naphthalin erhoht die Abfallzeit der Impulse und erlaubt eine bessere Unterscheidung
der durch die Beta-Strahlung erzeugten Impulse von Impulsen anderen Ursprungs.

Da die Reichweite von Beta-Strahlung der iiblichen Radionuklide in Losungen nur
etwa einen Zentimeter betrégt, reichen zur Spektrometrie auch hoherenergetischer
Beta-Strahlung bereits kleine Zihlfldschchen mit Abmessungen von wenigen Zentime-
tern aus. '

Die Nulleffektzéhlrate bei Zahlflischchen aus Glas ist infolge des Gehaltes an K-40, auch
bei kaliumarmem Glas, hoher als bei Zahlfldschchen aus Nylon oder Polyethylen. Bei
letzteren diffundiert jedoch mit der Zeit ein Teil der Szintillatorlosung in und durch die
Wand der Zihlflischchen, weshalb nach einigen Tagen die Zihlrate abnimmt. Zudem
entsteht in der Wand des Zahlfldschchens eine zweite Phase, die das Comptonelektro-
nenspektrum des externen Gamma-Strahlungsstandards verdndert (12). Aus diesem
Grund sind fiir Langzeitmessungen oder bei Messungen, die nach geraumer Zeit wieder-
holt werden miissen, Zzhlflischchen aus Glas vorzuziehen. Am besten geeignet, aber
auch am aufwendigsten, sind Zzhlfldschchen aus Teflon, auch mit einer Teilabschirmung
aus Kupfer, oder Quarzglas. Ahnlich gut geeignet sind mit Teflon ausgekleidete Zahl-
flaschchen aus Polyethylen.

Infolge der komplizierten Prozesse der Energieiibertragung im Fliissigkeitsszintillations-
detektor konnen diverse Storungen auftreten. Diese Mechanismen sind in der Literatur
(12, 13, 14) niher beschrieben. Diese Mechanismen werden im deutschen Sprachge-
brauch als Loschen und im englischen als Quenchen bezeichnet.

Die Hauptmechanismen des Léschens sind:

— Chemisches Loschen (Loschung durch Fremdstoffe):
Durch Fremdstoffe wird die Energieiibertragung zwischen den Losungsmittelmo-
lekiilen gestort.
Eine chemische Loschung durch gelostes Sauerstoffgas wird durch Austreiben des
Sauerstoffgases mit Stickstoffgas oder Argongas vermindert.
Zugabe von Naphthalin oder Biphenyl verbessert die Energielibertragung zwischen
Losungsmittelmolekiilen und Szintillatormolekiilen.

— Farbloschen:
Durch farbige Substanzen wird ein Teil der emittierten Photonen wieder in der Szin-
tillatorlosung absorbiert.
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— Konzentrationsloschen:
Die Photonenausbeute nimmt anfangs mit der Konzentration des Szintillatormaterials
zu, bei zu hoher Konzentration werden Photonen vom Szintillatormaterial absorbiert.

— Phasenl6schung:
Entsteht durch Auftreten von mehreren Phasen in der Szintillatorlosung.

Diese Effekte fithren zu einer Verschiebung des Spektrums zu niedrigerer Energie und
zu einer Verminderung der Gesamtzéhlrate, wie es in den Abbildungen 3 und 17 darge-
stellt ist. In der Literatur (12, 14) werden Verfahren beschrieben, mit denen die durch das
Loschen reduzierten Nachweiswahrscheinlichkeiten korrigiert werden konnen.

Bei der in der Praxis gebrduchlichen, aber aufwendigen Methode des inneren Standards
wird zunidchst die Zihlrate des MeBpriparates bestimmt. AnschlieBend wird dem Me8-
priparat eine geringe Menge eines Stoffes mit dem zu bestimmenden Radionuklid mit
hinreichender Aktivitdt hinzugefiigt und erneut die Z#hlrate ermittelt. Aus der Zihlra-
tendifferenz wird die Nachweiswahrscheinlichkeit berechnet.

Die anderen Methoden beruhen darauf, die Nachweiswahrscheinlichkeit fiir das betref-
fende Radionuklid bei geeigneter Wahl des Mefbereiches in Abhéngigkeit von einem
Loschparameter, der ein MaB fiir das Loschen darstellt, zu bestimmen. Loschparameter,
die allein vom Spektrum des Radionuklids abhéngen, sind beispielsweise das Spek-
trumkanalverhéltnis (SCR) (sieche Abbildung 17) oder der spektrale Index des Spek-

~ trums (SIS), d. h. der Schwerpunkt des Spektrums. Diese Loschparameter lassen sich bei

MeBpriparaten mit geringer Aktivitit nicht anwenden. In diesem Fall wird zur Korrek-
tion des Loschens ein Gamma-Strahler, wie z. B. Ba-133, Cs-137 oder Ra-226, als exter-
ner Standard verwendet, welcher vor der Messung in die Ndhe der Szintillationslosung
gebracht wird und dort ein Comptonelektronenspektrum erzeugt (siehe Abbildung 18).
Mittels des externen Gamma-Strahlungsstandards erhaltene Loschparameter sind das
Kanalverhiltnis des externen Standards (ESCR), der spektrale Index des externen
Standards (SIE), d.h. der Schwerpunkt des Comptonelektronenspektrums, oder die
Horrocks-Zahl (H#), d.h. die Verschiebung des Wendepunktes des Comptonelektro-
nenspektrums von Cs-137 (siche Abbildung 18). Mit Hilfe der Analyse des Spektrums
oder des Verlaufes der Comptonkante im Spektrum ist es zudem moglich, zwischen che-
mischem Loschen und Farbloschen zu unterscheiden und Mehrphasensysteme zu ent-
decken (15) (siche die Abbildungen 18 und 19). Ein weiterer vorgeschlagener Losch-
parameter ist auch die Verschiebung der Muonen-Linie im Untergrundspektrum (16).

a b c
/ Impulsanzahl im
Bereich bc

SCR=
Impulsanzahl im
Bereich ac
Léschen ohne
Léschen

Impulsanzahl pro Kanal

~

Kanalnummer

Abb.17: Verinderung eines Spektrums im Fliissigkeitsszintillationsspektrometer durch Loschen und Dar-
stellung der Methode des Kanalverhiltnisses (SCR)
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Abb. 18: Durch externen Cs-137-Gamma-Strahler erzeugtes Comptonelektronenspektrum
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Abb.19: Durch externen Cs-137-Gamma-Strahler erzeugtes Comptonelektronenspektrum eines Ein- und
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Abb. 20: Abhingigkeit der Nachweiswahrscheinlichkeit von den Léschparametern SIE und H# beim Che-
mischen Loschen und beim Farbloschen, nach (45)
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Die Nachweiswahrscheinlichkeit ist in geringem Maf auch abhéngig von der Art des Lo-
schens, wie aus Abbildung 20 ersichtlich ist. Fin relativ neues Verfahren, den Einfluf3
des Loschens zu korrigieren und die Aktivitit zu bestimmen, ist das «efficiency tracing»
(12).

Aufgrund von chemischen Reaktionen in der Szintillatorlosung (Chemolumineszenz),
insbesondere nach Zugabe von oxidierenden Stoffen oder bei hohem pH-Wert, oder vor-
hergehender Bestrahlung mit UV-Licht (Photolumineszenz) entstehen einzelne Photo-
nen. Diese werden von den Photoelektronenvervielfachern erfa3t und kénnen zu einer
hohen Zihlrate im niederenergetischen Teil des Beta-Spektrums bis zu einer Energie von
etwa 6keV fiithren (12). Der grofSte Teil dieser chemischen Reaktionen klingt innerhalb
weniger Minuten ab, so dafl meist ein einstiindiges Aufbewahren des Zahlfldschchens im
Kiihlen und Dunkeln, am besten im FliissigkeitsszintillationsmeB3gerit (LSC), vor der
Messung ausreichend ist, die storende Zéhlrate fiir die Messung hinreichend zu reduzie-
ren. Moderne Fliissigkeitsszintillationsmefgeréte besitzen eine Einrichtung zur Anzeige
und Korrektur von Lumineszenzen (12).

