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Vorwort

Der vorliegende Bericht wurde 1993 als Vorbereitung fiir ein Arbeitsprogramm der
Zentralabteilung fiir Chemische Analysen (ZCH) zur Entwickiung von Analysenverfahren
fir die Bestimmung von Radionukliden in radioaktiven Abfallen geschrieben. Die hier
zusammengetragenen Daten und Uberlegungen sollten eine Hilfe bei der Planung von
Arbeiten und Investitionen sein. Es hat sich herausgestellt, daB auch bei anderen Insti-
tuten, die auf diesem Gebiet arbeiten, Interesse an dem Bericht besteht und er soll
deshalb als Jiil-Bericht verdffentlicht werden. Fir diese Ausgabe wurde der Bericht
weitgehend unverandert (ibernommen. Nur einige FuBnoten wurden hinzugefiigt, in
denen neuere Erkenntnisse berlicksichtigt und insbesondere auf inzwischen ausgefiihrte
Arbeiten in der ZCH hingewiesen wird. Hieraus sind hervorzuheben:

« Die Anschaffung und Inbetriebnahme eines hochauflésenden Massenspektrometers
mit induktiv gekoppelter Plasma-lonenquelle (HR-ICP-MS "ELEMENT" der Fa.
Fisons, vgl. Ref.[2)

» Die Herstellung eines Labor-Standardmaterials fur die Bestimmung von Radionukli-
den in der Matrix Beton.[!

In der im Anhang angefiigten Tabelle mit Angaben zu den einzelnen Nukliden wurden -
die spezifischen Aktivitdten (Bg/1 g) der Radionuklide und das aktivititsspezifische Ge-
wicht (g/1 Bq) neu aufgenommen. Diese Angaben sind niitzlich bei der Umrechnung von
Analysenergebnissen der Massenspekirometrie in die uiblicherweise geforderte Angabe
der Aktivitaten.
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Kurzdarstellung

Unter den langlebigen Radionukliden, die in kerntechnischen Abféllen gemessen werden
miissen, befinden sich viele, deren Zerfallseigenschaften eine Bestimmung sehr
schwierig machen, schwierig jedenfalls im Vergleich zur Bestimmung der Radionuklide,
die bei der NAA anfallen und die zum groBen Teil mit geringem Aufwand und simultan
per -Spektrometrie bestimmt werden kdnnen.! Um Analysen von Proben mit langlebi-
gen Radionukliden in groBerem Umfang ausfiihren zu kénnen, miissen in der ZCH
Entwicklungsarbeiten geleistet und eventuell Investitionen getétigt werden. Um eine
Entscheidungsgrundlage zu schaffen, welche Entwicklungsarbeiten und welche Investi-
tionen aussichtsreich und vordringlich sind, wurden Uberlegungen angestellt, welche
MeBmethoden fiir welche der Radionuklide infrage kommen konnten. Dabei wurden ra-
diometrische Methoden in Betracht gezogen (o-Spektrometrie, LSC, Elekironen-
spektrometrie, y»-Spektrometrie, und LEP-Spektrometrie) und auch isotopenspezifische
Elementanalyseverfahren (ICP-MS und NAA). Fiir jedes Nuklid wurden geforderte
Nachweisgrenzen zugrundegelegt, und daran wurden die betrachteten Analysenmetho-
den gemessen. Als geforderte Nachweisgrenze wurde jeweils der 10-8te Teil der in Ab-
fallgebinden maximal zuldssigen Aktivitdt angenommen. Weitere Aspekte, vor allem Ar-
beitsaufwand und Zeitbedarf, wurden auch mit Dberiicksichtigt. Wichtige
SchluBfolgerungen sind:

» o-Spektrometrie, LSC und y-Spektrometrie einschlielich LEP-Spektrometrie werden
auf alle Falle gebraucht, um alle gefragten Nuklide zu bestimmen.

» Die Entwicklung radiochemischer Trennverfahren wird den umfangreichsten Teil der
erforderlichen Arbeiten einnehmen.

- Wenn die Analysen in groBem Umfang ausgefithrt werden sollen, miissen auto-
matische Trennverfahren entwickelt werden. Wenn das nicht gelingt, werden die
Analysen sehr aufwendig.

- Weitere Entwicklungsarbeiten werden fiir die LEP-Spektrometrie und fiir die a-
Spektrometrie erforderlich sein.

» ICP-MS ist voraussichtlich fiir einen Teil der Nuklide gut geeignet, die allerdings alle
auch mit radiometrischen Methoden bestimmt werden koénnen. Der Vorteil der
ICP-MS kann darin liegen, daB sie relativ schnell mehrere Nuklide gleichzeitig zu
bestimmen gestattet. Darin ist sie der y-Spektrometrie vergleichbar. Im Anwen-
dungsbereich der beiden Methoden, d.h. im jeweils zug&nglichen Sortiment an Nu-
kliden, gibt es wenig Uberschneidungen, so daB sich die beiden Methoden im we-
sentlichen erganzen. Aber um den ganzen Bereich an Nukliden abzudecken, kann

1 Anmerkung bei der Ausgabe April 1996: Der Begriff "difficult-to-measure radionuclides" ist
inzwischen in der Analytik kerntechnischer Abfille ein terminus technicus geworden. (vgl.
Raymond et al.['])
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man auf a-Spektrometrie und LSC nicht verzichten und wahrscheinlich wird auch
die LEP-Spekirometrie gebraucht.
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1.0 Einleitung

Bei der Endlagerung radioaktiver Abfélle sind fiir eine groBe Zahl radioaktiver Nuklide
nur bestimmte Mengen pro Abfallgebinde zugelassen. Um die Einhaltung dieser Vor-
schriften kontrollieren zu kénnen, miissen radioanalytische Verfahren bestehen, die die
Bestimmung dieser Radionuklide mit den erforderlichen niedrigen Nachweisgrenzen
gestatten. Nur wenige dieser Radionuklide lassen sich mit der instrumentellen
vSpektrometrie erfassen; fiir die meisten sind ProbenaufschluB- und radiochemische
Trennverfahren erforderlich, an die sich dann die eigentlichen Nachweisverfahren an-
schlieBen. Im wesentlichen kommen zur Aktivitdtsbestimmung folgende MeBverfahren

in Betracht:

o~-Spektrometrie

B-Messung

Elektronenspektrometrie

vSpektrometrie

Niederenergie-Photonenspektrometrie (LEP-Spektrometrie)

SIS e

Weil viele der gesuchten Radionuklide lange Halbwertzeiten haben, sind ihre Gewichts-
mengen so hoch, daB sie evil. schon mit empfindlichen Spurenelementanalysenmetho-
den nachgewiesen werden kénnen. Weil es um den Nachweis bestimmter Nuklide und
nicht der in den natiirlichen Elementen vorkommenden Isotopengemische geht, ist es
erforderlich, da die Methoden mit isotopenspezifischen und nicht, wie die meisten
Spurenelementmethoden, mit elementspezifischen Nachweisreaktionen arbeiten. Des-

halb kommen hier vor allem infrage:

