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Nationales Vorwort

Das internationale Dokument ISO/DIS 18589-4 ,Measurement of radioactivity in the environment — Soil —
Part 4: Plutonium 238 and plutonium 239 + 240 — Test method using alpha spectrometry ist unverandert in
diesen Norm-Entwurf Ubernommen worden. Dieser Norm-Entwurf enthdlt eine noch nicht autorisierte
deutsche Ubersetzung.

Um Zweifelsfélle in der Ubersetzung auszuschlieRen, ist die englische Originalfassung des DIS entsprechend
der diesbeziglich durch die ISO erteilten Erlaubnis beigefiigt. Die Nutzungsbedingungen fiir den deutschen
Text des Norm-Entwurfes gelten gleichermaflen auch fiir den englischen ISO-Text.

Das internationale Dokument wurde vom ISO/TC 85/SC 2 ,Radiological protection® der Internationalen Orga-
nisation fir Normung (ISO) erarbeitet und den nationalen Mitgliedern zur Stellungnahme und Abstimmung
vorgelegt.

Da der Abstimmungszeitraum fiir einen FDIS (en: Final Draft International Standard) nur 6 Wochen betrégt,
und dann keine sachlichen Stellungnahmen mehr abgegeben werden kénnen, sondern nur noch eine
~JA/NEIN“-Entscheidung maglich ist, wobei eine ,NEIN“-Entscheidung fundiert begriindet werden muss, wird
bereits der DIS als DIN-Norm-Entwurf veréffentlicht, um die Stellungnahmen aus der Offentlichkeit noch vor
der Abstimmung beriicksichtigen zu kénnen.

Fur dieses Dokument ist das nationale Arbeitsgremium GK 851 ,Aktivitatsmessgerate fur den Strahlenschutz®
der DKE Deutsche Kommission Elektrotechnik Elektronik Informationstechnik in DIN und VDE (www.dke.de),
Gemeinschaftsgremium mit dem DIN-Normenausschuss Radiologie (NAR) zustandig.

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

Fur den Fall einer datierten Verweisung im normativen Text bezieht sich die Verweisung immer auf die in
Bezug genommene Ausgabe des Dokuments.

Der Zusammenhang der zitierten Dokumente mit den entsprechenden deutschen Dokumenten ergibt sich,
soweit ein Zusammenhang besteht, grundsatzlich tber die Nummer der entsprechenden IEC-Publikation.
Beispiel: IEC 60068 ist als EN 60068 als Europaische Norm durch CENELEC Ubernommen und als
DIN EN 60068 ins Deutsche Normenwerk aufgenommen.

Anderungen

Gegeniiber DIN 1SO 18589-4:2010-06 wurden folgende Anderungen vorgenommen:

a) Uberarbeitung der technischen Aussagen der ISO 18589-4:2009;

b) die Einleitung wurde erheblich erweitert;

c) Licken in der Beschreibung der Verfahren wurden geschlossen (z. B. in Anhang F);
d) Anmerkungen wurden in normativen Text Gberflhrt;

e) die Verweisungen wurden aktualisiert;

f) die Gliederung der Anhdange wurde korrigiert.
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Vorwort

ISO (die Internationale Organisation fir Normung) ist eine weltweite Vereinigung nationaler Normungsorgani-
sationen (ISO-Mitgliedsorganisationen). Die Erstellung von Internationalen Normen wird (blicherweise von
ISO Technischen Komitees durchgefiihrt. Jede Mitgliedsorganisation, die Interesse an einem Thema hat, fur
welches ein Technisches Komitee gegriindet wurde, hat das Recht, in diesem Komitee vertreten zu sein.
Internationale staatliche und nichtstaatliche Organisationen, die in engem Kontakt mit ISO stehen, nehmen
ebenfalls an der Arbeit teil. ISO arbeitet bei allen elektrotechnischen Themen eng mit der Internationalen
Elektrotechnischen Kommission (IEC) zusammen.

Die Verfahren, die bei der Entwicklung dieses Dokuments angewendet wurden und die fir die weitere Pflege
vorgesehen sind, werden in den ISO/IEC-Direktiven, Teil 1 beschrieben. Im Besonderen sollten die fur die
verschiedenen 1SO-Dokumentenarten notwendigen Annahmekriterien beachtet werden. Dieses Dokument
wurde in Ubereinstimmung mit den Gestaltungsregeln der ISO/IEC-Direktiven, Teil 2 erarbeitet (siehe
www.iso.org/directives).

Es wird auf die Méglichkeit hingewiesen, dass einige Elemente dieses Dokuments Patentrechte beriihren
kénnen. ISO ist nicht dafir verantwortlich, einige oder alle diesbeziiglichen Patentrechte zu identifizieren.
Details zu allen wahrend der Entwicklung des Dokuments identifizierten Patentrechten finden sich in der
Einleitung und/oder in der ISO-Liste der empfangenen Patenterkldrungen (siehe www.iso.org/patents).

Jeder in diesem Dokument verwendete Handelsname wird als Information zum Nutzen der Anwender
angegeben und stellt keine Anerkennung dar.

Eine Erlauterung der Bedeutung ISO-spezifischer Benennungen und Ausdriicke, die sich auf Konformitats-
bewertung beziehen, sowie Informationen Uber die Beachtung der Grundsétze der Welthandelsorganisation
(WTQO) zu technischen Handelshemmnissen (TBT, en: Technical Barriers to Trade) durch ISO enthalt der
folgende Link: www.iso.org/iso/foreword.html.

Dieses Dokument wurde vom technischen Komitee ISO/TC 85, Nuclear energy, nuclear technologies and
radiological protection, Unterkomitee SC 2, Radiological protection erarbeitet.

Diese zweite Ausgabe ersetzt die erste Ausgabe (2009), die technisch Giberarbeitet wurde.