Da die chemischen Reaktionen hauptsdchlich im basischen Milieu auftreten, kann die
Chemolumineszenz auch héufig durch leichtes Ansduern der Szintillatorlésung vermin-
dert werden. Zu starkes Ansduern kann jedoch zu hoherem Loschen fiithren. Bei
MeBpréparaten mit starker Chemolumineszenz kann diese auch dadurch verringert wer-
den, daB3 das MeBpréparat vor der Messung im FliissigkeitsszintillationsmeBgerét einige
Zeit aufgeheizt und danach einige Stunden im Dunkeln und Kiihlen gelagert wird.

Zur Bestimmung der Aktivitét ist es sinnvoll, mehrere Messungen mit einer MeBzeit von
ca. 100 Minuten nacheinander durchzufithren. Dadurch lassen sich Einfliisse durch Lumi-
neszenzen und Verdnderungen der Umgebungsstrahlung erkennen. Bei jeder Gruppe
von MeBpréiparaten sollte zusétzlich ein NulleffektmefBpraparat und ein Kalibrierpripa-
rat mitgemessen werden, um so Schwankungen der Nulleffektzdhlrate und Veridnderun-
gen der Kalibrierfaktoren festzustellen.

Bei einer Nulleffektzihlrate von 0,03 bis 0,257, einer Nachweiswahrscheinlichkeit zwi-
schen 20% und 100% und MeBzeiten von einigen Stunden lassen sich mit dem Fliissig-
keitsszintillationsmeBgeridt Nachweisgrenzen von einigen mBq erreichen. Die Messung
mit dem FliissigkeitsszintillationsmeBgerét findet vor allem bei der Bestimmung der Akti-
vitdt von beta-strahlenden Radionukliden mit niederenergetischer Beta-Strahlung, wie
z.B. H-3 oder C-14, Anwendung, kann aber auch zur Messung der Aktivitit aller sonst in
der kerntechnischen Industrie oder im Umweltbereich vorkommenden Beta-Strahler
eingesetzt werden. '

1.2.2.2 Festkorperszintillationsdetektoren

Die von der Beta-Strahlung im Szintillatormaterial erzeugten Lichtblitze werden mittels
Reflektoren und iiber Lichtleiter einem oder mehreren Photoelektronenvervielfachern
zugefiihrt. Die Zahlung der Impulse oder die Spektrometrie erfolgt wie beim Fliissig-
keitsszintillationsdetektor.

Da in den fiir die Gamma-Spektrometrie verwendeten Nal(Tl)-Detektoren bis zu 80%
der Elektronen riickgestreut werden (3), kommen als Szintillationsdetektoren fiir Beta-
Strahlung nur Materialien mit kleiner Ordnungszahl in Frage. Verwendet werden
Anthracenkristalle, Stilben, Terphenyl (TP), Plastikszintillationsdetektoren, bei denen
einige Prozent Szintillatormaterial in Polyvinyltoluol oder Polystyrol gelost sind (z.B.
NE102,NE113) (3,7,17, 18) (Abbildung 21), und verschiedene Gliser (wie z. B. Yttrium-
oder Lithium-Glas). Die Detektoren konnen in verschiedenen Geometrien und in
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Abb.21: Relative Photonenausbeute verschiedener Plastikszintillationsdetektoren (Szintillationsmateria-
lien in Polystyrol), nach (7)

Schichtdicken von einigen Zentimetern hergestellt werden, so daB auch hochenergetische
Elektronen vollsténdig absorbiert werden und Beta-Spektrometrie moglich ist. Obgleich
die Energieauflosung aufgrund der groBen Energie von 300 eV zur Erzeugung eines
Ionenpaares nur als méBig bezeichnet werden kann, ist sie fiir die Spektrometrie von
Beta-Strahlung mit kontinuierlicher Energieverteilung meist ausreichend.

Mit Festkorperszintillationsdetektoren in Form von Platten oder Scheiben mit Dicken
zwischen 0,5 mm und 10 mm konnen die Aktivititskonzentrationen von beta-strahlen-
den Edelgasradionukliden wie Kr-85 und Xe-133 gemessen werden (siehe Verfahren
J-B-GESAMT-ALUFT-01 dieser MeBanleitungen). Auch die Aktivititskonzentrationen
von anderen gasformigen oder luftgetragenen Radionukliden wie H-3 (3) oder C-14 kon-
nen damit bestimmt werden. Um die Nulleffektzihlrate moglichst gering zu halten, sollte
die Dicke der Detektoren nicht wesentlich groBer als die Reichweite der entsprechenden
Beta-Strahlung sein. Festkorperszintillationsdetektoren in Form von kleinen Kugeln, bei-
spielsweise aus Glas, finden Anwendung in DurchfluBmeBzellen bei der Gaschromato-
graphie (GC) oder der Hochleistungsfliissigkeitschromatographie (HPLC). Die Akti-
vititen und die Spektren von beta-strahlenden Radionukliden in Lésungen mit kleinem
Volumen bis zu 100 pl kénnen mit Festkorperszintillationsdetektoren in Form von Plat-
ten, kleinen Bechern mit Abmessungen von wenigen Millimetern oder kleinen Kugeln in
Zihlflaschchen bestimmt werden.

Wihrend die Messung von Radionukliden mit héherenergetischer Beta-Strahlung dabei
keine Schwierigkeiten bereitet, ist bei Beta-Strahlern mit niedriger Maximalenergie
unterhalb von etwa 50keV, wie z. B. H-3, darauf zu achten, daB das Radionuklid in engen
Kontakt mit dem Szintillationsdetektor kommt (19). Einen besonders intensiven Kontakt
zwischen Radionuklid und Detektormaterial gewihrleisten Plastikszintillations-Detekto-
ren mit niedrigem Schmelzpunkt, in die im fliissigen Zustand das MeBpriparat, z. B. als
feines Pulver, eingeriihrt wird (20). Plattenformige Festkorperszintillationsdetektoren
eignen sich auch zur Messung und Spektrometrie von Radionukliden auf Filtern oder in
Niederschldgen auf MeBpraparatetridgern (18). Diese Art von Detektoren wird auch zur
Spektrometrie von energiereichen Elektronen benutzt (17).
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Vorteile der Festkorperszintillationsdetektoren, insbesondere gegeniiber Fliissigkeits-
szintillationsdetektoren, sind die hohere Lichtausbeute und damit verbunden eine Ver-
schiebung des Spektrums zu hoheren Energien hin, Abwesenheit von chemischem
Loschen und die einfache Moglichkeit zur Reduzierung des Farbloschens durch Zusatz
von Bleichmitteln sowie die unproblematische Handhabung und Beseitigung der Pripa-
rate (19).

1.2.3 Cerenkov-Zihler

Cerenkov-Strahlung entsteht, wenn sich ein geladenes Teilchen durch ein lichtdurchlés-
siges Medium wie Wasser oder Kunststoff mit einer hoheren Geschwindigkeit als der
Phasengeschwindigkeit des Lichtes in dem betreffenden Medium (7, 21) bewegt. Bei
Wasser betrigt die minimale Energie von Elektronen fiir diesen Effekt 263keV. Der
Winkel, unter dem die Strahlung relativ zum Bewegungsvektor des geladenen Teilchens
austritt, héingt von der Energie des Teilchens ab. Die Wellenlidnge der Cerenkov-Strah-
lung liegt abhingig von Teilchenenergie und Medium im Bereich zwischen 300 und
700 nm.

Die Cerenkov-Strahlung 148t sich zur Messung der Aktivitit von beta-strahlenden Radio-
nukliden verwenden, sofern die Maximalenergie der Beta-Strahlung iiber etwa 300keV
liegt, wie z. B. bei P-32, Sr-89 oder Y-90. Die Photonenausbeute hingt dabei von der Maxi-
malenergie der Beta-Strahlung ab (siehe Abbildung 22) (21).