1. Massenspektrometrie mit induktiv gekoppeltem Plasma (ICP-MS) und
2. Neutronenaktivierungsanalyse (NAA)

Der weitaus schwierigste und problematischste Schritt bei der Analyse des Inhalts von
radioaktiven Abfallgebinden ist, wie fast immer bei der chemischen Analyse, die Ent-
nahme reprasentativer Proben, weil in den Abfallbehditern die Radionuklide nicht
homogen verteilt sind. Aber auch bei relativ homogenem Probenmaterial und selbst bei
absolut homogenen Losungen kommen verschiedene Laboratorien zu sehr unter-
schiedlichen Resultaten, die sich bei einigen schwierig zu bestimmenden Radionukliden
sogar um GréBenordnungen unterscheiden. Falsche Analysenergebnisse kdnnen
einerseits dazu fiihren, daB zu hohe Aktivitatsmengen eingelagert werden und damit ein
Sicherheitsrisiko entsteht und andererseits kann es dazu filhren, daB die zulassigen
Aktivititsmengen vorsichtshalber nicht ausgeschopft werden und damit knapper und
teurer Deponieraum verschwendet wird. Zuverlassige Analysenverfahren sind hier also
von groBer volkswirtschaftlicher Bedeutung. Die Abteilung Radioanalytik der ZCH will
hierzu einen Beitrag leisten. Als Vorbereitung hierzu sind in diesem Bericht Uberlegun-
gen angestelit, welche MeB- und Analysenmethoden fiir welche Radionuklide geeignet
sein konnten. Diese Uberlegungen resultieren aus der Kenntnis der Zerfallseigen-
schaften und der chemischen Eigenschaften der Nuklide und basieren bisher nur zu
einem geringen Teil auf praktischen Erfahrungen und auch nicht auf einem umfassenden
Literaturstudium. Sie sollen eine Entscheidungshilfe dazu sein, welche Entwicklungs-
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arbeiten vordringlich in Angriff genommen werden miissen und welche Prioritaten bei
der apparativen Ausstattung der Abteilung Radioanalytik gesetzt werden sollen.

2 Zur Bestimmung langlebiger Radionuklide ..........



2.0 Welche Radionuklide miissen bestimmt werden
und wie niedrig miissen die Nachweisgrenzen sein?

2.1 Die Radionuklide

In einem Bericht des Bundesamts fiir Strahlenschutz 1! sind in den Tabellen 2 bis 6
einige hundert Radionuklide aufgefihrt, die in den fir die Endlagerung vorgesehenen
Abfaligebinden vorkommen konnen und fiir die Grenzwerte festgelegt sind. Es handelt
sich fast ausschlieBlich um langlebige Radionuklide; einige kurzlebige sind dabei, die
als Folgeprodukte von langlebigen Nukliden deren Bestimmung manchmal auf ein-
fachere Weise erlauben. Die weitaus meisten der aufgefiihrten Nuklide entstehen beim
Betrieb von Kernreaktoren: Spaltprodukte, Transurane und einige Aktivierungsprodukte.
Andere Nuklide, die fiir bestimmte technische oder medizinische Anwendungen herge-
stellt werden, spielen fast keine Rolle. Alle in diesen Tabellen erwahnten Radionuklide
wurden bei den Uberlegungen beriicksichtigt. Um welche es sich handelt, kann man in
der Tabelle 2 des vorliegenden Berichtes sehen. Obwohl die Endlagerung in der
Schachtanlage Konrad vorerst nicht stattfinden wird und somit Ref./ zur Zeit nicht mehr
relevant ist, werden &hnliche Uberlegungen auch fiir die derzeit vorgesehene Endlage-
rung in Morsleben gelten und insofern die hier getroffenen Uberlegungen - innerhalb der
ohnehin vorhandenen Unsicherheiten Gber Nachweisgrenzen, Probenahme usw. - nicht
grundsatzlich falsch sein. Es kann allerdings sein, daB fiir langlebige a-Strahler noch
strengere Kriterien festgelegt werden.

Zur Absicherung der Analysenergebnisse, die bisher in Forschungs-, Uberwachungs-
und Industrielaboratorien gemessen wurden und in Zukunft gemessen werden sollen, ist
flir 1994 ein internationaler Ringversuch an typischen Abfallproben geplant. Dabei sollen
nur einige besonders wichtige Abfalinuklide bestimmt werden, die auch spéter bei ent-
sprechenden Analysenauftragen im Vordergrund stehen werden. Auf diese Ringver-
such-Nuklide wird hier besonderes Augenmerk gerichtet und sie werden in den
Ergebnistabellen hervorgehoben.2

2.2 Die erforderlichen Nachweisgrenzen

Eine Abschatzung der erforderlichen Nachweisgrenzen ist sehr schwierig und muB, nach
unserem derzeitigen Kenntnisstand, sehr willkiirlich sein. Wichtig war es aber vor allem,
fiir den Vergleich der verschiedenen Analysenmethoden eine einheitliche Basis zu er-
halten. Fur jedes Nuklid ist eine andere Nachweisgrenze erforderlich und sie ist jeweils

2 Anmerkung bei der Ausgabe April 1996: Dieser Ringversuch wurde inzwischen ausgefiihrt
und die ZCH hat daran teilgenommen und gute Analysen geliefert. In den beteiligten
Laboratorien konnten jedoch nicht alle gesuchten Radionuklide bestimmt werden. Eine ab-
schlieBende Auswertung wurde vom Koordinator des Ringversuchs bisher noch nicht versf-
fentlicht.
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das wichtigste Kriterium zur Beurteilung der Brauchbarkeit einer Analysenmethode fiir
dieses spezielle Nuklid. Die erforderlichen Nachweisgrenzen wurden wie folgt ermittelt:

in den Tabellen von Ref.] stehen, unterschieden nach Art des Abfalls und des Behdlter-
typs, fiir jedes Nuklid die héchstzuldssigen Aktivititen pro Abfallgebinde. Von diesen
Werten wurden die jeweils niedrigsten herausgezogen, z.B. fiir 90Sr 6 x 10° Bq pro Be-
hélter aus Tabelle 3, Spalte 1. Nun wurde angenommen, da fiir die Untersuchung des
Behdlterinhalts, z.B. 500 kg, der 10-5te Teil der Gesamtmenge entnommen wird, d.h. 0.5
g. Wenn man eine homogene Verteilung annimmt, diirften darin maximal 6000 Bg 90Sr
enthalten sein. Um sie sicher bestimmen zu kénnen, sollte die Nachweisgrenze eine Gro-
Benordnung niedriger sein. Um das Nukiid auch dort finden zu kénnen, wo es aufgrund
inhomogener Verteilung in geringerer Konzentration vorliegt, wurde die erforderliche
Nachweisgrenze noch einmal um den Faktor 10 herabgesetzt; d.h:

Die geforderte Nachweisgrenze ist hier definiert als der 10-8fe Teil der héchstens
in einem Abfallgebinde zuldssigen Aktivitdt eines Nuklids, wobei jeweils der nied-
rigste Wert aus den Tabellen im BfS-Bericht ¥l genommen wurde.