Eine Auflistung aller Teile der Normenreihe 1SO 18589 ist auf der ISO-Internetseite unter www.iso.org
abrufbar.
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Einleitung

Jedermann ist natirlicher Strahlung ausgesetzt. Die natirlichen Strahlungsquellen sind kosmische Strahlen
und in der Natur vorkommende radioaktive Stoffe, die sich in der Erdkruste und im menschlichen Kérper be-
finden. Menschliche Aktivitaten, die den Gebrauch von Strahlung und radioaktiven Stoffen einschlielRen, ver-
ursachen eine Strahlenbelastung (Exposition) zusétzlich zur natirlichen Belastung. Einige dieser Aktivitaten,
z. B. der Abbau und die Verwendung von Erzen, die natirlich vorkommende radioaktive Stoffe enthalten, und
die Erzeugung von Energie durch Verbrennung von Kohle, die solche Stoffe enthélt, erweitern die Belastung
durch natirliche Strahlungsquellen. In Kernkraftwerken und anderen kerntechnischen Anlagen werden radio-
aktive Stoffe verwendet und radioaktive Ableitungen und Abfélle wahrend des Betriebs und der Stilllegung
erzeugt. Die Verwendung radioaktiver Stoffe in Industrie, Landwirtschaft und Forschung nimmt weltweit zu.

Alle diese menschlichen Aktivitaten erhéhen im Allgemeinen auch die Strahlungsbelastungen, die nur einen
kleinen Anteil am globalen durchschnittichen Umfang an natirlicher Strahlenbelastung ausmachen. Die me-
dizinische Anwendung von Strahlung ist die umfangreichste und eine wachsende vom Menschen erzeugte
Quelle von Strahlenbelastung in entwickelten Landern. Sie umfasst diagnostische Radiologie, Strahlenthera-
pie, nuklearmedizinische und interventionelle Radiologie.

Strahlenbelastung tritt auch im Zusammenhang mit beruflichen Aktivitaten auf. Sie belastet sowohl Berufs-
tatige in Industrie, Gesundheitswesen und Forschung, welche Strahlung oder radioaktive Stoffe verwenden,
als auch Passagiere und Besatzungen wahrend Flugreisen und Astronauten. Das mittlere Niveau der beruf-
lichen Belastung ist im allgemeinen geringer als das globale mittlere Niveau der natirlichen Strahlungs-
belastung [1].

Mit der zunehmenden Anwendung von Strahlung nehmen auch die potenziellen Gesundheitsrisiken und die
offentliche Besorgnis zu. Folglich werden alle diese Belastungen regelmafig beurteilt, um die Kenntnisse hin-
sichtlich globaler Niveaus und zeitlicher Entwicklungen der Belastung von Offentlichkeit und Berufstétigen zu
verbessern, und die Komponenten der Belastung zu bewerten, um ein Ma® ihrer relativen Bedeutung bereit-
zustellen und aufkommende Probleme zu identifizieren, die méglicherweise gréRere Aufmerksamkeit und
Sorgfalt erfordern. Wahrend Strahlungsdosen fiir Berufstatige meist direkt gemessen werden, werden Strah-
lungsdosen fir die Offentlichkeit tiblicherweise durch indirekte Verfahren bestimmt, bei denen Ergebnisse
von Radioaktivitatsmessungen verwendet werden, die an verschiedenen Quellen durchgefiihrt wurden: Ab-
fall, Ableitungen und/oder Umweltproben.

Im Prozess der Dosisbewertung ist es wichtig, dass Beteiligte/Betroffene (die Betreiber, die Aufsichtsbehor-
den, die ortlichen Krisenstabe und -organisationen usw.) zweckmaRige Verfahren und Vorgehensweisen fir
die Probenahme, die Handhabung, den Transport, die Lagerung und die Vorbereitung von Prifproben, die
Prifverfahren und fir die Berechnung der Messunsicherheit vereinbaren, um sicherzustellen, dass die erhal-
tenen Daten aus den Radioaktivitats-Uberwachungsprogrammen ihre bestimmungsgeméRe Verwendung
unterstitzen. Da zuverlassige, vergleichbare und zweckméaRige Daten eine wesentliche Anforderung fir jeg-
liche Entscheidung hinsichtlich des Gesundheitswesens auf der Grundlage von Radioaktivitdtsmessungen
sind, sind Internationale Normen zu gepriften und validierten Radionuklid-Prufverfahren ein wichtiges Instru-
ment fur den Erhalt solcher Messergebnisse. Die Anwendung von Normen dient auch der Sicherstellung
einer Vergleichbarkeit der Prifergebnisse und verschiedener Priflaboratorien im Laufe der Zeit. Laboratorien
wenden diese an, um ihre technische Qualifikation nachzuweisen und um Ertlichtigungsprifungen und
Labor-Vergleichsmessungen, zwei Voraussetzungen fir das Erlangen einer nationalen Akkreditierung,
erfolgreich abzuschlieRen. Heutzutage sind mehr als einhundert Internationale Normen verfugbar, erarbeitet
durch Technische Komitees der International Organization for Standardization (ISO), einschlieRlich jener
durch ISO/TC 85 erstellten, und durch die Internationale Elektrotechnische Kommission (IEC), die von Prif-
laboratorien zur Messung der wichtigsten Radionuklide verwendet werden kénnen.

