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Nationales Vorwort
Vorausgegangener Norm-Entwurf: E DIN ISO 18589-4:2007-09.

Fir diese Norm ist das nationale Arbeitsgremium GUK 967.2 ,Aktivitatsmessgerate fir den Strahlenschutz"
der DKE Deutsche Kommission Elektrotechnik Elektronik Informationstechnik im DIN und VDE (www.dke.de),
Gemeinschaftsgremium mit dem Normenausschuss Radiologie (NAR) im DIN Deutsches Institut fiir Normung
e.V., zustandig. Fur die weitere Detailbehandlung der Themen zur Umweltiiberwachung hat das GUK den
Arbeitskreis GAK 967.2.2 ,Umweltmessungen” eingesetzt.

Das internationale Dokument wurde vom SC 2 ,Radiation protection* des TC 85 ,Nuclear energy“ der Inter-
nationalen Normungsorganisation (ISO) erarbeitet und den nationalen Komitees zur Stellungnahme vorge-
legt.

In der Normenreihe DIN ISO 18589 ,Ermittlung der Radioaktivitat in der Umwelt — Erdboden” sind derzeit
folgende Teile vorgesehen:
— DIN ISO 18589-1, Teil 1: Allgemeiner Leitfaden und Begriffe.

— DINISO 18589-2, Teil 2: Leitlinie fiir die Auswahl der Probenahmestrategie, Probenahme und Vorbe-
handlung der Proben.

— DIN ISO 18589-3, Teil 3: Messung von Gammastrahlung emittierenden Radionukliden.

— DINISO 18589-4, Teil 4: Messung von Plutoniumisotopen (Plutonium-238 und Plutonium-239 + 240)
durch Alphaspektrometrie.

— DIN ISO 18589-5, Teil 5: Messung von Strontium-90.
— DIN ISO 18589-6, Teil 6: Messung der Alpha- und Beta-Gesamtaktivitéten.

Nationaler Anhang NA
(informativ)

Zusammenhang mit Europaischen und Internationalen Normen

Fur den Fall einer undatierten Verweisung im normativen Text (Verweisung auf eine Norm ohne Angabe des
Ausgabedatums und ohne Hinweis auf eine Abschnittsnummer, eine Tabelle, ein Bild usw.) bezieht sich die
Verweisung auf die jeweils neueste glltige Ausgabe der in Bezug genommenen Norm.

Fdr den Fall einer datierten Verweisung im normativen Text bezieht sich die Verweisung immer auf die in
Bezug genommene Ausgabe der Norm.

Eine Information Uber den Zusammenhang der zitierten Normen mit den entsprechenden Deutschen Normen
ist in Tabelle NA.1 wiedergegeben.
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Tabelle NA.1

Klassifikation im

Deutsche Norm VDE-Vorschriftenwerk

Europaische Norm Internationale Norm

- SO 31-9:1992 - -
+ A1:1998

- ISO 11074:2005 E DIN ISO 11074:2006-06 -

- ISO 11929:2010 DIN ISO 11929 in Vorbereitung; -

zurzeit Norm-Entwurf

EN ISO/IEC 17025:2005 | ISO/IEC 17025:2005 DIN EN ISO/IEC 17025:2005-05 -

- ISO 18589-1:2005 DIN ISO 18589-1:2009-02 -

- ISO 18589-2:2007 DIN ISO 18589-2:2009-02 -

ENV 13005:1999 ISO/IEC Guide 98-3
= GUM:1995

- IEC/TR 62461:2006

DIN V ENV 13005:1999-06 -

Fuir Strahlenschutz siehe auch
DIN VDE 0493 Bbl 2
(VDE 0493 Bbl 2):2007-06

VDE 0493 Bbl 2

Nationaler Anhang NB
(informativ)

Literaturhinweise

DIN V ENV 13005:1999-06, Leitfaden zur Angabe der Unsicherheit beim Messen; Deutsche Fassung
ENV 13005:1999

DIN EN ISO/IEC 17025:2005-05, Allgemeine Anforderungen an die Kompetenz von Priif- und Kalibrierlabo-
ratorien (ISO/IEC 17025:2005); Deutsche und Englische Fassung EN ISO/IEC 17025:2005

E DIN ISO 11074:2006-06, Bodenbeschaffenheit — Wérterbuch (ISO/FDIS 11074:2005)
E DIN ISO 11929:2008-06, Bestimmung der charakteristischen Grenzen (Erkennungsgrenze, Nachweis-
grenze und Grenzen des Vertrauensbereichs) bei Messungen ionisierender Strahlung — Grundlagen und

Anwendungen (ISO/DIS 11929:2008)