4 Zur Bestimmung langlebiger Radionuklide ..........



3.0 Die Analysen- und MeBmethoden

3.1 o~Spektrometrie

Die Methode wurde in der Abteilung Radioanalytik bisher nur mit Halbleiterdetektoren
(Sperrschichtzéhlern) betrieben und vor allem zur Bestimmung von Transuranen in
Schwerwasser aus dem DIDO gebraucht. Bei Ringversuchen des Bundesgesundheit-
samts an KKW-Abwassern wurden gute, d.h. im Rahmen der Streuung der Ergebnisse
aller beteiligten Laboratorien richtige Ergebnisse erzielt. AuBerdem hat die Abteilung
Radioanalytik inzwischen o- MeBgerate aus einer aufgeldosten Gruppe der ZCH iiber-
nommen: vier Sperrschichtzahler mit den dazugehérenden VakuummeBkammern und
eine Gitterionisationskammer. Bei sehr niedrigen Aktivitdten sind die letzteren vorzu-
ziehen. AuBerdem ist ein MethandurchfluBzahirohr vorhanden, das fir Gesamt-a- Mes-
sungen verwendet werden kénnte, aber nicht zur Spektrometrie geeignet ist.

Fir die a-Spektrometrie, unabhéngig davon ob ein Sperrschichtzahler oder eine Gitter-
ionisationskammer verwendet wird, muB die Analysenprobe in jedem Fall aufgeldst und
ein massearmes MeBpraparat daraus hergestellt werden. In der Regel ist das nur durch
eine radiochemische Abtrennung der a-emittierenden Nuklide zu erreichen, manchmal
missen die infragekommenden Elemente noch einmal voneinander getrennt werden.
Ein Vorteil der o-Spektrometrie ist es, da der MeBuntergrund sehr gering ist, daB also
sehr niedrige Nachweisgrenzen erreicht werden. Das ist allerdings auch notwendig, weil
die héchstzulassigen Mengen bei a-Strahlern wegen der relativ starken Warmeentwick-
lung sehr niedrig sind. Mit Sperrschichtzidhlern wurden bei uns Nachweisgrenzen von
etwa 0.001 Bq erreicht, mit Gitterionisationskammern kénnen sie noch niedriger sein.
Da aber oft nur Aliquote der Proben fiir eine Messung zur Verfiigung stehen und weil
radiochemische Trennungen erforderlich sind, bei denen nicht immer 100% Ausbeute
erreicht werden, und um auch andere unvorhersehbare Schwierigkeiten mit zu beriick-
sichtigen, wird eine ungiinstigere Nachweisgrenze als die bisher erreichte eingesetzt.3

Die mit o-Spektrometrie erreichbare Nachweisgrenze wurde fiir alle Nuklide mit 0.01
Emissionen/sec der jeweils intensivsten a-Linie angenommen

3  Anmerkung bei der Ausgabe April 1996: Die Gitterionisationskammer (GIK-800, Miinchner

~ Apparatebau) wurde 1994 nach einigen technischen Verbesserungen, mit denen die Proben

schneller gewechselt werden kénnen und die Spekiren stabiler sind, in Betrieb genommen.
Die erreichten Nachweisgrenzen liegen bei 0.005 Bq.
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3.2 B-Messung, speziell Fliissigkeitsszintillationszdhlung (LSC)

Zur B-Zahlung werden u.a. Geiger-Miiller-Zahlrohre, Proportionalzahirohre und Szintilla-
tionszéhler verwendet. Fir analytische Messungen der B-Strahlung sind Fliissigkeits-
szintillationszéhler (im folgenden mit LSC, Liquid Scintillation Counter abgekiirzt) mei-
stens am besten geeignet. Die zu messende Probe wird mit einem Szintillations-Cocktail
vermischt. Das ist ein Gemisch organischer Lésungsmittel mit Szintillatoren, d.h. Stoffen,
die Licht aussenden wenn ein B-Teilchen im Cocktail absorbiert wird. Die Intensitéat der
Lichtblitze ist der B-Energie proportional, d.h. man kann mit dem LSC ein B-Spektrum
aufnehmen. Der fliissige Szintillator reagiert auch auf alle anderen Elektronen, die beim
radioaktiven Zerfall emittiert werden, d.h. auf Auger- und Konversionselektronen, sowie
auf Réntgen- und y-Strahlung (die iiber Compton- und Photoprozesse Elektronen liefern)
und auf o-Strahlung. Ein Gemisch von Radionukliden liefert also ein sehr komplexes
Impulshdhenspektrum, das in der Regel mit numerischen oder mit anderen Methoden
nicht zufriedenstellend in seine Komponenten zerlegt werden kann. Die Griinde dafiir

sind:

1. Die kontinuierlichen Spektren der B-Strahler liefern keine diskreten Linien und sie
sind alle weitgehend (iberlagert. Schon ein einzelnes Nuklid hat meistens mehrere
B-Zerfallszweige mit unterschiedlichen Eg, max-Werten.

2. o-Strahler erzeugen etwa zehnfach geringere Impulshéhen als B-Strahler, d.h. ein
a-Impuls bei 5 MeV entspricht etwa einem B-Impuls bei 500 keV. Die a-Teilchen sind
zwar monoenergetisch, erzeugen aber sehr breite Peaks, die evil. auf dem
B-Kontinuum aufsitzen und schlecht auswertbar sind.

3. Das Energieaufldsungsvermdgen des LSC liegt bei 10 - 15 %, ist also sehr gering.

4. Auger-Elektronen und Rontgen-Photonen, die bei diskreten Energien emittiert wer-
den, sind nicht charakteristisch fiir bestimmte Radionuklide, weil alle Nuklide ahn-
licher Ordnungszahl &hnliche Auger-Elektronen- bzw. Réntgenspektren liefern. Das
gilt jedenfalls bei dem geringen Energieauflésungsvermdgen der Szintillatoren.

Der Messung mit einem LSC muB also immer eine radiochemische Trennung voraus-
gehen. Dieser Arbeitsaufwand ist aber fir alle anderen MeBverfahren ebenfalls erfor-
derlich und kann insofern nicht als methodenspezifischer Nachteil gesehen werden.

Sehr niederenergetische Elektronen und Photonen lassen sich mit dem LSC nicht oder
nur schlecht messen, weil in diesem Energiebereich auch Stoérimpulse durch Lumines-
zenzeffekte oder durch das thermische Rauschen der Photomultiplier auftreten. Bei
modernen Geréaten sind diese Storeffekte weitgehend reduziert, aber im Energiebereich
unter 3 keV sind Messungen kaum, und im Bereich von 3 bis 6 keV nur schwierig
mdoglich; d.h. Auger-Elektronen und die Rontgenstrahlung von Elementen mit Ord-
nungszahlen <25 lassen sich nicht ohne weiteres messen. LSC-Geréate der jiingsten
Generation kénnen o- und B-Teilchen auch an der Impulsform unterscheiden und er-
lauben eine zuverlassigere Simultanmessung von a- und B-Strahlern als das bei uns
vorhandene Gerét.

6  Zur Bestimmung langlebiger Radionuklide ..........



Besondere Vorteile des LSC sind

» die verhaltnismaBig einfache Probenvorbereitung und
» die sehr hohe Zahlausbeute.

Da der Zerfall im Szintillator stattfindet, werden die emittierten Teilchen mit "4n-
Geometrie", d.h. zu praktisch 100 % erfaBt. Nur die Teilchen, die unter den wegen der
Lumineszenz gesetzten Diskriminator fallen, werden nicht registriert.

Der Einsatz von LLSC wird in folgenden Fallen in Betracht gezogen:

1. Reine B-Strahler. Hier ist LSC (neben den anderen, oben erwdhnten, meistens we-
niger geeigneten und deshalb hier nicht betrachteten Verfahren) oft die einzige
mégliche MeBmethode.