Zur Messung der Cerenkov-Strahlung kann ein normaler Fliissigkeitsszintillationsdetek-
tor verwendet werden. Zahlfldschchen aus Polyethylen anstelle von solchen aus Glas ver-
bessern die Lichtausbeute und reduzieren die Nulleffektzihlrate. Ein Vorteil der Mes-
sung mit dem Cerenkov-Zihler ist auch, daB kein chemisches Loschen auftritt, sondern
nur Farbloschen.

Da der Effekt vorzugsweise bei Beta-Strahlung mit hohen Energien auftritt, besteht die
Moglichkeit, geringe Aktivitdten eines Radionuklides mit hochenergetischer Beta-Strah-
lung neben einem Radionuklid mit wesentlich hoherer Aktivitit, aber niederenergeti-
scher Beta-Strahlung nachzuweisen. Mit Hilfe der Cerenkov-Strahlung 148t sich so Sr-89
neben Sr-90 in einer wiBrigen Probe in einem Z#hlfldschchen ohne weitere Proben-
vorbereitung nach Abtrennung des storenden Y-90 bestimmen, da die Emissionswahr-
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Abb. 22: Photonenausbeute beim Cerenkov-Effekt in Abhingigkeit von der Maximalenergie der Beta-
Strahlung, nach (21)
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scheinlichkeit von Sr-90 aufgrund der geringen Energie der Beta-Strahlung nur 0,5%
betrégt, die Emissionswahrscheinlichkeit bei Sr-89 aber etwa 50% ausmacht (21, 22, 23,
24, 25). Die Aktivitét von Sr-90 wird dann nach Zugabe von Szintillatorlésung ermittelt
(22, 23).

1.2.4 Halbleiterdetektoren

Wie Alpha-Strahlung 148t sich auch Beta-Strahlung mittels eines Halbleiterdetektors
(Oberfliachensperrschichtzihler) messen (siehe Kapitel IV.2 «a-SPEKT-GRUNDL» die-
ser MeBanleitungen und die Abbildungen 7 und 8 dort). Wegen der wesentlich groBeren
Reichweite von Beta-Strahlung in Materie muf3 die aktive Schicht jedoch je nach Ener-
gie der Beta-Strahlung einige Zehntel Millimeter bis etwa zwei Zentimeter betragen. Es
ist auch moglich, mehrere Detektoren hintereinander anzuordnen (26), jedoch nimmt
dann aufgrund der ungiinstigen MeBgeometrie die Nachweiswahrscheinlichkeit ab.

Da zur Erzeugung eines Elektron-Loch-Paares nur eine Energie von etwa 3 eV erforder-
lich sind, betrégt die erzielbare Energieauflosung einige zehn eV, so daB der Halbleiter-
detektor nach den magnetischen und elektrischen Spektrometern das beste Energieauf-
16sungsvermogen aufweist. Dies ist bei Beta-Strahlern mit kontinuierlichem Spektrum
zwar nur von geringer Bedeutung, zur Messung von Konversionselektronen ist das
- Halbleiterspektrometer sehr geeignet (4). Bei der Messung niederenergetischer Beta-
Strahlung ist die vom Eintrittswinkel abhingige Reduzierung der Energie der Beta-Teil-
chen im Kontaktmaterial auf der Eintrittsseite der Halbleiterdetektoren nicht zu ver-
nachléssigen, so daB in diesem Fall ein gutes Energieauflosungsvermdgen nur durch Kol-
limation der Beta-Strahlung erzielt werden kann (27). Nachteilig bei den Halbleiter-
detektoren ist auch die relativ groBe, vom Einfallswinkel abhéingige Riickstreuung der
Beta-Teilchen im Detektormaterial (Silizium).

Wegen des geringen Volumens liegt die Nulleffektzéhlrate in der GréBenordnung von
0,01s7. In einem Beta-Spektrometer mit Halbleiterdetektor (6) wurde durch Antikoin-
zidenzschaltung mit einem Schirmz&hlrohr und Koinzidenzschaltung mit einem Propor-
tionalzdhlrohr die Nulleffektzihlrate auf 0,0005s! reduziert. Bei einer iiblichen Nach-
weiswahrscheinlichkeit von etwa 1% infolge der ungiinstigen MeBgeometrie betrigt die
Nachweisgrenze nur einige zehn mBq.

Fiir die Uberwachung der Radioaktivitit in der Umwelt wurden Halbleiterdetektoren bei
der Aktivitditsmessung von Ni-63 eingesetzt (6); dieses Verfahren hat aber gegeniiber den
anderen MeBverfahren bislang nur geringe Bedeutung erlangt.

1.2.5 Optimierung der MeBanordnungen

Die Bestimmung geringer Aktivitdten in Umweltproben erfordert MeBanordnungen, die
beziiglich der erreichbaren Nachweisgrenze optimiert sind. Ein MaB fiir die Brauchbar-
keit einer MeBanordnung ist der Qualititsfaktor QF;, der gemdB Gleichung (2) als das
Verhiiltnis des Quadrates der Nachweiswahrscheinlichkeit € zur Nulleffektzihlrate R,
definiert ist.
¢2
QF; =— 2
=% 2)

0

Hohe Nachweiswahrscheinlichkeiten erhélt man z.B. durch VergréBern der effektiven
Detektorfldche, diinne Fenster und einen geringen Abstand des Detektors zum MeB-
préparat, die Nulleffektzdhlrate 148t sich durch ein kleines Detektorvolumen, geeignete
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Zihlfldschchen beim Flissigkeitsszintillationsdetektor und passive und aktive Abschir-
mung reduzieren. Wie aus Gleichung (2) hervorgeht, hat die Erhéhung der Nachweis-
wahrscheinlichkeit wesentlich mehr Einflul auf die Giite des MeBsystems als eine Ver-
minderung der Nulleffektzihlrate, die auch meist sehr kostspielig ist.

Beim FliissigkeitsszintillationsmeBgerat ist bei der Betrachtung der Nachweisgrenze auch
von Interesse, welcher Anteil bzw. welche Masse q,, der Gesamtprobe gemessen werden
kann. Hier ist fiir den Qualititsfaktor QF, eine Definition entsprechend Gleichung (3)
angebracht (28)

OF, = ¢ 'g;)z 3)

Aus Gleichung (3) geht hervor, daf beispielsweise Szintillatorlésungen, die eine grofe
Menge an Probenmaterial aufnehmen konnen, bei geringerer Nachweiswahrscheinlich-
keit bessere Ergebnisse liefern konnen. Anzumerken ist noch, daB die Nachweiswahr-
scheinlichkeit mit dem gewéhlten Energiebereich (Fenster) zunimmt, bis dieser dem
gesamten Energiebereich des Radionuklidspektrums entspricht. Dabei ist aber darauf zu
achten, daf3 auch die Nulleffektzihlrate zunimmt. Die untere Schwelle des Fensters ins-
besondere bei der Messung von Radionukliden mit niederenergetischer Beta-Strahlung,
sollte stets so hoch sein, dal Impulse durch elektronisches Rauschen und durch Lumi-
neszenz nicht erfa3t werden. Bei der gleichzeitigen Messung von mehreren Radionukli-
den ist es oft vorteilhafter, die Fenster kleiner als die Breite der Spektren der einzelnen
Radionuklide zu wéhlen, da dann die gegenseitige Beeinflussung der Spektren der ein-
zelnen Radionuklide, auch Ubersprechen genannt, geringer ist.

1.3  Kalibrierung

Sowohl beim Beta-Strahlungszihler als auch beim Beta-Strahlungsspektrometer muf3 der
Kalibrierfaktor bestimmt werden. Beim Beta-Strahlungsspektrometer ist meist zusétzlich
noch eine Energiekalibrierung erforderlich, um die einzelnen Radionuklide im Spektrum
eindeutig unterscheiden zu kénnen.