DIN I1ISO 18589-1:2009-02, Ermittlung der Radioaktivitédt in der Umwelt — Erdboden — Teil 1: Allgemeiner
Leitfaden und Begriffe (ISO 18589-1:2005)

DIN ISO 18589-2:2009-02, Ermittlung der Radioaktivitét in der Umwelt — Erdboden — Teil 2:Leitlinie fiir die
Auswahl von Probenahmestrategie, Probenahme und Vorbehandlung der Proben (ISO 18589-2:2007)

DIN VDE 0493 Beiblatt 2 (VDE 0493 Beiblatt 2):2007-06, Strahlenschutz-Messgeréte — Bestimmung der
Unsicherheit beim Messen (IEC/TR 62461:2006)
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Ermittlung der Radioaktivitat in der Umwelt —
Erdboden -
Teil 4: Messung von Plutoniumisotopen (Plutonium-238 und
Plutonium- 239 + 240) durch Alphaspektrometrie

1 Anwendungsbereich

In dieser Norm wird ein Verfahren fur die Messung der Plutoniumisotope 238py und 239*240py im Erdboden
durch Alphaspektrometrie nach Anwendung chemischer Trenntechniken beschrieben. Dieses Verfahren kann
fur jede Art von Umweltstudien oder zur Umweltiiberwachung angewendet werden. Es kann au3erdem fir
Messungen sehr geringer Aktivitatspegel genutzt werden, die eine oder zwei GréRenordnungen niedriger
sind als die Alphaemissionspegel von natlrlichen Radionukliden.

Die erforderliche Masse der Prifmenge hangt von der angenommenen Aktivitat der Probe und der
gewinschten Nachweisgrenze ab. In der Praxis kénnen Prifproben von 0,1 g bis 100 g verwendet werden.

2 Normative Verweisungen

Die folgenden zitierten Dokumente sind fur die Anwendung dieses Dokuments erforderlich. Bei datierten
Verweisungen gilt nur die in Bezug genommene Ausgabe. Bei undatierten Verweisungen gilt die letzte
Ausgabe des in Bezug genommenen Dokuments (einschlieRlich aller Anderungen).

ISO 31-9, Quantities and units — Part 9: Atomic and nuclear physics

ISO 11074, Soil quality — Vocabulary

ISO/IEC 17025, General requirements for the competence of testing and calibration laboratories

ISO 18589-1, Measurement of radioactivity in the environment — Soil — Part 1: General guide and definitions

ISO 18589-2, Measurement of radioactivity in the environment — Soil — Part 2: Sampling strategy, sampling
and pre-treatment of samples

3 Begriffe und Formelzeichen

Fur die Anwendung dieses Dokuments gelten die Begriffe und Formelzeichen nach ISO 18589-1, ISO 11074
und I1SO 31-9.

In dieser Norm werden die folgenden Formelzeichen verwendet:

m Masse der Prifmenge, in Kilogramm;

a Aktivitat je Masseneinheit, in Becquerel je Kilogramm;
A Aktivitat des zugefligten Tracers, in Becquerel;

Iy Probenzahldauer, in Sekunden;

f Untergrundzahldauer, in Sekunden;

re: rqt  Gesamtzéhlrate je Sekunde des gemessenen Plutoniums bzw. des Tracers;

ro, For  Untergrundzahlrate je Sekunde des gemessenen Plutoniums bzw. des Tracers;

R Gesamtausbeute;

u(a) Standardunsicherheit in Bezug auf das Messergebnis, in Becquerel je Kilogramm;

U erweiterte Unsicherheit, errechnet nach U =k -u(a) mitk =1, 2, ..., in Becquerel je Kilogramm;

a* Erkennungsgrenze, in Becquerel je Kilogramm;
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a* Nachweisgrenze, in Becquerel je Kilogramm;

a” ,d” untere und obere Grenze des Vertrauensintervalls, in Becquerel je Kilogramm.

4 Prinzip

Das Plutonium wird als diinne Quelle fir die alphaspektrometrische Messung mit einer Gitterionisationskam-
mer oder einem Halbleiterdetektor abgeschieden. Die Quellen werden Ublicherweise durch elektrolytische
Abscheidung oder Mitféllung nach einer chemischen Trennung und Reinigung der in der Prifmenge enthal-
tenen Plutoniumisotope hergestellt [1], [2], [3], [4]. Direkte Abscheidungsverfahren, wie beispielsweise das
Elektrospray-Verfahren, kénnen ebenfalls verwendet werden.