2. B+y-Strahler. Hier ist LSC oft die empfindlichste MeBmethode; y-Spektrometrie ist aber
sehr viel einfacher auszufithren (keine radiochemische Trennung erforderlich) und
bietet fast immer ausreichend niedrige Nachweisgrenzen.

3. Auger- und Konversionselektronen (oft als "Atomelektronen™ zusammengefaBt).

+ Atomelektronen kdnnen bei B-Strahlern zusétzlich zur B-Strahlung auftreten.
—-instabile Kerne zerfallen fast immer zu 100% unter B~-Emission. Nur bei
wenige Nukliden treten auBerdem B*-, a- oder IT-Zerfall auf (IT = Internal
Transition, bei mesomeren Nukliden). Der B*-Zerfall ist hingegen immer, meist
zum stark Oberwiegenden Anteil, von Elektroneneinfang begleitet und ge-
legentlich kdnnen noch die obengenannten Zerfallsarten hinzukommen. Soweit
die Atomelektronen koinzident mit den B-Teilchen emittiert werden, geben sie
keine zusétzlichen Zahlimpulse, d.h. sie haben keinen EinfluB auf die Emp-
findlichkeit der Messung.

» Auger-Elektronen treten immer bei Nukliden auf, die per Elektroneneinfang
zerfallen. Konversionselektronen kénnen auftreten. Wenn der Elektronenein-
fang die einzige Zerfallsart ist und keine yStrahlung emittiert wird, dann kann
die Messung der Atomelektronen die optimale Methode zur Nuklidbestimmung
sein. Wenn aber zusétzlich noch y-Strahlung mit Linien ausreichender Intensitéat
emittiert wird, dann ist die ySpektrometrie meistens vorzuziehen, weil sie ohne
aufwendige Probenvorbereitung ausgefiihrt werden kann. '

« Atomelektronen beobachtet man immer beim IT-Zerfall. Diese Zerfallsart tritt
bei langlebigen angeregten Zustidnden von Radio- oder von stabilen Nukliden
auf. Diese angeregten Zustande - auch als mesomere Nuklide bezeichnet - sind
so langlebig, weil die méglichen y-Ubergange zum Grundzustand wegen der
Gesetze zur Erhaltung von Spin und Paritat "verboten" sind. Der Ubergang in
den Grundzustand erfolgt dann vorwiegend durch Emission von Konversions-
elektronen, die aus den inneren Elektronenschalen der Atomhiillen "herausge-
schlagen" werden. Die entstehenden Lécher werden aufgefiilit und dabei wer-
den Rontgenstrahlen und Auger-Elektronen emittiert. Bei manchen mesomeren
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Nukliden ist die Messung der Konversionselektronen und, wenn sie gentigend
energiereich sind, der Auger-Elektronen und der Rdntgenstrahlung, mit einem
LSC das optimale Verfahren. Héaufig folgt dem verbotenen, stark konvertierten
'y-Ubergang jedoch noch eine Kaskade von nicht oder wenig konvertierten
vUbergéngen, oder das Nuklid kann neben dem IT-ProzeB auch iber einen
B-ProzeB zerfallen und dann hinreichend intensive y-Linien haben, die eine
einfache Bestimmung per y-Spektrometrie ermdglichen.

4. o-Strahlung. Fiir die Messung von o-Strahlern mit dem LSC sind keine Nachweis-
grenzen berechnet worden. Wir gehen davon aus, daB die a-Spektrometrie selek-
tiver und empfindlicher ist. Es ist allerdings denkbar, daB - nach der in jedem Fall
erforderlichen radiochemischen Trennung - die Herstellung der MeBpraparate fiir
LSC einfacher ist als fir a-Spektrometrie. Und wenn die Nachweisgrenze dann
ausreicht, ware die LSC bei der Messung gréBerer Serien vorzuziehen.4

5. +Strahlung und niederenergetische Photonen. Sie werden im fliissigen Szintillator
iiber Photo- und Compton-Prozesse, bei denen sekundar Elektronen "entstehen"
(sie entstehen nicht, sondern werden aus den Atomhiilien der Bestandteile des
Szintillators herausgeschlagen), nachgewiesen. Fiir energiereiche y-Quanten sind
die Wechselwirkungsquerschnitte sehr klein; in einem Szintillatorvolumen von 20
ml werden nur 3 - 10 % der Quanten nachgewiesen, je nach Energie. Fir
Niederenergie-Photonen ist die Zahlausbeute hingegen beachtlich. In der folgenden
Tabelle 1 ist dargestellt, wie hoch der Anteil der durch photoelektrische Prozesse
absorbierten Photonen in einem der {iblichen 20-ml Z&hiflaschchen fiir den LSC ist.

Die Messung der Rontgenstrahlung kann also recht effektiv sein. Im ibrigen gilt
ahnliches wie bei der Messung der Atomelekironen (siehe oben), die ja im we-
sentlichen bei den gleichen Zerfallsprozessen gebildet werden und im gleichen
Energiebereich liegen.

In der ZCH werden einige Radionuklide - meist reine B-Strahler - mit LSC routinemaBsig
gemessen, wobei Tritium das Nuklid mit der niedrigsten B-Energie ist. Dafiir werden
Nachweisgrenzen von 0.05 Bq und niedriger erreicht. Fiir energiereichere Nuklide sind
die Nachweisgrenzen im allgemeinen noch niedriger. Andererseits rechnen wir damit,
daB fir viele der hier zu messenden Nuklide eine absolut saubere Trennung von an-
deren Nukliden recht schwierig sein wird, so daB die Ausbeuten bei den chemischen
Trennungen nicht immer 100% sind. AuBerdem wird oft nicht die gesamte Probe fiir die
Messung eines Nuklids zur Verfiigung stehen. Deshalb wurde bei der Bewertung des
Analysenverfahrens eine etwas h6here Nachweisgrenze angesetzt. Aber auch mit dieser
Nachweisgrenze ware die B~ und die Elektronenmessung per LSC bei sehr vielen Nu-
kliden die empfindlichste MeBmethode.

4 Anmerkung bei der Ausgabe April 1996: Inzwischen wurde die LSC, neben der Messung von

- B-Strahlern, auch zur Bestimmung der Gesamt-o-Aktivitdt eingesetzt. Die Nachweisgrenze

liegt bei 0.01 Bq. Fiir die Bestimmung der einzelnen Nuklide ist aber die Gitterionisa-
tionskammer besser geeignet.
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Tabelle 1 - Zahlausbeuten fiir Niederenergie-Photonen in einem fllissigen Szintillator.

Photonenenergie Anteil der absorbierten Photonen
5 keV 100 %
10 keV 85 - 99%
15 keV - 40-72%
20 keV 20 - 40%

Die Absorption héngt von der Zusammensetzung des Szintillator-Cocktails ab; wenn
er viel Wasser oder andere sauerstoffreiche Verbindungen enthilt, dann ist die Aus-
beute hoher. Die Werte wurden aus den Massenabsorptionskoeffizienten fiir eine
Schicht der Dicke 1 g/cm? berechnet.

Die erreichbare Nachweisgrenze bei der LSC-Messung wird mit 0.1 Emissionen/s
angenommen, wobei mit Emissionen entweder B-Teilchen oder Atomelektronen
gemeint sind.