1.3.1 Energiekalibrierung

Beta-Strahlungsspektrometer konnen mit allen beta-strahlenden Radionukliden, bei
denen die Maximalenergie der Beta-Strahlung bekannt ist, beziiglich-der Energie kali-
briert werden, indem man im Spektrum den hochsten Kanal K; des Radionuklid-Spek-
trums dieser Maximalenergie E; zuordnet. Einige fiir die Energiekalibrierung geeignete
Beta-Strahler sind H-3, Ni-63, C-14, Tc-99, Bi-210, Sr-89, P-32, Pa-234m und Y-90. Sofern
hohere Anspriiche an die Energiekalibrierung gestellt werden, ist es vorteilhafter, die
Energiekalibrierung mit Konversionselektronen-Strahlern durchzufithren (3). Einige
derartige Radionuklide sind in Tabelle 2 aufgefiihrt. Die Aktivitit dieser Kalibrierpripa-
rate sollte einige zehn bis einige hundert Bq betragen. Zur Vermeidung von Kontamina-
tionen der Beta-StrahlungsmeBgerite sollten gegebenenfalls die Kalibrierpriparate mit
einer Folie mit einer Massenbelegung unter 0,1 mg - cm™ umschlossen sein.

Der Zusammenhang zwischen der Energie E und der Kanalnummer K ist néherungs-
weise durch die Gleichung (4) gegeben:

<(K-K;) 4)
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1.3.2 Bestimmung der Nachweiswahrscheinlichkeit bzw. des Kalibrierfaktors

Zur Kalibrierung kénnen kommerziell erhiltliche oder aus Losungen bekannter Aktivitit
des zu bestimmenden Radionuklides hergestellte Kalibrierpriparate verwendet werden.
Die Kalibrierpraparate oder -l6sungen miissen auf Aktivititsnormale der Physikalisch-
Technischen Bundesanstalt (PTB) riickfithrbar sein. Bedingung fiir selbstgefertigte Kali-
brierpréparate ist, daB sie, ausgehend von Losungen bekannter Aktivitit, mit denselben
radiochemischen und mechanischen Verfahren und Materialien wie die MeBpriparate her-
gestellt werden. Die verwendete Aktivitit sollte dabei einige Bq bis zu 100 Bq betragen.

Bei MeBpriparaten in Form von Schichten auf MeBpriparatetrigern, wie Filtern oder
Metall- und Kunststoffplittchen, miissen die MeBpréparatetriger gleich sein. Zur Ver-
meidung von Riickstreuung empfiehlt es sich, ein Material niedriger Ordnungszahl zu
verwenden. Die Fldchenbelegung der Kalibrier- sowie der MeBpriparate sollte weniger
als 0,1 mg-cm™ betragen. Sind die Kalibrier- und MeBpriparate dicker, aber noch diin-
ner als die Sattigungsschichtdicke fiir die Beta-Strahlung des entsprechenden Radionu-
klides, empfiehlt es sich, mehrere Praparate unterschiedlicher Dicke bei gleicher Akti-
vitit des Radionuklides herzustellen und den Kalibrierfaktor als Funktion der Schicht-
dicke oder der Masse zu ermitteln. Bei Schichten, die wesentlich dicker sind als die Sit-
tigungsschichtdicke, wird nicht mehr die Aktivitit, sondern die spezifische Aktivitit
gemessen und die Aktivitdt aus dem Produkt von spezifischer Aktivitit und Masse des
Préparates berechnet. Derartig dicke Schichten sind wesentlich einfacher herzustellen,
jedoch ist die erreichbare Nachweisgrenze solcher MeBpréparate geringer. Die Kalibrier-
préparate sollten mit einer diinnen Folie mit einer Massenbelegung unter 0,1 mg-cm™
umgeben sein, um Kontaminationen der MefBgerite auszuschlieBen.

Bei der Messung der Aktivitit von beta-strahlenden Radionukliden im Fliissigkeitsszin-
tillationsmeBgerit wird die Ansprechwahrscheinlichkeit als Funktion des entsprechenden
Loschparameters (z. B. SCR, ESCR, SIS, SIE, H#) ermittelt. Dazu werden mit Losungen
bekannter Aktivitit von einigen Bq hergestellte MeBpréparate mit einigen zehn bis hun-
dert pl von Substanzen wie Tetrachlorkohlenstoff, Nitromethan, Methylsalicylat oder
Chloroform zur chemischen Loschung oder mit Farbstoffen wie Methylrot, Bromokre-
solgriin oder Dimethylgelb oder mit Eisen-III zur Farbloschung versetzt und die Zihlra-
te in den ausgewahlten Bereichen gemessen. Sind diese Methoden nicht anwendbar, kann
das oben beschriebene Verfahren des inneren Standards eingesetzt werden.

Das Kalibrierpréparat wird in derselben MeBposition wie das MeBpriparat mit einer hin-
reichend langen MeBzeit von meist einer Stunde gemessen und die Nettoimpulsanzahl
bzw. die Nettozdhlrate bestimmt. Die Nachweiswahrscheinlichkeit €, die eine Funktion
der Masse des Kalibrier- oder MeBpriparates oder des Loschparameters sein kann, wird
nach Gleichung (5) aus der Nettoimpulsanzahl N, oder der Nettozihlrate R, der Emis-
sionswahrscheinlichkeit p,, der MeBzeit t,, und der bekannten Aktivitit A im Kalibrier-
préparat berechnet:

Ny R,
Aptn Ap

€

()

Da in der Regel mit den zu bestimmenden Radionukliden auch kalibriert wird, kann auch
ein nuklidspezifischer aktivititsbezogener Kalibrierfaktor gem#B Gleichung (6) angege-
ben werden:

QA= ~ (6)

Stand: 30.5.1997 MeBanleitungen Umweltradioaktivitit 4. Lfg./1997
© Gustav Fischer Verlag - Stuttgart - Jena - Liibeck - Ulm



B-MESS/GRUNDL-22

1.3.3 Bestimmung der chemischen Ausbeute

Bei der Beta-Strahlungsmessung ist es, anders als bei der Alpha-Spektrometrie, nicht
gebriuchlich, einen radioaktiven inneren Standard (Tracer) zu verwenden, da dieser die
Messung storen konnte. Allenfalls wird ein, meist kurzlebiges, gamma-strahlendes
Radionuklid zur Bestimmung der chemischen Ausbeute verwendet (siehe auch 6.3 im
Kapitel IV.5 oder in den Verfahren H-Sr-89/Sr-90-AWASS-01 oder J-Tc-99-ALUFT-01
dieser MeBanleitungen). Die chemische Ausbeute wird oft gravimetrisch oder iiber
andere physikalische oder chemische Analysenmethoden ermittelt.

1.4  Berechnung der Aktivitiit

1.4.1 Nulleffekt

Die Nulleffektzdhlrate bzw. das Nulleffektspektrum sollte nach Moglichkeit mit einer
Blindprobe, die nach dem gleichen Verfahren wie die MeB3- und Kalibrierpriaparate her-
gestellt wurde, mit einer wesentlich langeren MeBzeit (moglichst 20 Stunden oder mehr)
als fiir das MeBpréparat bei derselben MeBanordnung ermittelt werden.

1.4.2 Berechnung der Aktivitit bei zihlender Messung

Aus der gemessenen Bruttozihlrate Ry, der Nulleffektzéhlrate Ry, der MeBzeit t,, und
der mit Hilfe der Kalibrierpriparate experimentell ermittelten Nachweiswahrscheinlich-
keit bzw. dem Kalibrierfaktor wird die Aktivitdt des Radionuklides im MeBpraparat
gemif den Gleichungen (7) und (8) berechnet:

— (Rb_RO)'pr . Kr'tm

A, 7
& 1-¢hrtm @
A= RozRo) P gy 1
€ A
}"r'tm
Ar=¢a - (Rp—Ro) ——- )
l-e™ 'm

A, = Aktivitédt des Radionuklides r in Bq
R, = Bruttozihlrate in s

R, = Nulleffektzihlrate in s

ty, =MeBzeitin s

¢ = Nachweiswahrscheinlichkeit in Bq™ - s~
@4 = Kalibrierfaktor in Bq-s

A, = Zerfallskonstante in s~

1

Der dabei verwendete Wert fiir die Nachweiswahrscheinlichkeit € bzw. den Kalibrierfak-
tor @ wird aus der Funktion dieser Gréen von der Schichtdicke, Masse bzw. dem Losch-
parameter ermittelt.