Fachgrundnormen unterstitzen Laboratorien bei der Organisation des Messverfahrens und spezifische
Normen zur Beschreibung von Priifverfahren unterstitzen Mitarbeiter, die fur Messungen der Radioaktivitat
zustandig sind. Letztgenannte Normen behandeln Prifverfahren fur:

— natirliche Radionuklide (einschlieRlich 40K, 3H, 4C und jenen, die aus den Zerfallsreihen von Thorium

und Uran stammen, insbesondere 226Ra, 228Ra, 234U, 23E’U, 210Pb), die sowohl in der Erdkruste (Erd-
boden, Felsgestein und Erz) als auch in jedem aus diesen natirlichen Ressourcen hergestellten Werk-
stoff vorkommen kénnen;
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— von Menschen erzeugte Radionuklide, z. B. Transuranelemente (Americum, Plutonium, Neptunium,
Curium), Tritium, Kohlenstoff-14, Strontium-90 und Gammastrahlung emittierende Radionuklide, die in
Abfall, flissigen und gasférmigen Ableitungen und in der Umweltmatrix (z. B. Wasser, Luft, Boden, Flora
und Fauna) als Ergebnis genehmigter Ableitungen vorkommen, und radioaktiver Niederschlag (Fallout),
der bei der Explosion von Nuklearwaffen und bei Storfallen, wie z. B. in Tschernobyl und Fukushima
entsteht.

Der Anteil der Dosisraten der natirlichen Hintergrundstrahlung fiir den Menschen, der sich aus der Um-
gebungsstrahlung, hauptsachlich Gammastrahlung, ergibt, ist stark veranderlich und abhéngig von Faktoren
wie der Radioaktivitat des ortlichen Grundgesteins und Bodens, der Art von Baustoffen und dem Aufbau von
Gebauden, in denen Menschen leben und arbeiten. Die Dosisraten fur Menschen aus natirlicher Umge-
bungs-Gammastrahlung weisen folglich erhebliche geographische Unterschiede auf, wobei sie mdéglicher-
weise in Gebieten mit Sedimentgestein im Vergleich zu Gebieten mit vulkanischem Gestein viel geringer und
moglicherweise in manchen Teilen der Erde um einige GréRenordnungen gréRer sind. Radon, das beim
Zerfall von Uran und Thorium in der Erdkruste entsteht, wird als wesentliche Quelle der Belastung fur Men-
schen durch ionisierende Strahlung angesehen, und macht tber 50 % der jéahrlichen kumulierten Strahlen-
dosis aus [1]. In der Umwelt auf der Erdoberflache natlrlich vorkommende radioaktive Stoffe (NORM; en:
naturally occuring radioactive materials) tragen 90 % zur jahrlichen Strahlendosis fiir die Bevoélkerung bei.

Eine zuverlassige Bestimmung der Aktivitdtskonzentration sowohl von durch Menschen erzeugten
Radionukliden als auch von natirlichen Radionukliden im Boden, in Grundgestein und Erz und in Baustoffen
und -produkten, Keramik usw., in denen NORM verwendet werden, und jener von technologischen Pro-
zessen, die technologisch verbesserte natirlich vorkommende radioaktive Stoffe (TENORM-Stoffe; en: Tech-
nologically Enhanced Naturally Occurring Radioactive Materials) einbeziehen, z. B. die Férderung und die
Verarbeitung von mineralischen Sanden oder die Produktion und Anwendung von Phosphatdiingern usw., ist
erforderlich, um die potenzielle Belastung von Menschen durch Radioaktivitat durch alle diese Quellen zu
bewerten, und die Einhaltung der Vorschriften fir den Strahlenschutz und Umweltvorschriften nachzuweisen
oder Hinweise zur Verringerung von Gesundheitsrisiken bereitzustellen.

Somit ist eine Internationale Norm mit Verfahren zur Bestimmung der Aktivitat far die Anwendung durch
Priflaboratorien begriindet, die Messungen von Radionukliden durchfiihren, da sie mdglicherweise eine
spezifische Akkreditierung fur Radionuklid-Messungen in Grundgestein, Erdboden und Baustoffen und
-produkten erlangen missen.

ISO 18589 ist in mehreren Teilen veréffentlicht, welche je nach Bedarf gemeinsam oder einzeln anwendbar
sind. Diese Teile sind erganzend und richten sich an jene Personen, welche fur die Bestimmung der im Erd-
boden, in Grundgestein und Erzen (NORM oder TENORM) vorhandenen Radioaktivitat verantwortlich sind.
Die ersten zwei Teile sind allgemeiner Art und beschreiben das Aufstellen von Programmen und Probe-
nahmeverfahren, allgemeine Verfahren zur Probenbehandlung im Laboratorium (Teil 1), die Probenahme-
strategie und das Verfahren zur Entnahme von Bodenproben, die Handhabung und die Vorbereitung einer
Bodenprobe (Teil 2). Teil 3 bis Teil 5 behandeln nuklidspezifische Priifverfahren zur Quantifizierung der Akti-
vitdtskonzentration von Gammastrahlung emittierenden Radionukliden (Teil 3), Plutoniumisotopen (Teil 4)
und Strontium-90 (Teil 5) von Bodenproben. Teil 6 behandelt nicht-spezifische Messungen zur schnellen
Quantifizierung von Gesamt-Alpha- oder Gesamt-Betaaktivitaten, und Teil 7 beschreibt In-situ-Messungen
von Gammastrahlung emittierenden Radionukliden.

Die in Teil 3 bis Teil 6 von ISO 18589 beschriebenen Priifverfahren kénnen bei Befolgung eines ordnungs-
gemalen Probenahmeverfahrens auch fur die Messung der Radionuklide in Schlamm, Sediment, Baustoffen
und -produkten verwendet werden [2] [3] [4] [5] [6] [7].

Die vorliegende Norm ist Teil einer Reihe von Internationalen Normen zu Ermittlung der Radioaktivitat in der
Umwelt.