Aus dieser Nachweisgrenze in Emissionen/s wird die Nachweisgrenze in Bq fiir das
betreffende Nuklid erhalten, indem man durch die Emissionshaufigkeit dividiert. Die
meisten B-Strahler emittieren pro Zerfall ein B-Teilchen, d.h. die Emissionshaufigkeit ist
.1 und die o.a. Nachweisgrenze entspricht 0.1 Bq. Wenn keine B- Emission auftritt aber
Auger- oder Konversionselektronen emittiert werden, so kann die Anzahl der pro Zerfall
emittierten Teilchen kleiner oder groBer als eins sein. Wenn mehrere Elektronen pro
Zerfall emittiert werden, dann werden sie in der Regel gleichzeitig emittiert, d.h. sie er-
zeugen im Szintillator alle zusammen nur einen Lichtblitz und auch in diesen Fallen kann
die Zahlausbeute maximal 100% sein. Fiir die grobe Abschétzung der Nachweisgrenzen
in diesem Bericht wurden die Elektron-Elektron-Koinzidenzen nicht beriicksichtigt.

3.3 Elektronenspektrometrie

Mit Elektronenspektrometrie ist hier die Messung der beim radioaktiven Zerfall emittierten,

durch sekunddre Prozesse freigesetzten Elekironen (Konversions- und Atomelektronen)

gemeint. Die meist unter dem Begriff Elektronenspektroskopie zusammengefaBten Ver-

fahren der chemischen Analyse, bei denen Elektronen zur Anregung oder zur Detektion
~ verwendet werden, um Energieniveaus in Molekiilen oder Festkorpern zu messen, sind
. hier nicht gemeint.
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Bei Elektronenspektrometrie ist hier vor allem an die Verwendung von Halbleiterde-
tektoren gedacht, die ein besseres Aufldsungs-, aber ein geringeres Ansprechvermagen
als der LSC haben. Magnetspekirometer, die ein noch besseres Auflosungsvermégen
haben, wurden hier nicht beriicksichtigt, weil sie zu aufwendig sind. In der ZCH existiert
kein Halbleiterdetektor fiir die Elektronenspektrometrie, und deshalb sind Aussagen {iber
Nachweisgrenzen wie Uberhaupt lGber die Verwendbarkeit und den Einsatzbereich sehr

unsicher.

Die erreichbare Nachweisgrenze bei der Elekironenspektrometrie wird mit 2
Emissionen/s angenommen.

Die Elektronenspektrometrie erfordert in jedem Fall eine radiochemische Abtrennung
des gesuchten Nuklids und eine spezielle Probenvorbereitung, die der bei der o~ Spek-
trometrie vergleichbar ist.

Elektronenspektrometrie 148t sich am besten bei Radionukliden anwenden, die nur durch
Elektroneneinfang zerfallen. Sie emittieren die beim Auffiillen der Elektronenldcher ent-
stehenden Rontgenstrahlen und Auger-Elektronen. AuBerdem kénnen sie, wenn dem
Elekironeneinfang noch eine y-Kaskade mit teilweiser oder volistdndiger innerer
Konversion folgt, auch Konversionselekironen emittieren. Wenn p-Zerfall vorliegt (B*
oder B-), dann sitzen die Linien der Elektronenstrahlung auf dem intensiven kontinuier-
lichen B-Spekirum und lassen sich schlecht auswerten. Entsprechend hoch ist der sta-
tistische Fehler.

Elektronenspektrometrie scheint bisher in der KFA noch nicht fiir die hier angespro-
chenen Aufgaben der Radionuklidanalytik eingesetzt worden zu sein. Es ist uns auch
kaum ein Nuklid aufgefallen, wo seine Anwendung besondere Vorteile verspricht; ein
Beispiel wire 242mAm.

3.4 y-Spektrometrie

vSpektrometrie ist die am einfachsten auszufiihnrende MeBmethode. Viele Radionuklide
emittieren y-Strahlung bei diskreten, fiir die Nuklide charakteristischen Energien. Das
Energie-Aufldsungsvermdgen von Ge-Detektoren erlaubt es, die meisten Radionuklide
ohne radiochemische Vortrennung zu identifizieren und zu messen. Auch unter den in
den radioaktiven Abféllen gesuchten Radionukliden gehéren einige zu dieser Gruppe.
Leider ist aber gerade unter den bei den Abfallen relevanten Nukliden der Anteil derer,
die keine geeignete y-Strahlung emittieren, sehr viel héher als im Durchschnitt. Haufig
ist die Zerfalisenergie klein, so daB allenfalls niederenergetische yQuanten emittiert
werden. Sie werden erstens stirker von Materie absorbiert, d.h. in den Proben liegt eine
starke Selbstabsorption vor, die eine quantitative Auswertung der Linienintensitét er-
schwert, und zweitens emittieren im unteren Energiebereich sehr viel mehr Nukiide als
im hohen Energiebereich und deshalb sind hier wechselseitige Stérungen besonders
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haufig. Unter den hier relevanten Nukliden sind auch viele B-Strahler, die keine oder nur
sehr schwache y-Strahlung emittieren. Das gilt auch fiir fast alle a-Strahler. Der Einsatz
der instrumentellen y-Spektrometrie ist hier also auf etwa ein Drittel der ber hundert
relevanten Radionuklide beschrankt.

Die Nachweisgrenze in einem y-Spektrum wird einerseits durch den hohen Untergrund
im niederenergetischen Bereich (Compton- und Riickstreu-Strahlung) und andererseits
durch die niedrige Ansprechwahrscheinlichkeit der Detektoren im oberen Energiebereich
bestimmt. Insgesamt dndert sie sich also liber den gesamten Energiebereich nicht sehr
stark, vielleicht um den Faktor zwei bis drei. Deshalb wurde hier fiir die y»-Spektrometrie
eine energieunabhangige Nachweisgrenze angenommen. AuBerdem hangt sie sehr
stark von der MeBzeit ab. Bei MeBzeiten von 24 h und langer kénnen Linien mit einer
Emission von <0.01 y-Quanten/s noch bestimmt werden. Weil so lange MeBzeiten fir
Routinemessungen nicht akzeptabel sind, wurde ein weniger giinstiger Wert angesetzt.

Die Nachweisgrenze fiir die y-Spektrometrie wird mit 2 y-Quanten/s fiir die jeweils
intensivste, gut meBbare y-Linie angenommen.

Die Nachweisgrenze in Bq erhalt man daraus durch Division durch die Emissions-
wahrscheinlichkeit der v oder der Rontgen-Linie. Sie entspricht MeBzeiten von 10 bis
30 min, abhéngig von der Gesamtaktivitit des MeBpraparates. Niedrigere Nachweis-
grenzen kénnen bei Bedarf durch lingere MeBzeiten oder durch Verwendung des
Low-Level-y-Spektrometers der ZCH erreicht werden, das bei den geplanten Arbeiten
mit verwendet werden soll, hier aber nicht gesondert betrachtet wird.