Bei der Messung von MeBpriparaten in Form diinner Schichten, fiir die die Nachweis-
wahrscheinlichkeit als Funktion der Schichtdicke nicht bekannt ist, kann die Aktivitit A,
nach Gleichung (9) nidherungsweise berechnet werden, wenn der Massenschwichungs-
koeffizient u - 0! bekannt ist:

MeBanleitungen Umweltradioaktivitit 4. Lfg./1997 Stand: 30.5.1997
© Gustav Fischer Verlag - Stuttgart - Jena - Liibeck - Ulm



B-MESS/GRUNDL-23

otz
Ar:CPA'Rn'lue—— (9)
=0z
0
A; = Aktivitdt im MeBpréparat in Bq
R, = Nettozidhlrate in s
¢a = Kalibrierfaktor fiir diilnnes MeBpraparat in Bq-s
u- @t = Massenschwichungskoeffizient in cm?- g1
¢ =Dichteing-cm™
z = Schichtdicke in cm

143 Berechnung der Aktivitiit bei spektrometrischer Messung

Ein Beta-Spektrum stellt im allgemeinen eine Uberlagerung der Beta-Spektren und der
Konversionselektronen-Spektren mehrerer Radionuklide im MeBpriparat dar. Ohne
Kenntnis der Radionuklidzusammensetzung im MeBpriparat ist es schwierig, aus dem
Spektrum einzelne Radionuklide zu identifizieren und deren Aktivitit zu ermitteln.

Als eine Methode zur Identifizierung und Quantifizierung der Radionuklide kann man
das Spektrum als eine Fermi-Curie-Funktion anstelle einer Funktion der Kanalinhalte
iiber der Kanalzahl bzw. Energie entsprechend Abbildung 23 darstellen. Aus den Schnitt-
punkten der Geraden dieser Darstellung mit der Grundlinie erhilt man die Maximal-
energien der Beta-Spektren und daraus die Art der Radionuklide, aus der Fliche zwi-
schen der Geraden und der Grundlinie nach Umrechnung die Aktivitit der Radionuk-
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Abb. 23: Beta-Strahlungsspektrum und Fermi-Curje-Darstellung bei einer Mischung der Radionuklide
Sr-89, Sr-90 und Y-90 im MeBpriparat
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lide. Dieses Verfahren 14t sich aber nur dann anwenden, wenn die Zihlraten ausreichend
hoch fiir eine statistisch gesicherte Auswertung sind.

Sofern die Radionuklidzusammensetzung im MeBpriaparat bekannt ist und sich die Maxi-
malenergien bzw. die Beta-Spektren signifikant unterscheiden, wie z. B. bei Sr-89, Sr-90
und Y-90 nach Abbildung 4, ist es moglich, im gemessenen Spektrum Bereiche festzule-
gen, die fiir jedes Radionuklid spezifisch sind. Mit Hilfe von Kalibrierpriaparaten fiir jedes
einzelne Radionuklid wird die Nachweiswahrscheinlichkeit €, ; fiir jeden Bereich i und
jedes Radionuklid r experimentell ermittelt.

Gleichung (10) gibt dann die gemessene Nettozédhlrate R, ; in jedem Bereich i an

Rn,izzér,i ' Ar (10)
r

A

€ i=E i Pr
R, ;= Nettozihlrate im Bereich iin s
A, = Aktivitidt des Nuklides r in Bq
€.; = Nachweiswahrscheinlichkeit in Bqls
pr = Emissionswahrscheinlichkeit

1

Da in die MeBergebnisse auch zihlstatistische Schwankungen eingehen, wird zur Los-
barkeit des Gleichungssystems nach Gleichung (10) ein Unschirfeterm u; geméB Glei-
chung (11) hinzugefiigt und diese «Fehlergleichung» mit der Methode der Ausgleichs-
rechnung gelost (8).

Rn,izzér,i' Ar+ui (11)
T

Gleichung (10) kann bisweilen auch in eine Form nach Gleichung (12) iiberfiihrt werden
und dann iterativ numerisch gelost werden.

Ar=2bg A+ (12)
]

Die Aktivitditen A, der einzelnen Radionuklide r werden durch Losen dieses Glei-
chungssystems berechnet. Diese Methode 148t sich auch auf die Auswertung von Spek-
tren von Radionukliden mit geringer Aktivitit anwenden.

In der Literatur (29) wird ein weiteres Verfahren zur Bestimmung der Aktivititen von
mehreren Radionukliden mit unterschiedlichen Beta-Strahlungsspektren bei der Fliissig-
keitsszintillationsspektrometrie angegeben. Anders als bei der oben angefiihrten
Methode wird dabei ein Spektrum ohne und ein Spektrum nach Zusatz von Substanzen,
die zu einer Loschung fithren, verwendet (siche Abbildung 3). Auch dabei werden geeig-
nete Bereiche festgelegt und die Aktivititen mittels eines Gleichungssystems berechnet.

Sind die Z#hlraten hoch, lassen sich Spektren, die mit Kalibrierpriparaten der einzelnen
Radionuklide aufgenommen wurden, mittels eines Rechenprogrammes in das Spektrum
des MeBpréparates fitten und die Aktivitdten der einzelnen Radionuklide aus den Fit-
Parametern ermitteln (30) (Abbildung 24).

Bei Spektren des Fliissigkeitsszintillationsspektrometers ist diese Entfaltung aufgrund
der oft unterschiedlichen Loschung der Kalibrierspektren und des Spektrums des
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e e gemessenes Spektrum
—— gefittetes Spektrum

Impulsanzahl pro Kanal

Kanalnummer (logarithmische Energieskala)

Abb. 24: Darstellung des gemessenen Spektrums und der gefitteten Spektren von Sr-89, Sr-90 und Y-90, nach
(30)
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Abb. 25: Darstellung der Entfaltung des Summenspektrums der Radionuklide S-35 und Ca-45 in einem Fliis-
sigkeitsszintillationsspektrometer, nach (32)

MeBpriparates schwierig. In der Literatur (31, 32, 33, 34) werden Verfahren angegeben,
die die Entfaltung von Spektren des Fliissigkeitsszintillationsspektrometers fiir mehrere
Radionuklide mit Aktivitdten im Becquerel-Bereich erlauben, sofern die Spektren der
einzelnen Radionuklide deutlich voneinander verschieden sind (Abbildung 25). Ausge-
hend von unterschiedlich geloschten, aus Kalibrierpriparaten experimentell bestimmten
Spektren der einzelnen Radionuklide werden Spektren der einzelnen Radionuklide mit
Hilfe von Fourier- oder Tschebyschew-Reihen generiert. Diese Funktionen verlaufen
jeweils durch charakteristische Punkte wie Maximum, Wendepunkt oder Endpunkt des
betreffenden Spektrums. Aus den Messungen bei unterschiedlicher Loschung kann die
Lage dieser Punkte im Spektrum fiir jedes Radionuklid als Funktion des Loschparame-
ters bestimmt werden. Daher ist es moglich, Spektren der einzelnen Radionuklide fiir den
bei der Messung erhaltenen Loschparameter zu erzeugen. Diese Spektren der einzelnen
Radionuklide werden dann mit bekannten numerischen Verfahren jeweils mit einem
Faktor so multipliziert, da3 das Summenspektrum moglichst gut mit dem gemessenen
Spektrum des MeBpréparates iibereinstimmt.
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Tabelle 1: Daten einiger Beta-Strahler, die fiir die Emissions- und Immisionsiiberwachung von Bedeutung

sind
Radionuklid Halbwertszeit Maximalenergie Reichweite Séttigungs-
der schichtdicke
Beta-Strahlung
Wasser Luft Wasser Luft
[keV] [mm] [em] [mm] [cm]
H-3 12,35 a 18,6 0,02 1,3 0,01 0,7
C-14 5730 a 156,5 0,35 25 0,16 12
P-32 14,26 d 1710 8 600 4.5 350
S-35 87,51 d 167 0,4 30 0,17 13
Ni-63 100,1 a 65,9 0,09 8 0,05 3,6
Kr-85 10,73 a 670 2 150 1,2 90
Sr-89 50,53 d 1492 6,5 500 4 300
Sr-90 28,78 a 546 1,5 120 09 70
Y-90 2,67 d 2283 10 900 6 500
Tc-99 2,14-10° a 2936 0,6 50 0,4 30
1-129 1,57-107 a 152 03 23 0,16 12
Xe-133 525 d 346 0,9 70 0,5 40