Zusatzliche Teile kénnen zu ISO 18589 erganzt werden, wenn die Standardisierung von Messverfahren fir
andere Radionuklide notwendig werden sollte.
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Ermittlung der Radioaktivitat in der Umwelt —
Erdboden -
Teil 4: Messung von Plutonium-238 und Plutonium-239+240 -
Messverfahren mit Alphaspektrometrie

1 Anwendungsbereich

Im vorliegenden Dokument wird ein Verfahren fur die Messung der Plutoniumisotope 238 und 239+240 in
Proben von Erdboden durch Alphaspektrometrie unter Anwendung chemischer Trenntechniken beschrieben.

Dieses Verfahren kann fur jede Art von Umweltstudien oder zur Umweltiberwachung angewendet werden.
Diese Techniken kénnen auRerdem fir Messungen sehr geringer Aktivitatspegel genutzt werden, die eine
oder zwei GréRenordnungen niedriger sind als die Alphaemissionspegel von natirlichen Radionukliden.

Die im vorliegenden Dokument beschriebenen Prifverfahren kénnen bei Befolgung eines ordnungsgemaien
Probenahmeverfahrens auch fir die Messung der Radionuklide in Schlamm, Sediment, Baustoffen und -
produkten verwendet werden [2] [3] [4] [5] [6] [7].

Die erforderliche Masse der Prifmenge hangt von der angenommenen Aktivitdt der Probe und der ge-
wiinschten Nachweisgrenze ab. In der Praxis kénnen Priifproben von 0,1 g bis 100 g verwendet werden.

2 Normative Verweisungen

Die folgenden zitierten Dokumente sind fir 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 (einschlieBlich 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 11929, Determination of the characteristic limits (decision threshold, detection limit and limits of the
confidence interval) for measurements of ionizing radiation — Fundamentals and application

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

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

ISO/IEC Guide 98-3, Uncertainty of measurement — Part 3: Guide to the expression of uncertainty in
measurement (GUM:1995)

3 Begriffe und Symbole

Fir die Anwendung dieses Dokuments gelten die Begriffe nach 1SO 18589-1, ISO 11074 and ISO 31-9 und
die folgenden Begriffe.

ISO und IEC stellen terminologische Datenbanken fur die Verwendung in der Normung unter den folgenden
Adressen bereit:

— |EC Electropedia: verfugbar unter http://www.electropedia.org/
— IS0 Online browsing platform: verfigbar unter http://www.iso.org/obp
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m Masse der Priifmenge, in Kilogramm;

a Aktivitat je Masseneinheit, in Becquerel je Kilogramm;

A Aktivitat des zugefugten Tracers, zur Zeit der Messung, in Becquerel;

fg Probenzahldauer, in Sekunden;

fo Untergrundzéhldauer, in Sekunden;

rg: gt Gesamtzahlrate je Sekunde des gemessenen Plutoniums bzw. des Tracers;

ro. rot  Untergrundzéhirate je Sekunde des gemessenen Plutoniums bzw. des Tracers;

R Gesamtausbeute der Messung;

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

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

a Nachweisgrenze, in Becquerel je Kilogramm;

a“,a untere und obere Grenzen des Vertrauensintervalls, in Becquerel je Kilogramm.

4 Prinzip

Das Plutonium wird als diinne Quelle fiir die alphaspektrometrische Messung unter Verwendung einer Gitter-
kammer oder einer Messeinrichtung mit Halbleiterdetektor abgeschieden. Die Quellen werden ublicherweise
durch elektrolytische Deposition oder durch Mitfallung nach einer chemischen Trennung und Reinigung der in
der Prifmenge enthaltenen Plutoniumisotope hergestellt [8] [9] [10] [11]. Direkte Abscheidungsverfahren auf
dem Zahlschélchen, wie beispielsweise das Elektrospray-Verfahren, kénnen ebenfalls verwendet werden.

Die Anwendung spezifischer chemischer Trenn- und Reinigungsverfahren ist erforderlich, um Stérungen
durch das Vorhandensein naturlicher oder kiinstlicher Alphastrahler und durch stabile Nuklide in der Probe in
GréRenordnungen zu vermeiden, die oft groRer als die Plutoniumisotope wahrend ihrer Messung sind.

Diese Verfahren ermdglichen es, die Hauptursachen fir Stérungen zu beseitigen, einschlief3lich

— des Salzgehalts der Auslauglésungen, insbesondere hydrolysierbare Elemente, um mdglichst dinne
Quellen zu erzeugen;

— weiterer Alphateilchen emittierender Radionuklide wie 241Am und Thoriumisotope, deren Emissionen
sich mit denen der Plutoniumisotope Giberlagern kénnen.

Die Gesamtausbeute jeder Analyse (Ergebnis der chemischen Trennung, Ablagerung einer diinnen Schicht

und Messung) wird ermittelt, indem eine Standardlésung von 238%py oder 24%py, hinzugegeben wird, die als
Tracer angesehen wird. Als Ergebnis muss das Verfahren einen Redoxzyklus umfassen, in welchem der
Tracer und die zu messenden Plutoniumisotope auf dieselbe Oxidationsstufe eingestellt werden, um bei allen
ein identisches chemisches Verhalten zu erzielen.

5 Chemische Reagenzien und Hilfsmittel

Die chemischen Reagenzien und Hilfsmittel werden in Anhang A fir den Aufschluss (Desorption) von
Plutonium, in den Anhéngen B, C und D fir die chemische Behandlung und in den Anhangen E und F fir die
Herstellung der abgeschiedenen Quelle beschrieben.