3.5 Niederenergie~y-Spektrometrie

Fiir die Messung von Réntgen- und y-Photonen im unteren Energiebereich (= 5 bis 100
keV) ist LEP-Spektrometrie (LEP = Low Energy Photon) vorzuziehen. LEP-Detektoren
haben ein geringeres Ansprechvermdgen fiir energiereiche -Strahlung und somit einen
niedrigeren Comptonuntergrund und sie haben ein besseres Energieauflésungsvermo-
gen als die fiir die normale y-Spektrometrie iblichen HPGe-Detektoren. Weil die Ront-
genlinien nicht unbedingt nuklidspezifisch sind - Nuklide mit &hnlichen Ordnungszahlen
emittieren Rontgenlinien ahnlicher Energie - und weil im unteren Energiebereich ohnehin
sehr viele Nuklide auch -Strahlung emittieren, und weil schlieBlich die niederenerge-
tischen Photonen relativ stark in den Proben absorbiert werden (Selbstabsorption) ist
eine radiochemische Abtrennung und die Herstellung eines mdglichst massearmen
MeBpraparats haufig zu empfehlen. Insofern ist der Aufwand fiir die Probenvorbereitung
ahnlich, aber nicht ganz so hoch wie bei der a- und der Elektronenspektrometrie. Die
LEP-Spektrometrie ist fir den hier vorgesehenen Zweck unseres Wissens in der KFA
noch nicht eingesetzt worden, solite aber bei einigen Nukliden ausprobiert werden, weil
sie entweder méglicherweise die empfindlichste Methode oder zumindest eine brauch-
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bare Alternativmethode darstellt. Es wire sowieso gut, wenn fiir jedes Nuklid nicht nur
eine Analysenmethode zur Verfiigung stiinde, damit gelegentlich, vor allem in Zweifels-
féllen, Vergleichsanalysen mit unabhdngigen Verfahren ausgefiihrt werden kénnen.

Ein LEP-Detektor ist in der ZCH vorhanden. Entwicklungsarbeit ist zur Anpassung der
automatischen Spektrenauswertung an das neue Sortiment von Nukliden und die spe-
zifischen Erfordernisse der LEP-Spekirometrie erforderlich. Die Nachweisgrenze kann
nur grob geschétzt werden und wird mit der bei der vSpektrometrie gleichgesetzt, wobei
hier aber, im Gegensatz zur y-Spektrometrie, eine radiochemische Abtrennung des
Nuklids vorausgesetzt wird. '

Die Nachweisgrenze fiir die LEP-Spektrometrie wird mit 2 Photonen/s fiir die jeweils
intensivste, gut meBbare Liniengruppe angenommen.

Die Nachweisgrenze in Bq erhalt man daraus durch Division durch die Emissions-
wahrscheinlichkeit der Liniengruppe.

3.6 Massenspektrometrie mit Anregung durch ein induktiv
gekoppeltes Plasma (ICP-MS)

Spurenelementanalysemethoden sind schon verschiedentlich zur Bestimmung langlebi-
ger Radionuklide eingesetzt worden. Es kommen jedoch nur solche Methoden infrage,
die auf isotopenspezifischen Reaktionen beruhen, wihrend die elementspezifischen
Methoden, die voraussetzen, daB das gesuchte Element in der natiirlichen
Isotopenzusammensetzung vorhanden ist, hier nicht geeignet sind. Eine geeignete Me-
thode ware die Massenspektrometrie. Um besonders niedrige Nachweisgrenzen zu er-
reichen, wurde z.B. die Beschleuniger-MS verwendet. Fir Transurane wurde auch die
Laser-Resonanz-Photoionisation mit einem Flugzeit-Massenspekirometer eingesetzt,
wobei Nachweisgrenzen von 10-'5 bis 101 mol erreicht wurden. Diese Verfahren er-
scheinen hier aber zu aufwendig. Die Massenspektrometrie mit einem induktiv gekop-
pelten Plasma als lonenquelle (ICP-MS) ist nicht so extrem empfindlich, aber fiir einige
der hier infrage kommenden Nuklide ausreichend. Dabei muB noch untersucht werden,
wie weit stabile Nuklide von den Radionukiiden mit der gleichen Massenzahl unter-
schieden werden konnen. Das gleiche gilt natiirlich auch fiir die bei allen massenspek-
trometrischen Verfahren zu beriicksichtigenden Uberlagerungen mit ionisierten
Molekilen und Atomclustern. Neuerdings werden ICP-MS-Gerate mit besonders hoher
Aufldsung angeboten, die diese Stérungen vielleicht vermeiden kdnnen. Interessant fir
die Radionuklidanalytik ware die ICP-MS vor allem dann, wenn sie ohne chemische
Vorabtrennungen eingesetzt werden konnte. Ein ProbenaufschluB und die Uberfiihrung
in eine Losung ist aber in jedem Fall erforderlich. Die erreichbare Nachweisgrenze muB
sich, wie bei den radiometrischen Verfahren, auf die Gesamtprobe beziehen.
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Als Nachweisgrenze der ICP-MS wird fiir alle Nuklide einheitlich 1 x 10-° mol an-
gesetzt.

Durch Multiplikation mit den Massenzahlen der Nuklide erhait man die Nachweisgrenzen
in g. Um sie einfacher mit den Nachweisgrenzen der radiometrischen Methoden ver-
gleichen zu kénnen, wurden sie nach der folgenden Gleichung auch in Nachweisgrenzen

(Bq) umgerechnet:

N xNWG(g)  in2

NWG(Bg) = - i

(NWG = Nachweisgrenze, N, = Loschmidtsche Zahl, 6.023 x 1023, t;,» = Halbwertzeit, M
= Atomgewicht)

Umgekehrt sind alle Nachweisgrenzen (Bqg) der radiometrischen Methoden entspre-
chend in Nachweisgrenzen (g) umgerechnet worden. Auch fiir ICP-MS ist die Nach-
weisgrenze nur eine grobe Abschatzung. Je nachdem, welches Matrixmaterial vorliegt
und weiche stérenden Elemente und Verbindungen auftreten, kann sie deutlich hdher
sein und andererseits kann in MeBproben, die durch radiochemische Trennverfahren
gereinigt sind, die Nachweisgrenzen verbessert sein.

Radionuklide lassen sich mit ICP-MS in erster Naherung um so besser bestimmen, je
langer die Halbwertzeit ist, weil dann die Gewichtsmenge pro Aktivitdtseinheit groB ist.
Man wird aber bei der Durchsicht der Ausfithrungen zu den einzelnen Nukliden fest-
stellen, daB auch bei Nukliden mit langer Halbwertzeit die ICP-MS nicht immer die ge-
forderten Nachweisgrenzen erreicht. Das liegt daran, daB bei langlebigen Nukliden, be-
sonders bei a-Strahlern, meistens nur sehr niedrige Aktivitdtsmengen, d.h. also auch
sehr kieine Gewichtsmengen, in den Abfaligebinden zulassig sind, so daB das Verhiltnis
von erreichbarer zu geforderter Nachweisgrenze auch bei diesen Nukliden fir die
ICP-MS ungiinstig ist.5

3.7 Neutronenaktivierungsanalyse

Neben der Massenspektrometrie ist die Neutronenaktivierungsanalyse (NAA) die einzige
Elementbestimmungsmethode, bei der eigentlich die Isotope bestimmt werden. Weil sie
in vielen Fallen sehr nachweisstark ist, kann auch sie zur Bestimmung langlebiger Ra-
dionuklide eingesetzt werden. Bei der Durchsicht der hier relevanten Nuklide stelit sich