Tabelle 2: Zusammenstellung einiger Radionuklide, die Konversionselektronen emittieren nach (4, 5, 6)

Radionuklid Energie der Konver- Radionuklid Energie der Konver-
sionselektronen [keV] sionselektronen [keV]

Pu-240 24,37 Hg-203 193,59

Pu-240 28,2 1r-192 2173

Pu-239 30,9 Ir-192 230,02

Pu-239 34,6 I-131 249,72

Au-199 34,97 1r-192 300,56

Pu-240 40,7 Cr-51 315

Pu-240 442 Au-198 328,67

1-131 45,58 1-131 329,88

Pu-239 47,0 Ir-192 389,62

Pu-239 50,6 Bi-207 481,64

Am-241 54,1 Ir-192 510,12

Ir-192 57,94 Cs-137 1 624,14

Am-241 579 Bi-207 975,81

Am-241 58,3 Bi-214 1027,28

Au-199 75,23 Co-60 1164,79

Tec-99 119 Co-60 1324,05

Au-199 125,05 Na-24 2638,03
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2 Grundsiitze der chemischen Probenaufbereitung

21  Vorbemerkung

Umweltproben werden der Luft, Gewéssern, Boden und Sedimenten, Vegetation und
Lebensmitteln entnommen. Die gesammelte Aktivitit liegt in Schwebstoffiltern oder
anderen Sammelmedien wie Aktivkohle oder Molekularsieb, in Wissern, Boden und
Sedimenten und in organischen Stoffen vor. Die Radionuklide kdnnen als feste Stoffe
(z.B. in Boden), an organische Materialien gebunden, als Fliissigkeiten (z.B. in Wis-
sern) oder gasformig (z.B. H-3 als Wasserdampf oder C-14 als Kohlendioxid) vorkom-
men. Da die beta-strahlenden Radionuklide wegen der geringen Reichweite der Beta-
Strahlung in Umweltproben meist nicht direkt nachgewiesen werden kénnen, ist eine
Abtrennung von der Probenmatrix in der Regel erforderlich. Eine solche radiochemi-
sche Trennung ermdglicht es auch, die relevanten Radionuklide von den die Messung
storenden Radionukliden oder Elementen zu separieren. Gegebenenfalls kann bei sehr
geringen Aktivitdtskonzentrationen auch die Anreicherung eines Radionuklides erfor-
derlich sein.

Das radiochemische Trennverfahren dient dazu, ein fiir die Messung der Aktivitit der
Beta-Strahler geeignetes MefB3préaparat herzustellen. Dieses kann als Festkorper vorlie-
gen, wie z.B. fiir Messungen mit dem Proportionszéihlrohr oder dem Halbleiter-Detek-
tor. MeBpriparate konnen aber auch pulverformig oder fliissig sein, z. B. fiir die Messun-
gen im FliissigkeitsszintillationsmeBgerit. Insbesondere im Fall von H-3 oder C-14 kann

das Radionuklid auch gasformig vorliegen, z. B. in der chemischen Form von Wasserstoff,

Methan oder Kohlendioxid fiir die Messung in Zihlrohren.

Zur Bestimmung der Aktivitidt von Beta-Strahlern in Umweltmedien sind im allgemei-
nen folgende Schritte erforderlich:

Probeentnahme

Probenvorbehandlung

Abtrennung der Beta-Strahler von inaktiven Elementen der Probenmatrix
Darstellung und Reinigung der einzelnen Beta-Strahler

Herstellung eines MeBpréparates

— Messung der Aktivitit der einzelnen Beta-Strahler

[

Die Probeentnahmeverfahren werden im Detail in den einzelnen Verfahren dieser MefB3-
anleitungen vorgestellt. In diesem Kapitel werden kurz die allgemeinen Grundlagen der
Probeentnahme und die iiblichen Verfahren zur Probenaufbereitung beschrieben. Dann
werden einige Methoden zur Trennung der Beta-Strahler von storenden Elementen und
Radionukliden dargestellt. SchlieBlich wird auf die Herstellung und Anwendung von
MeBpréparaten eingegangen.

2.2 Grundsitzliches zur Probeentnahme

Bei der Probeentnahme ist darauf zu achten, daB sie reprisentativ ist. Dies bedeutet, daB3
die aus der Messung bestimmte Aktivititskonzentration mit der wirklichen am Probe-
entnahmeort moglichst gut iibereinstimmt. Eine reprisentative Probeentnahme ist im all-
gemeinen dann gegeben, wenn entweder eine hinreichend groBe Menge aus dem unter-
suchten Medium oder geringere Mengen von hinreichend vielen Probeentnahmestellen
entnommen werden.
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Nach der Probeentnahme ist darauf zu achten, daf3 die entnommene Probe nicht verin-
dert wird. Bei der Probeentnahme von radioaktiven Stoffen aus der Luft, wie z. B. von
gasformigem H-3 als Wasserdampf, C-14 als Kohlendioxid, Radioiod oder Radon, bedeu-
tet dies, dafl das Sammelmedium, wie z. B. Aktivkohle oder Molekularsieb, gegen weitere
Aufnahme von radioaktiven Stoffen geschiitzt aufzubewahren ist. Bei der Probeent-
nahme aus Wissern ist die Adsorption von Radionukliden an den Wanden der Aufbe-
wahrungsbehilter zu beachten. PlastikgefidBBe sind GlasgefdBen vorzuziehen. Die Ad-
sorption kann durch Zugabe von Tréger oder durch Ansduern, z. B. mit Salpetersiure auf
einen pH-Wert von eins, vermindert werden. Ein solches Ansduern ist jedoch bei einigen
fliichtigen Verbindungen, wie z. B. bei C-14, das in Form von Kohlendioxid entweichen
kann, zu vermeiden.

2.3 Verfahren zur Aufbereitung der Proben

Bei der Uberwachung der Umweltradioaktivitit ist die Aktivitit von Beta-Strahlern in
einer Reihe von Medien wie Boden, Sedimenten, organischen Materialien wic Vegeta-
tionsproben, Fisch, Fleisch und Milch, Wissern, Luft und Schwebstoffiltern zu bestim-
men. Wegen der gro3en Vielfalt dieser Proben konnen nicht alle Methoden beschrieben,
sondern nur die wesentlichen erwdhnt werden. Folgende Methoden werden beispiels-
weise bei der Aufbereitung der Proben eingesetzt.

— Trocknen oder Gefriertrocknen

— Aufkonzentrieren durch Féllung oder Eindampfen
Verbrennen

Veraschen (auch NaBveraschen) oder Pyrolyse
Extraktion (wie z. B. Auslaugen oder HeiBBextraktion)
AufschlieBen oder Auflosen

Bei Schwebstoffiltern aus Zellulose kann der grofte Teil mit einem organischen Losungs-
mittel aufgelost werden, der Rest wird im Muffelofen bei etwa 400°C oder im Sauer-
stoffplasma kalt verascht. Radionuklide auf Schwebstoffiltern aus Glasfaser werden mit
Sauren unter Hitze ausgelaugt und wahlweise die Filtermatrix mit FluBsdure gelost.

Aus Adsorbermaterialien, wie z. B. Aktivkohle oder Molekularsieb, konnen adsorbierte
Stoffe durch Heiflextraktion bei ca. 350 °C im Stickstoffstrom ausgetrieben werden (siche
das Verfahren J-C-14-ALUFT-01). Aktivkohle kann auch im Sauerstoffgasstrom ver-
brannt werden. Beim Eintauchen von Adsorptionsmitteln in Fliissigkeiten kénnen adsor-
bierte Stoffe in die Fliissigkeiten iibergehen (siehe das Verfahren J-H-3-ALUFT-01).