Alle fur die Durchfihrung dieses Verfahrens benttigten chemischen Reagenzien missen von analysereiner
Qualitat sein.
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6 Verfahren

6.1 Aufschluss des Plutoniums

Es ist notwendig, das in der Prifmenge enthaltene Plutonium aufzuschlieRen (zu desorbieren) und zu Iésen.
Wenn das Plutonium von Bodenpartikeln einer wassrigen Losung oder von direkt auf dem Boden abge-
lagerten Partikeln eines globalen Fallouts absorbiert wird, wird es ohne Weiteres durch eine direkte Saure-
behandlung aufgeschlossen (desorbiert). Durch Tiere oder Pflanzen metabolisiertes Plutonium bildet im Erd-
boden organische Komplexe, die in Bodenproben zu finden sind. Es wird durch Zerstérung der organischen
Substanz durch Veraschung der Bodenproben bei 550 °C bis 600 °C aufgeschlossen. In einigen Fallen kann
das Plutonium bei der Erwarmung sehr bestandige Verbindungen bilden, die eine Behandlung mit Flussséure
oder ein Aufschmelzen erfordern, um das Plutonium in eine Iésliche Form zu bringen [11].

In Anhang A werden zwei Verfahren fir den Aufschluss (Desorption) von Plutonium im Erdboden beschrie-
ben.

Ein Tracer wird zu Beginn dieses Verfahrensschritts zugefiigt, um die Ausbeute der Aufbereitung zu quanti-
fizieren, wobei Ublicherweise eine Aufschlusszeit bis zu einem Tag gewahrt wird, damit sich vor der Pluto-
niumablagerung (Aufschluss des Plutoniums) ein Gleichgewicht einstellen kann.

6.2 Chemische Trennung

Fur die chemische Trennung von Plutonium gibt es drei haufig angewendete Techniken: Flissig-flissig-
Extraktion, Extraktion auf einem lonenaustauschharz oder einem spezifischen Harz fur Extraktionschroma-
tografie. In den Anhdngen B bis D ist ein Verfahren jeder Technik beschrieben: organisches Loésemittel
(flussig-flussig) [12], Trennung durch anionisches Harz [13] oder durch Harz fur Extraktionschromatografie
[14], [15].

6.3 Vorbereitung der zu messenden Quelle

6.3.1 Allgemeines

Die Quelle kann durch Ablagerung (Deposition), entweder durch elektrolytische Deposition auf einem Zahl-
schélchen (einer Scheibe aus nichtrostendem Stahl) (6.3.2), oder durch Mitféallung (6.3.3) hergestellt werden.

6.3.2 Verfahren der Elektrodeposition

Die Elektrodeposition wird nach der chemischen Trennung des Plutoniums von anderen stérenden Ele-
menten durchgefiihrt. Sie ermdéglicht die elektrochemische Ablagerung (Deposition) der Radionuklide auf
dem Zahlschalchen in einer ultradiinnen Schicht [16], [17]. Das in Anhang E beschriebene Verfahren gilt fur
die drei in den Anhdngen B, C und D beschriebenen chemischen Trennverfahren.

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

6.3.3 Verfahren der Mitfillung

Die Mitfallung mittels schwer loslicher Fluoride kann nach der chemischen Trennung des Plutoniums von
anderen stérenden Elementen vorgenommen werden. Sie ermdglicht die Fallung des Radionuklids bzw. der
Radionuklide in Form einer diinnen Schicht auf einem Filter. Das in Anhang F beschriebene Verfahren kann
fur die drei in den Anh&ngen B bis D beschriebenen chemischen Trennverfahren angewendet werden.

6.4 Untergrundbestimmung

Der radiochemische Untergrund wird mit einer fir das gewahite Verfahren vorbereiteten Blindprobe bestimmt,
wobei mit einer nicht kontaminierten Priifmenge (oder direkt mit destilliertem Wasser) begonnen wird.
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6.5 Messung

Die Alpha- und Betaaktivitaten je Masseneinheit werden durch Zahlen der Probe Uber einen angemessenen
Zeitraum berechnet. Fir die Messung der Proben, der Kalibrierquellen und des Untergrunds sollten die
gleichen Geréateeinstellungen benutzt werden.

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

Die Spektren sollten Uberprift werden, um zu bestatigen, dass eine gute Peaktrennung gegeben ist und
keine Stérpeaks vorliegen.

7 Angabe von Ergebnissen

7.1 Berechnung der Aktivitat je Masseneinheit

Die Aktivitat der Plutoniumisotope wird durch Integration der durch Alphaspektrometrie erfassten Impuls-

anzahlen in den entsprechenden Peaks des Radionuklid-Tracers, des 238py, und/oder 239+24°Pu, im Alpha-
emissionsspektrum der Probe berechnet. Die Ergebnisse dieser Integrationen, dividiert durch die Zahldauer,

ergeben die Gesamtzahiraten gt und g fur den Tracer bzw. fur die Plutoniumisotope.

rqt und 74 werden entsprechend dem Untergrundbeitrag und, sofern erforderlich, dem Tailingbeitrag der

hoéherenergetischen Peaks, der von den KenngroRen des Detektors abhangt, korrigiert.
Untergrundzéhlraten werden aus dem Alphaemissionsspektrum einer Blindprobe durch Integration der
Impulsanzahlen in den interessierenden Bereichen (ROI; en: regions of interest), in dem die Peaks des

Probenspektrums auftreten, berechnet. Die Ergebnisse dieser Integrationen, dividiert durch die Zahldauer,
ergeben die Gesamtzahlraten ry, und rq fir den Tracer bzw. fur die Plutoniumisotope.

ANMERKUNG Die Blindprobe wird durch Anwendung des bei der Analyse benutzten Verfahrens ohne Boden und mit
oder ohne Tracer hergestellt und gemessen.

Die Aktivitat je Masseneinheit ¢ eines Plutoniumisotops wird mit Gleichung (1) berechnet:

a=(rg—rc,]/(m-R)=(rg—r0)-w 1)

Dabei ist w = L
m-R

Die Gesamtmessausbeute R wird aus der Aktivitit 4 des zugeflugten Tracers und der Nettozdhlrate im
zugehorigen Peak berechnet, wie in Gleichung (2) angegeben:

R =(."gt —.”Ot)/A (2)

Die Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektors erméglicht die Berechnung der chemischen Ausbeute. Dieser
Wert ist wichtig fur die Qualitatskontrolle.