5 Anmerkung bei der Ausgabe April 1996: In der KFA wurde 1994 ein hochauflésendes ICP-MS
gekauft, das in der ZCH betrieben wird. Bisher wurde an der Entwicklung von Bestim-
mungsverfahren fiir Uran und die Radionuklide 7°Se und 129J gearbeitet.
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aber heraus, daB nur wenige per NAA bestimmt werden kénnen; oft ist das aus dem
gesuchten durch Neutroneneinfang neu gebildete Nuklid entweder stabil oder es hat
ungiinstige Zerfallseigenschaften (schwache y-Emission, kurze Halbwertzeit etc.), so
daB es schlecht gemessen werden kann. In den Fallen wo NAA bereits erfolgreich zur
Bestimmung eines der hier gesuchten Nuklide eingesetzt werden konnte sind die
Nachweisgrenzen(g) in etwa bekannt und bei dem jeweiligen Nuklid angegeben.6

3.8 Fluorimetrie

Das ist eine einfache und schnelle Methode, um Uran zu bestimmen. Weil Uranisotope
auch bei den radioaktiven Abfallen gemessen werden missen, wird gelegentlich vorge-
schlagen, auch diese Methode anzuwenden. Sie ist jedoch nicht geeignet, weil damit
keine Isotopenbestimmungen moglich sind.

6 Anmerkung bei der Ausgabe April 1996: NAA wurde inzwischen versuchsweise zur Bestim-
mung von 129 angewendet. Das 129J war im Institut fiir Reaktorsicherheit, Abt. Chemische
Technologie (ISR/ICT), aus kerntechnischen Abfillen abgetrennt und als Bleijodid prapariert
worden. Das wurde im Reaktor bestrahit und y-spektrometrisch analysiert. Die Nachweis-
grenze betrug etwa 0.0002 Bq, entsprechend 0.02 ng 129,
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4.0 Darstellung der Ergebnisse.

Eine ausfiihrliche Diskussion der einzelnen Nuklide findet man im Anhang, wo fiir jedes
Nuklid und jedes dafiir moglicherweise geeignete Analysenverfahren die erreichbare
Nachweisgrenze auf der oben beschriebenen Basis berechnet und zu der geforderten
Nachweisgrenze ins Verhéltnis gesetzt wurde. Zur schnelieren Orientierung ist in der
Tabelle 2 eine Ubersicht iiber die Bewertung der MeBmethoden in bezug auf die hier
gesteliten Anforderungen gegeben. Die Zeichen in Tabelle 2 bedeuten:

++

(+)

+?

(+?)

ja

Gut geeignet. Die Methode kann fast immer rein instrumentell, d.h. ohne Auf-
schluB und Trennverfahren, angewendet werden. Erfahrungen liegen vor. Trifft
bisher nur bei +-Spektrometrie und auch da nicht fiir alle y-emittierenden Nuklide
zu. AuBerdem wurde es bei LSC von 3H und #C angegeben, weil deren radio-
chemische Abtrennung meistens einfach und effizient ist.

Geeignet, aber umsténdlich (chemische Trennung, komplizierte Interpretation der
Spekiren) und nicht zur Simultanbestimmung mehrerer Nuklide geeignet. Auf
dieser Methode basierende Verfahren sind bekannt, miissen aber in der ZCH in
manchen Fallen noch erprobt werden.

Geeignet, aber nicht erforderlich, weil andere, einfacher ausfiihrbare Methoden
zur Verfiigung stehen.

Vielleicht geeignet, muB aber noch untersucht werden. Das gilt bisher fiir alle
Elektronenspektrometrie-, LEP- und ICP-MS-Verfahren. Im letzten Fall wurde in
manchen Féllen das Fragezeichen weggelassen, wenn es sehr wahrscheinlich
erschien, daB diese Methode eingesetzt werden kann.

Vielleicht geeignet, aber weil eine andere Methode zur Verfligung steht ist kein
Einsatz und deshalb auch keine Entwicklungsarbeit geplant.

Ungeeignet.

Wahrscheinlich schlecht geeignet. Wenn aber keine andere Methode zur Verfi-
gung steht, muB eventuell doch darauf zuriickgegriffen werden. Entwicklungs-
arbeiten sind erst sinnvoll, wenn andere Methoden nicht zu dem erwarteten Erfolg

_ fiihren.

In der Rubrik "Ringversuch" sind die Nuklide gekennzeichnet, die bei dem fiir
1994 geplanten Ringversuch bestimmt werden sollen. Das Nuklid 5Fe ist hier
ebenfalls markiert, obwohl es in der Liste nicht enthalten ist. Bei der Untersu-
chung von Materialien aus stillgelegten kerntechnischen Anlagen soll es aber fast
immer mit bestimmt werden und deshalb sollte dafiir ein geeignetes Analysen-
verfahren in der ZCH existieren.
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Tabelle 2 - ~Welche Analysenmethoden sind fiir welche Radionuklide geeignet?
- Kurze Ubersicht.

= | 2| o |Btel| S |at2| 2 | < | &5
2 | 82| 2 |gge| BE |YgE| & | 2 | £@
: 20 n = o
(=] w >
°H - + - - - | &2 Ja
10ge - + - - - +? -
e - + - - - (+7) - ja
22Na - (+) - o+ - . -
35g - + - - - - -
36ci - + - - - + -
BAr - + - - - ? -
41Ca - - - - +? + -
45Cg - + - - - - -
46g¢ - (+) - -+ - - -
49y - +? +? - +? ? -
sicr - (+) (+?) ++ (+7) - -
56Mn - (+?) (+7?) ++ - - -
55Fe - + +? - +? +? - (a)
59Fe - (+) - ++ - - -
57Co - (+) (+7?) ++ (+7?) - -
58Co - (+) (+7?) ++ (+?) - -
60Cco - {(+) - s - - - ja
59Ni - +? +? - +? + - ja
B3N . +? ) ] ] » _ Ia
65Zn - (+) - ++ - - -
79ge . + . . - ? -
85Kr - + - +? - ? -
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5 m” | = @ «
87Rb - + - - - +? +
89sr - + - - - - -
90Sr - + - - . - - Ja
937zr - +? +? - +? +? - Jja
957y . (+) - ++ - - -
93mNDb - +? +? - +? +? -
94NDb - (+) - + - - - ja
95Nb - (+) - ++ - - -
9Mo - - +? +? - +? +? -
9Te - + - - - +? | +? ja
103Ry - ) (+) ++ - - -
106Ry - (+) - ++ - - -
107pg - +? - - - +? -
108mpg . +? +? + . . -
110mAg - (+) - + - - -
109cd - ? +? + +? - -
113mCd - +? - - - - -
126gn - (+7?) (+?) + (+?) ? - Jja
125gp - (+) (+?) o+ - - -
126gp - (+) - ++ - - - Ja
125mTe - +? +*? +? +? - -
125 - +? +? - +? - -
129 - + +? - +? +? + Ja
134Cs - (+) - ++ - - -
135¢Cs - +? - - - +? -
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137Cs - +) - ++ - - -

133Ba - (+) (+?) ++ - - -

144Ce - +) - + - - -

147pm . +7 - - . ? -

151sm - +? - - - +? -

152gy - (+) (+?) ++ (+?) - -

154y - (+) (+7?) ++ (+?) - - Ja

155gy - (+) (+?) + (+7?) - -

175H¢ - (+) (+?) ++ (+?) - -

181Ht - (+) (+?) +F (+7?) - -

18213 - +) (+?) ++ (+7?) - -

203Hg - + (+?) ++ (+?) - -

210pp . +7 ? - ? ; .