Wasserproben mit einem iiblichen Volumen von etwa einem Liter werden meist nach dem
Filtrieren, wobei Schwebstoffe entfernt werden, eingedampft, z. B. mit einem Rotations-
verdampfer, und der Riickstand verascht oder mit Sdure aufgenommen. Alternativ wer-
den die Radionuklide mit anderen Niederschldgen, z. B. mit Eisenhydroxid oder Alumi-
niumhydroxid, mitgeféllt oder, z. B. als Carbonate oder Sulfate, gefillt und mit Sduren
gelost.

Zur Bestimmung der Aktivitdtskonzentration von H-3 im Zellwasser kann Fleisch- und
Vegetationsproben das freie Wasser durch Gefriertrocknung entzogen werden.

Organische Proben wie Vegetationsproben, Fisch, Fleisch und Milch werden iiblicher-
weise zuerst getrocknet und konnen dann, wie in den Verfahren E-H-3-LEBM-01 und
E-C-14-LEBM-01 beschrieben, verbrannt oder verascht werden. Fiir die Bestimmung der
Aktivitdt von H-3, C-14 und S-35 ist das Verbrennen der organischen Proben die iibliche
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Methode. Die entstehenden Oxide, tritiierter Wasserdampf, Kohlendioxid und Schwe-
feldioxid werden in Behiltern gesammelt, kondensiert oder in Absorptionsmitteln, z. B.
Kohlendioxid in Natronlauge oder fliissigem Lithiummetall (35), aufgenommen. Organi-
sche Proben werden auch bei 400 bis 500°C, eventuell unter Zusatz von Salpetersdure, im
Muffelofen oder in einer Plasmaveraschungsanlage verascht. Mit konzentrierter Salpeter-
oder Schwefelsdure oder mit Konigswasser kénnen organische Proben naBverascht wer-
den. Der Riickstand wird mit Salpetersidure oder Salzsdure ausgelaugt bzw. gelost.

Béden und Sedimente werden zuerst bis zur Gewichtskonstanz getrocknet, homogeni-
siert, von groben Bestandteilen, wie z. B. Steinen, befreit und méglicherweise gemahlen.
Danach werden sie bei 400 bis 500°C verascht. Der Riickstand kann anschlieBend mit
Sduren, wie z.B. Salpeter- oder Salzsdure, mit einer Konzentration héher als 6 mol - I
ausgelaugt und die Matrix mit FluBsdure gelost werden. Bisweilen ist es auch erforder-
lich, diese Probenriickstdnde mit Salzschmelzen von Kaliumfluorid, Natriumcarbonat,
Natrium-Kalium-Carbonat, Natrium- und Kalium-Pyrosulfat oder Natriumperoxid auf-
zuschlieen.

Sowohl beim Eindampfen als auch beim Verbrennen ist darauf zu achten, daf fliichtige
Verbindungen nicht ungewollt entweichen. Dies kann verhindert werden, indem die Tem-
peraturen hinreichend niedrig gehalten werden. Eine weitere Moglichkeit ist es, die fliich-
tigen Verbindungen in schwerfliichtige zu tiberfiihren, wie z. B. fliichtige Technetiumver-
bindungen durch Zugabe von Ammoniaklosung in Ammoniumpertechnetat.

24  Abtrennung der Beta-Strahler von der Probenmatrix und Abtrennen
der einzelnen Radionuklide

Zur Separation von anderen Elementen und Radionukliden und zur Reinigung werden
tiblicherweise folgende Verfahren angewandt:

Fillung oder Mitféllung
Ionenaustausch
Fliissig-Flussig-Extraktion
Destillation

2.4.1 Fillung

Beta-Strahler werden nach Zugabe von isotopem Triger oder als Mischkristalle ausge-
féllt. Beta-Strahler oder Elemente mit geringen Konzentrationen lassen sich auch durch
adsorptive Mitfillung abtrennen. Beispiele fiir radiochemische Fillungen finden sich bei
den Verfahren zur Messung der Aktivitit von Strontiumisotopen, wie z.B. in den Ver-
fahren E-Sr-89/90-LEBM-01, H-Sr-89/90-AWASS-01 und J-Sr-89/90-ALUFT-01 dieser
MeBanleitungen.

2.4.2 TIonenaustausch

Ionenaustausch ist eine einfache Methode zur Separation einer Reihe von Elementen.
Insbesondere mittels der Sdulenchromatographie lassen sich auf einfache Weise Tren-
nungen durchfiihren. Die adsorbierten Stoffe kénnen separat durch unterschiedliche Elu-
tionsmittel oder durch Anderung der Konzentration oder des pH-Wertes der Elutions-
mittel von der Séule entfernt werden (36). Diese Methode kann auch gut bei automati-
sierten Verfahren eingesetzt werden (36). Beispiele fiir lonenaustausch findet man z. B.
in den Verfahren J-a-SPEKT-ALUFT-02 und J-I-129-ALUFT-01 dieser MeBanleitungen.
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2.4.3 Fliissig-Fliissig-Extraktion

Die Methode der Fliissig-Fliissig-Extraktion ist meist schnell und hiufig hochselektiv. Ein
Beispiel dafiir ist die Extraktion von elementarem Iod aus wéBriger Phase mit Tetra-
chlorkohlenstoff, wie sie in den Verfahren H-I-131-AWASS-01 und J-I-129-ALUFT-01
dieser MeBanleitungen dargestellt ist.

2.4.4 Destillation

Die Destillation dient zur Abtrennung bzw. Reinigung von fliichtigen Elementen und
Verbindungen wie Wasser, Radioiod, Tc’* als Tc,O7, RuO,, SeBr, und SnBr,. Beispiels-
weise kann man tritiiertes Wasser von storenden Beimengungen durch Destillation
abtrennen, wie es in den Verfahren H-H-3-AWASS-01 und J-H-3-ALUFT-01 dieser MeB3-
anleitungen beschrieben ist.

2.5  Anreicherung

Aufgrund der geringen Aktivitdtskonzentration von Beta-Strahlern in der Umwelt ist
eine Anreicherung der radioaktiven Isotope gegeniiber den nichtradioaktiven fiir die
Messung bisweilen erforderlich. Verfahren zur Isotopenanreicherung nutzen von den Iso-
topen abhingige chemische Gleichgewichte oder Reaktionsgeschwindigkeiten aus (37).
Die Unterschiede dieser Grofen sind jedoch nur bei Wasserstoffisotopen so bedeutend,
daB eine Anreicherung ohne betrichtlichen Aufwand moglich ist.

H-3 wird gegeniiber H-1 bei Messungen der Aktivitdt im Niederschlag und in Ober-
flichengewissern, bei denen die Aktivitdtskonzentrationen von H-3 bei direkter Messung
unter der Nachweisgrenze der Mef3verfahren liegen, hauptséchlich durch Elektrolyse, bei
der das Ausgangsvolumen der Wasserprobe bis auf 5% eingeengt wird, um bis zu einem
Faktor 100 angereichert. Diese Methode wird in dem Verfahren C-H-3-OWASS-01 dieser
MeBanleitungen ausfiihrlich dargestellt. Auch die Anreicherung aus tritiumhaltigen
Sduren mittels Zinkpulver oder mit Hilfe von pulverférmigen Aluminiumlegierungen
(Raney Alloys) aus tritiierter Natronlauge (38) wird verwendet.

2.6  Herstellung von MeBpriparaten

MeBpriparate konnen je nach dem verwendeten Mef3gerit und -verfahren als Festkor-
per in Form von diinnen Schichten auf einem MeBpriparatetriger, wie z. B. einem Filter
oder einem Metall- oder Kunststoffplattchen, als feines Pulver, als wéfrige oder organi-
sche Losung oder als gasformige Verbindung vorliegen. Anhand der oben beschriebenen
MeBgerite wird im folgenden ein kurzer Uberblick iiber die Herstellung einiger
MeBpriaparate gegeben.