7.2 Standardmessunsicherheit

Nach ISO/IEC Guide 98-3 wird die Standardmessunsicherheit von a mit Gleichung (3) berechnet:

ula) = sz -[112(:’9) - ::2(1'0 )] +a? »u%(u-‘)

= Jn'z -(rg/.fg +r0/t0)+a2 '”r2e|(“’)

3)
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wobei die Unsicherheit der Zahldauer vernachlassigt wird.

Die relative Standardmessunsicherheit von w wird mit Gleichung (4) berechnet:

uZ, (w)= uZ, (R)+ ul, (m) (4)

Die relative Standardmessunsicherheit von R wird mit Gleichung (5) berechnet:

ufer (R) = ufgy (rgt = ror) + res (4)

(5)
= (rgt/tg + r0t/10)  (rgt — ror)” + ()

ue(4) beinhaltet alle Unsicherheitsbeitrdge im Zusammenhang mit der Traceraktivitat, d. h. der Aktivitats-
Standardlésung, der Herstellung der Tracerlésung und der Zugabe der Tracerlésung zur Probe.

Die Berechnung der charakteristischen Grenzen (siehe ISO 11929) erfordert die Bestimmung von i(a), d. h.
die Standardmessunsicherheit von a als Funktion ihres wahren Werts, nach Berechnung durch Gleichung (6):

i(a) = \/11-‘2 [(& /w+rp )/{g +rg/ ro] +a? -ur%.J(w) (6)

7.3 Erkennungsgrenze

Die Erkennungsgrenze a* wird aus Gleichung (6) fur @ = 0 (siehe ISO 11929) ermittelt. Dies ergibt Gleichung
(7):

a* = ky_g - (0) = ki - w- \Jro /g +10 /1o (7)
a = 0,05 mit &4_, = 1,65 wird haufig als Vorgabewert benutzt.
7.4 Nachweisgrenze
Die Nachweisgrenze a" wird mittels Gleichung (8) berechnet (siehe ISO 11929):
a* =a* +ki-p -ﬁ(a#)

(8)
=a*+ki_g- sz -I:(a#/w+r0)/.'g + 1'0/t0]+a#2 -u,.ze|(w)

£=0,05 mit k1_ﬁ = 1,65 wird haufig als Vorgabewert benutzt.

Die Nachweisgrenze kann berechnet werden, indem Gleichung (8) nach a* aufgelost wird oder, auf
einfachere Weise, durch Iteration mit a, beginnend mit der Ndherung =2 a"

Mit der Annahme, dass a = g ist, ergibt sich kq_, = kq_z = k und die Losung der Gleichung (8) ergibt
Gleichung (9):

. 2-a* +(k2 -n-’)/fg
NS ®
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7.5 Grenzen des Vertrauensbereichs

Die unter Grenze «~, und die obere Grenze «”, des Vertrauensbereichs werden mit den Gleichungen (10)
und (11) berechnet (siehe 1ISO 11929):

a“=a-ky-u(a)p=w-(1-y/2) (10)

=

a =a+kq-u(a);q=1—w-y/2 (11)
mit
@ = ®|y/u(y)], wobei @ die Verteilungsfunktion der standardisierten Normalverteilung ist.

@ = 1 darf angenommen werden, wenn a > 4 -u(a) und Gleichungen (12) gilt:
a® zaik-l_h;z-u(a) (12)

7= 0,05 mit k4_, > =1,96 wird haufig als Vorgabewert gewahit.

8 Priifbericht

Der Prifbericht muss die Anforderungen von ISO/IEC 17025 erfiillen und folgende Informationen enthalten:
a) Verweisung auf diesen Teil von ISO 18589;

b) Kennzeichnung der Probe;

c) MaReinheiten, in denen die Ergebnisse angegeben sind;

d) Prifergebnis a + u(a) oder a + U mit dem zugehdrigen k-Wert.

Es konnen erganzende Angaben gemacht werden wie die folgenden:

—  Wahrscheinlichkeiten , &, fund (1 = #);

— Erkennungsgrenze und Nachweisgrenze.

— abhangig von Forderungen des Kunden gibt es verschiedene Formen der Ergebnisdarstellung:

— wenn die Aktivitdt je Masseneinheit « mit der Erkennungsgrenze verglichen wird (siehe 1ISO 11929),
sollte das Ergebnis der Messung als < «* angegeben werden, wenn das Ergebnis unterhalb der
Erkennungsgrenze liegt;

— wenn die Aktivitat je Masseneinheit « mit der Erkennungsgrenze verglichen wird, kann das Ergebnis

der Messung als < o* angegeben werden, wenn das Ergebnis unterhalb der Erkennungsgrenze
liegt; Falls die Nachweisgrenze den Richtwert Ubersteigt, muss dokumentiert werden, dass das
Verfahren fur den Messzweck nicht geeignet ist.

— Angabe aller relevanten Informationen tber eine wahrscheinliche Beeinflussung der Ergebnisse.
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AA1

Anhang A
(informativ)

Aufschluss des Plutoniums

Prinzipien

Die radioaktiven Tracer 236Pu oder 24?Pu werden wahrend dieser ersten Behandlungsphase zugefigt.

Die Prifmenge wird zwischen 550 °C und 600 °C verascht, und in dieser Situation kann es sein, dass eine
Extraktion des Plutoniums ohne eine mehrstufige Saurebehandlung (siehe A.4.1) nicht méglich ist.

Wenn die Bodenpriifmenge weder organische Substanzen, noch Plutonium als ,hot particles® oder hoch
erhitztes Plutoniumoxid enthalt, sollte die Probe nicht verascht sondern das Plutonium vorzugsweise mit
Salpetersdure extrahiert werden (siehe A.4.2).