Die Anwendung selektiver chemischer Trenn- und Reinigungsverfahren ist nétig, um Stérungen durch natirli-
che oder kiinstliche Alphastrahler, die oft in hdheren Mengen als die Plutoniumisotope auftreten kénnen, und
durch stabile Elemente in der Probe zu vermeiden.

Diese Verfahren ermdglichen es, die Hauptursachen fiir Strungen zu beseitigen, einschlief3lich

— den Salzgehalt der Auslaugldsungen, insbesondere hydrolysierbare Elemente, um mdglichst dinne
Quellen zu erzeugen,

— weitere Alphateilchen emittierende Radionuklide wie 241Am und Thoriumisotope, deren Emissionen sich
mit denen der Plutoniumisotope Uberlagern kénnen.

Die Gesamtausbeute jeder Analyse (Ergebnis der chemischen Trennung, Quellenpraparation und Messung)

wird ermittelt, indem eine Aktivitatsnormallésung von 236py oder 24?Pu als Tracer hinzugegeben wird. Zu
Beginn des radiochemischen Verfahrens muss ein Redoxzyklus durchgefihrt werden, in dem der Tracer und
die zu messenden Plutoniumisotope auf dieselbe Oxidationstufe eingestellt werden, um bei allen ein identi-
sches chemisches Verhalten zu erzielen.

5 Chemische Reagenzien und Hilfsmittel

Die chemischen Reagenzien und Hilfsmittel werden in Anhang A fiir die Probenvorbereitung, in den Anhan-
gen B, C und D fiir die chemische Behandlung und in den Anhangen E und F fir die Herstellung der Quelle
beschrieben.

Alle fir die Durchfiihrung dieses Verfahrens bendtigten chemischen Reagenzien miissen von analysereiner
Qualitat sein.

6 Verfahren

6.1 Aufschluss des Plutoniums

Je nach Ursprung der Bodenprifmenge wird eines der folgenden Verfahren angewendet, um das in der
Prifmenge enthaltene Plutonium aufzuschlieBen und zu I8sen. Plutonium, das auf Bodenpartikeln aus
wassrigen Losungen absorbiert oder durch globalen Fallout direkt abgelagert wurde, kann durch direkte Sau-
rebehandlung gelést werden. Durch Tiere oder Pflanzen metabolisiertes Plutonium bildet im Erdboden orga-
nische Komplexe. Dieses Plutonium wird durch Zerstérung der organischen Substanz durch Veraschung der
Erdproben bei 500 °C bis 600 °C aufgeschlossen. In einigen Fallen kann das Plutonium bei der Erhitzung
sehr bestandige Verbindungen bilden, die eine Behandlung mit Flusssaure oder durch Aufschmelzen erfor-
dern, um das Plutonium in eine I6sliche Form zu bringen [4].

Im Anhang A werden zwei Methoden fir den Aufschluss von Plutonium im Erdboden beschrieben.
Der Tracer wird zu Beginn dieses Verfahrensschritts zugefiigt. Die Aufschlusszeit ist mdglichst lange,

normalerweise bis zu einem Tag, zu wahlen, damit sich das Redoxgleichgewicht zwischen den Plutonium-
isotopen einstellen kann.
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6.2 Chemische Trennung
Fir die chemische Trennung von Plutonium gibt es drei haufig angewendete Techniken: Flussig-flussig-
Extraktion, lonenaustauschchromatografie und Extraktionschromatografie. In den Anhangen B bis D ist ein

Verfahren jeder Technik beschrieben: Flissig-flissig-Extraktion [5], Anionenaustauschchromatografie [6]
oder Extraktionschromatografie [7], [8].

6.3 Vorbereitung der zu messenden Quelle

Die Quelle kann durch Elektrodeposition auf einer Edelstahlscheibe oder durch Mitfallung hergestellt werden.

6.3.1 Elektrodeposition

Die Elektrodeposition wird nach der chemischen Trennung des Plutoniums von anderen stérenden Elemen-
ten durchgefuhrt. Sie ermoglicht die elektrochemische Ablagerung der Radionuklide auf der Edelstahlscheibe
in einer ultradiinnen Schicht [9], [10]. Die im Anhang E beschriebene Methode gilt fur die drei in den Anhan-
gen B, C und D beschriebenen chemischen Trennverfahren.

ANMERKUNG Die Elektrodeposition ist kein selektives Verfahren, da alle Metallkationen, die zur Bildung unléslicher
Hydroxide neigen, gleichzeitig mit dem Plutonium abgelagert werden kénnen.

6.3.2 Mitfallung
Die Mitfallung mit schwerldslichen Fluoriden kann nach der chemischen Trennung des Plutoniums von ande-
ren stérenden Elementen vorgenommen werden. Sie ermoglicht die Ausfallung des Radionuklids bzw. der

Radionuklide in Form einer diinnen Schicht auf einem Filter. Die im Anhang F beschriebene Methode kann
bei den drei in den Anhangen B bis D beschriebenen chemischen Trennverfahren angewendet werden.