2,6.1 MeBpriparate fiir die Messung mit Ziahlrohren

Fiir Proportionalzéhlrohre oder Geiger-Miiller-Zéhlrohre mit Fenster eignen sich feste
MeBpréparate in Form von diinnen Schichten, sofern die Energie der Beta-Strahlung
mehr als 50keV betridgt. Zur Messung von H-3-haltigen MeBpriaparaten miissen fenster-
lose Durchflulzihlrohre eingesetzt werden. Die MeBpriparate werden in der Regel
durch Fillen und anschlieBendes Abscheiden auf Filtern, die auf Triger aufgebracht oder
in Schilchen gegeben werden, hergestellt.
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Fiir empfindliche und genaue Aktivitdtsmessungen werden die radioaktiven Stoffe als
gasformige Substanzen in die Zihlrohre eingebracht. Bei C-14-haltigen Verbindungen
kann durch NaBveraschung unter Zugabe von Saure, z. B. Schwefelsidure, zu Losungen,
durch Trockenveraschung mit Katalysatoren wie Kupferoxid oder durch Verbrennung
Kohlendioxid erzeugt und mit Zihlgas vermischt in das Z#hlrohr eingefiillt werden.
Ebenfalls durch Verbrennen von meist organischen Verbindungen kann H-3 in Form von
Methan oder Wasserdampf hergestellt werden. H-3 148t sich mittels Katalysatoren wie
Nickeloxid, Cobaltoxid oder Zinkstaub als Methan oder Wasserstoffgas darstellen.

2.6.2 MeBpriparate fiir die Messung mit dem FliissigkeitsszintillationsmeBger:it

Beta-Strahler in organischen Losungsmitteln werden im allgemeinen ohne Schwierigkei-
ten von der Szintillatorlésung aufgenommen und konnen so gemessen werden. C-14-hal-
tiges Kohlendioxid kann in organischen Losungsmitteln, wie z. B. 1-Aminopropanol oder
2-Aminoethanol, gelost werden.

Zur Messung von niedrigen Aktivitdten von H-3 und C-14 werden diese Radionuklide in
die chemische Form Benzol tiberfithrt, und die Messung nach geringen Zusitzen von
Szintillatormaterial durchgefiihrt. Dazu wird aus Wasser, dem zur Verbesserung der Aus-
beute eine ausreichende Menge Essigsdureanhydrid zugesetzt werden kann, mittels Cal-
ciumcarbid H-3-haltiges Acetylen oder aus Lithiumcarbid mittels Wasser C-14-haltiges
Acetylen hergestellt. Aus diesem wird mit Vanadium- oder Cadmium-Katalysatoren
Benzol erzeugt.

Probleme bereitet die Messung von Beta-Strahlern in wiBriger Lésung, die nicht oder im
Fall von Pseudocumol nur in geringen Mengen aufgenommen wird. Diese Schwierigkeit
148t sich beheben, indem die Beta-Strahler in eine chemische Form (z. B. Salze von Metal-
len mit organischen Sduren oder Komplexe) iiberfiihrt werden, die sich im Losungsmit-
tel 16st. Die Wasseraufnahme der Szintillatorlosung kann durch Zugabe von Lésungsver-
mittlern, wie z.B. Alkohol (Ethanol), erhoht werden. Die Wasseraufnahmefihigkeit
kann erhoht werden, wenn das Probenwasser entionisiert bzw. destilliert wird. WéBrige
Losungen kdnnen auch als kolloide Losung (Emulsion) gemessen werden. Als Emulga-
tor wird dabei hiufig Isooctylphenoxypolyethoxyethanol (Triton X-100) oder p-Nonyl-
phenoxypolyethoxyethanol (Triton-N-101) verwendet.

Unlosliche, aber feinverteilte Stoffe wie Bariumcarbonat oder Bleichlorid lassen sich
nach Zugabe von Siliziumoxid mit einer Korngro8e unter 1 um (Cab-O-Sil), das ein
thixotropes Gel bildet, in Szintillatorlosungen suspendieren und ohne wesentlichen Ver-
lust an Nachweiswahrscheinlichkeit messen (13). Diese Methode ist fiir die Messung von
Radionukliden mit niederenergetischer Beta-Strahlung, wie z.B. H-3, aufgrund von
Selbstabsorption nicht geeignet, 148t sich aber gut zur Bestimmung von C-14 verwenden.
Die Gelbildung mit Cab-O-Sil ist auch von Vorteil, wenn Wandadsorption der Radionu-
klide die Messung stort. Sofern die zu messenden Stoffe feindispers sind, ist es auch mog-
lich, unlésliche Materialien einfach in das Zihlfliaschchen bei UberschuB an Szintillator-
16sung zu geben. Dabei muf3 gut geriihrt oder geschiittelt werden, um reproduzierbare
MeBpréparate zu erhalten. Bei diesem Vorgehen wird die Nachweiswahrscheinlichkeit
nur unwesentlich schlechter, Loscheffekte hingegen werden verringert (39, 40). Filter mit
beta-strahlenden Radionukliden konnen zur Messung in ein Zihlflidschchen gegeben und
mit Szintillatorlosung bedeckt werden. Die Eigenschaften von einigen Szintillatorlésun-
gen sind von (41) untersucht worden. In (13) werden einige kommerziell erhiltliche Szin-
tillatorldsungen mit ihren Anwendungen aufgefiihrt.
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2.7  Anforderungen an die Reinheit der verwendeten Chemikalien
und Materialien

Esist darauf zu achten, daf} die verwendeten Chemikalien und Materialien keine die Mes-
sung stérenden Elemente und Radionuklide enthalten. Besonderes Augenmerk ist dabei
auf K-40 zu richten, das in nahezu allen Chemikalien und Materialien vorkommt, z.B.
auch im Glas von Zihlfldschchen oder Photoelektronenvervielfiltigern. In Bariumchlo-
rid, das zur Féllung von C-14-haltigem Bariumcarbonat verwendet wird, ist oft stérend
viel Radium enthalten. Vor der Verwendung von Chemikalien oder Materialien sollten
diese auf ihren Gehalt an storenden Stoffen untersucht werden. Die Messung von Blind-
proben gibt gute Auskunft iiber die Verwendbarkeit des benutzten Stoffes. Bei Vorliegen
von storenden Stoffen sollten reinere Chemikalien oder Materialien verwendet werden
oder das Verfahren gedndert werden, z. B. Verwenden von Calciumchlorid anstelle von
Bariumchlorid zur Fillung von C-14.

2.8  Herstellen von NulleffektmeBpriiparaten

Fir die Messung von Proben mit geringen Aktivititen sind NulleffektmeBpriparate
erforderlich, die nur eine verschwindend geringe Aktivitit des zu messenden Radionu-
klides aufweisen diirfen. Die Herstellung eines solchen NulleffektmeBpriparates aus her-
kommlichen Chemikalien ist nicht immer moglich, da einige Beta-Strahler in vielen Ver-
bindungen, z. B. H-3 im Wasser, C-14 in organischen Verbindungen, vorkommen. In sol-
chen Fillen muB man auf Verbindungen zuriickgreifen, die eine so lange Zeitspanne
abgeschlossen waren, daf die Aktivitit des betreffenden Radionuklides abgeklungen ist.

Tritiumarmes Wasser erhilt man aus alten Grundwéssern oder durch Verbrennen von
fossilem Erdgas oder Propan mit reinem Sauerstoff (42). Aus bei 110°C getrocknetem
Gips oder Zeolithen kann tritiumarmes Wasser bei mehr als 130°C heiBextrahiert wer-
den. C-14-armes Calciumcarbonat erhilt man aus Marmor. C-14-arme Natronlauge wird
durch Zugabe von Natriumhydroxid-Platzchen in bidestilliertes Wasser und nachfolgen-
des stundenlanges Durchleiten von Stickstoffgas bei Siedetemperatur erzeugt.

Bei allen diesen Verfahren muf darauf geachtet werden, dal Herstellung und Lagerung
der Materialien fiir NulleffektmeBpréparate abgeschlossen von der Umgebung gehand-
habt werden.
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