A.2

A21
A22

A23
A24
A25
A.2.6
A27

A28

A29

A.2.10

A211
A.2.12
A2.13

A.2.14

A3
A3.1
A3.2

A33

14

Chemische Reagenzien

Zertifizierte L6sung von 236py oder 24%Pu

-Tracer.

Salzsaure, konzentriert, ¢(HCI) = 12,0 mol/l, p = 1,19 g/ml, Massenanteil w(HCL) = 37 %.

Salpeterséaure, konzentriert, c(HNO3) = 14,4 mol/l, p = 1,40 g/ml, Massenanteil w(HNO;) = 65 %.

Salpetersaure, verdinnt, ¢((HNO3) = 8 mol/l.
Wasserstoffperoxid, w(H,0,) = 30 %.

Natriumnitrit (NaNO,).

Flusssaure, konzentriert, ¢(HF) = 22,6 mol/l, o = 1,13 g/ml, Massenanteil w(HF) = 48 % bis 51 %.

Oxalséure.

Salpetersédure, verdinnt, ¢(HNO,) = 4 mol/l.

Calciumnitrat.

Ammoniaklésung (NH,OH).
Eisen(lll)chlorid (FeCl,).
Natriumhydroxid (NaOH).

Salzsdure, verdinnt, ¢(HCI) = 9,0 mol/l.

Gerate

Standardlaboratoriumseinrichtung.

Analysewaage mit einer Genauigkeit von 0,1 mg.

Heizplatte.
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A.3.4  Zentrifuge und Reagenzgldser.

A3.5 Ofen.

A3.6 Tiegel

A3.7 Becherglas, Teflon'.

A4

Verfahren

A4.1 Mehrstufige Saurebehandlung

Dieses Verfahren beruht auf einem Zyklus von Saureauslaugung und Abrauchen (trockene Verdampfung)
und umfasst die folgenden Schritte:

a)

b)
c)

d)
e)
f)
9)
h)
i)
)

k)

0)

P)
Q)

Von einer nach 1ISO 18589-2 hergestellten Prifprobe werden zwischen 0,1 g und 15 g abgewogen. Die
Masse der Prifmenge muss von der erwarteten Aktivitat der Probe und der geforderten Nachweisgrenze
abhangig sein.

Die Prifmenge wird zwischen 550 °C und 600 °C mindestens 5 h lang verascht und im Tiegel (A.3.6)
abkiihlen gelassen.

Die Probe wird in ein Becherglas geben und je Gramm der Probe werden 10 ml verdiinnte HNO; (A.2.4)
langsam hinzufiigt und umgerihrt.

Es wird ein Tag Ruhe gewahrt.

Die 236pu- oder 2“2Pu-Tr.acerIc‘5sung (A.2.1) wird hinzugeben und durch Umrilhren homogenisiert.
Langsam werden 150 ml konzentrierte HNO3 (A.2.3) und 50 ml konzentrierte HCI (A.2.2) hinzugeben.

Der Inhalt wird 1 h lang unter Umriihren gekocht.
Auf Raumtemperatur abkiihlen lassen.
Die Flussigkeit wird in ein anderes Becherglas umgefillt und aufbewahrt.

Die Schritte e) bis h) werden wiederholt, wobei die Flussigkeit mit der aufbewahrten Lésung vereint und
bis zur Trockenheit eingedampft wird.

Das verbleibende Bodenmaterial wird in einen Teflonbecher (A.3.7) mit 30 ml konzentrierter HNO4

(A.2.3) gegeben, 15 ml konzentrierte HF (A.2.7) werden zugegeben und bis zur Trockenheit einge-
dampft.

30 ml konzentrierte HNO4 (A.2.3) und 30 ml HF (A.2.7) werden zugegeben. Es wird bis zur Trockenheit
eingedampft.

5 ml konzentrierte HNO4 (A.2.3) und 1 ml H,0, (A.2.5) werden zugegeben. Es wird bis zur Trockenheit
eingedampft.

20 ml konzentrierte HNO3 (A.2.3) werden in Teilmengen von 5 ml zugegeben und zwischen jeder Teil-
zugabe eingedampft.

Die verbleibenden Feststoffe werden unter Verwendung von HNO5 von 8 mol/l (A.2.4) in ein Zentrifugen-
réhrchen (A.3.4) Uberfuhrt. Diese Losung wird mit der in Schritt h) gewonnenen Flissigkeit vermischt.
Schritt n) wird zweimal mit 50 ml HNO5 von 8 mol/l (A.2.4) wiederholt.

Die vermischte Losung wird bis nahe zur Trockenheit eingedampft und in 50 ml HNO, von 8 mol/l (A.2.4)
aufgelost.

Die Prufmenge ist nun fir die Durchfiihrung der radiochemischen Trennung vorbereitet.

1

TeflonTM ist ein Beispiel fur ein geeignetes handelsibliches Produkt. Diese Angabe dient nur zur Unterrichtung der

Anwender dieses Teils der ISO 18589 und bedeutet keine Anerkennung des genannten Produkts durch die 1SO.
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Die Verwendung gréRerer Prufmengen ist mdglich, doch ist als letzter Schritt eine Mitfallung des Plutoniums
erforderlich, um einen eventuell stérenden Einfluss stabiler Elemente zu vermeiden, die vor der radio-
chemischen Trennung eliminiert werden missen. Diese Mitfallung erfolgt durch Zugabe von FeCl; zur

Losung nach der Behandlung und der Mitfallung durch Zugabe von Ammoniaklésung bis zum Erreichen des
pH-Wertes von 10. Der Uberstand wird entsorgt und der Eisenhydroxidniederschlag, in dem das Plutonium
und andere Aktinide enthalten sind, wird zur weiteren Analyse eingesetzt.