6.4 Untergrundbestimmung

Der radiochemische Untergrund wird mit einer fur das gewahlte Verfahren vorbereiteten Blindprobe bestimmt,
wobei mit einer Pu-freien Prifmenge (oder direkt mit destilliertem Wasser) zu beginnen ist.

6.5 Messung

Die Aktivitdt des Plutoniums je Masseneinheit wird durch Zahlen der aus der Probenquelle emittierten
Alphateilchen Uber einen angemessenen Zeitraum ermittelt. Fir die Messung der Proben-, Untergrund- und
Kalibrierquelle sollten die gleichen Bedingungen benutzt werden.

Die bendtigte Messdauer hangt von der Proben- und der Untergrundzahirate sowie von den geforderten
Nachweis- und Erkennungsgrenzen ab.

Die Spektren sollten darauf tGberpriift werden, dass eine gute Peaktirennung gegeben ist und keine Stérpeaks
vorliegen.

7 Angabe der Ergebnisse

7.1 Berechnung der Aktivitit je Masseneinheit

Die Aktivitaten der in der Probe enthaltenen Plutoniumisotope werden durch Integration der erfassten Impuls-

zahlen in den entsprechenden Peaks des Tracers, 238py phzw. 239*240py im Alphaemissionsspektrum der
Probe berechnet. Die Ergebnisse dieser Integrationen, dividiert durch die Zahldauer, ergeben die Gesamt-
z&hlraten rg und rg flr den Tracer bzw. flr die Plutoniumisotope.

rq und rg werden entsprechend dem Untergrundbeitrag und ggf. dem Tailingbeitrag der héherenergetischen
Peaks, der von den KenngréfRen des Detektors abhangt, korrigiert.
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Untergrundzahlraten werden aus dem Alphaemissionsspektrum einer Blindprobe und Integration der Impulse
in dem interessierenden Bereich (ROI), in dem die Peaks des Probenspektrums auftreten, errechnet. Die Er-
gebnisse dieser Integrationen, dividiert durch die Z&hldauer, ergeben die Untergrundzahlraten rq, und rq fiir
den Tracer bzw. fur die Plutoniumisotope.

ANMERKUNG Die Blindprobe wird durch Anwendung des im Labor benutzten Verfahrens ohne Boden und mit oder
ohne Tracer hergestellt und gemessen.

Die Aktivitat je Masseneinheit a eines Plutoniumisotops wird mit der folgenden Gleichung errechnet:

a=(rg—r0)/(m~R)=(rg—r0)~w (1

, 1
mit w=——
m-R

Die Gesamtausbeute R wird aus der Aktivitat 4 des zugefliigten Tracers und der Nettozahirate im zugehdrigen
Peak bestimmt:

R= (gt —10t)/ 4 (2)

Die Kenntnis der Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektors fir Alphateilchen erlaubt die Berechnung der
chemischen Ausbeute. Dieser Wert ist ein wichtiges Kriterium fir die Qualitatskontrolle.

7.2 Standardmessunsicherheit

Nach dem Guide to the expression of uncertainty in measurement (GUM) [13] wird die Standardmessun-
sicherheit von a mit folgender Gleichung berechnet:

u(a):\/wz'[”2 (Vg)”z(ro)}*“z gy (w) :\/W2 (/19 + 1o/10) + @® ua (w) )

wobei die Messunsicherheit der Messzeit vernachlassigt wird.

Die relative Standardmessunsicherheit von w wird mit folgender Gleichung berechnet:

uly (w) = uly (R)+uZy (m) (4)

Die relative Standardmessunsicherheit von R wird mit folgender Gleichung berechnet:

uf (R) = ugy (rgt - ”0t)+“r2e1 (4)= (rgt/tg + 101/l )/(”gt ~Tot )2 +ugy (4) ()

u.(4) beinhaltet alle Unsicherheitsbeitrage im Zusammenhang mit der Traceraktivitat, d. h. der Aktivitats-
normallésung, der Herstellung der Tracerlésung und der Zugabe der Tracerlésung zur Probe.

Fir die Berechnung der charakteristischen Grenzwerte nach 1SO 11929 [12] bendtigt man d(a), d. h. die
Standardmessunsicherheit von a als Funktion ihres wahren Werts, errechnet mit folgender Gleichung:

zl(d):\/WZ-|:(d/w+r0)/tg+ro/to]+iiz-urzel(w) (6)
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