Die Auflésung kann auch mit einem geeigneten Mikrowellen-Aufschlussgerat durchgefiihrt werden. Die
Betriebsbedingungen fiir jedes System sollten an den Geréatetyp und die Art des zu behandelnden Boden-
materials angepasst werden.

A.4.2 Einfacher Aufschluss mit Salpetersaure

Dieses Verfahren beruht auf einem Zyklus von Saureauslaugung und Abrauchen:

a) von einer nach ISO 18589-2 hergestellten Prifprobe werden zwischen 0,1 g und 15 g abgewogen. Die
Masse der Priifmenge hangt von der erwarteten Aktivitat der Probe und der geforderten Nachweisgrenze
ab.

b) Langsam werden je Gramm einer Probe 10 ml HNO; von 8 mol/l (A.2.4) hinzugeben.

c) Der 238py,. oder 24?Pu-Tracer (A.2.1) wird hinzugefiigt und durch Umriihren homogenisiert.
d) Auf einer Heizplatte (A.3.3) wird mindestens 8 h lang mit gelegentlicher Zugabe von H,O, (A.2.5)
digeriert. Ein Abkuhlen wird zugelassen.

e) Die Prifmenge wird in ein Zentrifugenréhrchen (A.3.4) Uberfuhrt und die Feststoffe werden von der
flissigen Phase getrennt. Der Uberstand wird aufbewahrt.

Statt die Prifmenge zu zentrifugieren, kann sie auch ber ein Glasfaserfilter filtriert werden.

f) Das Becherglas wird mit HNO3 von 8 mol/l (A.2.4) ausgespilt, die Flussigkeit in das selbe Zentrifugen-

réhrchen (A.3.4) gefilllt, umgeriihrt und zentrifugiert. Der Uberstand wird zu der nach Schritt e) aufbe-
wahrten Flussigkeit hinzugefiigt. Der Vorgang wird wiederholt, bis die Uberstehende Flussigkeit klar ist.

g) Der Uberstand wird bis zur Trockenheit eingedampft.
1) 50 mI HNO, von 8 mol/l (A.2.4) werden zugeben.

i) 0,6 g NaNO, (A.2.6) werden zufigt und erwarmt, um die nitrosen Gase zu beseitigen, und dann ab-
kiihlen gelassen.

Die Prifmenge ist nun fur die Durchfiihrung der radiochemischen Trennung vorbereitet.

Die Verwendung gréRerer Prifmengen ist mdglich, doch ist als letzter Schritt eine Mitféllung des Plutoniums
erforderlich, um einen eventuell stérenden Einfluss stabiler Elemente zu vermeiden, die vor der radio-
chemischen Trennung eliminiert werden missen. Diese Mitfallung erfolgt durch Zugabe von FeCly zur
Lésung nach der Behandlung und der Mitfallung durch Zugabe von Ammoniaklésung bis zum Erreichen des
pH-Wertes von 10. Der Uberstand wird entsorgt und der Eisenhydroxidniederschlag, in dem das Plutonium
und andere Aktinide enthalten sind, wird zur weiteren Analyse eingesetzt.

Die Auflésung darf auch mit einem geeigneten Mikrowellen-Aufschlussgerat durchgefiihrt werden. Die
Betriebsbedingungen fiir jedes System sollten an den Geréatetyp und die Art des zu behandelnden Boden-
materials angepasst werden.

A4.3 Fédllung von Plutonium und Americium

Wenn in derselben Priifmenge groRer Masse neben Plutonium auch Americium gemessen wird, muss das
spezifische Fallungsverfahren folgendermafien angepasst werden:

a) Nachdem die Extraktion abgeschlossen ist, werden 50 g Oxalsdure (A.2.8) und 200 mg Ca als Nitrat
(A.2.10) zugegeben.
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b) Mit NH4,OH (A.2.11) wird durch Fallung ein pH-Wert von 2,5 herbeigefihrt. Dies erméglicht die Pu-Mit-
fallung am Calciumoxalat und die Abscheidung von Fe und anderen Kationen, da die Fallung bei einem
sehr niedrigen pH-Wert erfolgt.

c) Das System wird fur 6 h bei 90 °C standig umgeriihrt, dann wird ein Reifen der Kristalle Uber Nacht
zugelassen.

d) Der Uberstand wird in ein Becherglas (iberfiihrt und der Niederschlag wird aufbewahrt.

e) Zum Uberstand werden 200 mg Ca (A.2.10) geben und die vorherigen Schritte wiederholt.

f)  Der letztlich erhaltene Niederschlag wird in HNO4 von 8 mol/l (A.2.4) gel6st und in ein 250-mi-Becher-
glas gegeben.

g) Auf einer Heizplatte (A.3.3) erfolgt ein Eindampfen bis zur Trockenheit und das Oxalat vollstdndig
abgeraucht.

h) Nach Entfernung des Oxalats wird der Rickstand in HNO5 von 4 mol/l (A.2.9) gel6st und 50 mg Fe als
FeCl;-Losung (FeCl;) (A.2.12) werden zugegeben. Dann wird mit NaOH (A.2.13) ein pH-Wert von 12
eingestellt.

i) Die Uberstande werden filtriert und entsorgt.

j)  Der Niederschlag wird in HCI von 9 mol/l (A.2.14) gelést.

k) Es erfolgt ein Eindampfen bis zur Trockenheit.

[) 50 ml HNO5; von 8 mol/l (A.2.4) werden zugegeben.

m) 0,6 g NaNO, (A.2.6) werden zugegeben, es wird eine Erwadrmung durchgefiihrt, um die nitrosen Gase zu
entfernen, und dann abkihlen gelassen.

Die Prifmenge ist nun fir die Durchfiihrung der radiochemischen Reinigung vorbereitet.
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