214pp - +) - + - - :

210g; . +? ? - ? - -

210mp; (+) (+) (+?) ++ - +? -

214g;j - (+) - ++ - - -

210pg + . - - . - -

222Rn + - - - - - -

223Ra + + +? + +? - -

224Ra + . - + - - .

226Rq + ] ) + i - -

228Ra - - - - +? - -

22ipc ? ? - - +? - -

228p¢ - (+) . o+ . - -
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2 wg | < |E8E| 88 |28E| & z | £@
S ] -
221Th (+) (+) (+7?) ++ - - -
228Th + +7 | 2 , (2) . -
230 + - . . . 2 | -
231Th - +? +? + +? - -
232Th * - - - - + +
234Th - +? +? +? +? - -
231pa + +? ? - ? - -
233pa - (+) - ++ - - -
234pg - (+) (+7?) ++ - - -
234mpg - - - + - - -
232y + . . . . - -
233y + +? (+?) - - +? -
284y + ! : . . 2 - ja
235y + (+7) (+?) + - + + Ja
236 + 7 | 2 - : + -
238y + (+?) (+?) - - + + ja
237Np + 2 | 2 | 2 | 642 + . ja
236py + +7 | 2 ; (+?) ; ;
238py + (+7?) (+7?) - (+?) - - ja
239py + - - - - ? - ja
240py * - - - - ? - ja
241py - + - - - . . ja
242py + (+7?) (+?) - (+7?) +? -
244py + - - - - +? ?
241Am + (+7?) (+?) + o+ - - ja
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o e, 5o ol| o d o @ 5
2 nE - | 28| & |22E| & Z £
U - 7] - [+ o4
B3 i -
282mpm - (+7?) (+7?) - (+?) - -
243pAm + - - + + ? - ja
244pm - +?2) | @2 ++ (+?) ; .
242Cm + - - - (+?) - -
243Cm + (+?) (+?) + (+?) - -
244Cm + . ; ; (+7) - ;
245Cm + (+?) (+?) + (+?) ? -
246Cm + +?2) | &2 - (%) ? .
247Cm + - - + - +2? -
248Cm + - - +? - +? -
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5.0 Zusammenfassung und SchluBfolgerungen

Wenn instrumentelle Multielement- bzw. Multinuklidanalysenverfahren zur Verfiigung
stehen, dann sind sie mit dem geringsten Arbeitsaufwand verbunden. Wenn die erfor-
derlichen MeBgeradte vorhanden oder in der Anschaffung nicht zu teuer sind, sind das
die wirtschaftlichsten Analysenverfahren und sie sollten in erster Linie bei der bevorste-
henden Aufgabe eingesetzt werden.

Von den geeigneten Verfahren trifit das in erster Linie fiir die  Spektrometrie zu, fir
die gute MeBeinrichtungen vorhanden sind und kaum zusétzliche, speziell auf die neuen
Aufgaben bezogene Entwicklungsarbeiten geleistet werden miissen.

Von den 108 betrachteten Nukliden koénnen 31 voraussichtlich direkt mit der v Spektro-
metrie bestimmt werden. Das erfordert fast keinen Entwicklungsaufwand und die Methode
ist auch zur Analyse groBerer Serien gut geeignet. Der Arbeitsaufwand pro Nuklid ist mi-
nimal, und wo die Methode anwendbar ist, wird sie auch die Methode der Wahl sein. Leider
ist unter den 24 fiir den Ringversuch vorgesehenen, also als besonders wichtig erachteten
Nukliden die Zahl der mit y-Spektrometrie bestimmbaren Nuklide nur kiein: 80Co, %4Nb,
12631 (iiber 126Sb) und 1%4Eu.

An zweiter Stelle unter den Multielementmethoden ist ICP-MS zu nennen. Hierfir ist die
Probenvorbereitung aber schon aufwendiger. Es miissen geeignete AufschluBverfahren
vorhanden sein, die man jedoch fiir die anderen radiometrischen Methoden, mit Aus-
nahme der y-Spektrometrie, auch benétigt. Ein ICP-MS-Gerat fiir radioaktive Proben ist
in der ZCH nicht vorhanden und wére, im Vergleich zu den radiometrischen MeBgeréten,
sehr teuer.?

Inwieweit ICP-MS ohne chemische Trennungen auskommt, ist noch nicht klar. Unter giin-
stigen Bedingungen kénnen wahrscheinlich 24, vielleicht sogar 33 Nuklide mit ICP-MS auf
diesem relativ einfachen Wege bestimmt werden, davon 10 (14?) aus dem Ringversuch:
3H, 14C, %ONi, B3Ni(?), 93Zr, 94Nb(?), 99Tc, 1268n(?), 129y, 234y, 235y, 238y, 237Np und
239Py(?).

In eingeschranktem Umfang kann man auch die o-Spektrometrie, und in noch ge-
ringerem Umfang auch LEP- und Elektronenspektrometrie zu den Muitinuklidverfahren
zahlen. Aber hier sind meistens doch Trennverfahren erforderlich und in jedem Fall ist
die Probenvorbereitung schon ahnlich aufwendig wie ein chemisches Trennverfahren.
Wir missen also davon ausgehen, daB fir alle Nuklide, die nicht mit y-Spektrometrie
bestimmt werden kénnen und unabhangig davon, welche MeBmethode angewendet
werden soll, eine chemische Abtrennung der Elemente, denen die Nuklide angehéren,

7 Anmerkung bei der Ausgabe April 1996: Vgl. FuBnote zu Abschnitt 3.6. Bei dem in der ZCH
betriebenen Gerit "ELEMENT" reicht das Massenauflésungsvermdgen nicht aus, um isobare
Nuklide, z.B. 93Zr von 93Nb zu trennen; d.h. die chemische Abtrennung des interessierenden
Elements ist unbedingt erforderlich. Das HR-ICP-MS wird zu einem groBen Teil auch fiir an-
dere chemisch-analytische Aufgaben eingesetzt und ist insofern nicht nur im Hinblick auf die
Analytik kerntechnischer Abfille gerechtfertigt.
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notwendig ist. Das erfordert nicht nur einen erheblichen Arbeitsaufwand fiir die Vielzahl
einzelner Trennungen, sondern auch einen erheblich hdheren Aufwand fir die Mes-
sungen selbst, denn nun muB fiir jedes Nuklid ein MeBpraparat hergestellt und eine
spezielle Messung ausgefiihrt werden. Nur in wenigen Féllen diirfte es vielleicht gelin-
gen, einige - vielleicht zwei bis vier - Nuklide simultan zu messen, z.B. mit y- bzw.
LEP-Spektrometrie oder mit a-Spektrometrie.

Fir die meisten a-emittierenden Nuklide ist die a-Spektrometrie wegen ihrer hohen
Nachweisstarke wohl das am besten geeignete Analysenverfahren, obwohl oft auch
andere Strahlungsarten emittiert werden und fiir den Nachweis geeignet sein kbnnen.
Die Nuklide, fiir die auch ICP-MS infrage kommt, sind oben mit erwahnt.

LEP-Spektrometrie-Verfahren mit chemischer Trennung sind in manchen Fallen auch
gut geeignet und eventuell die optimalen Methoden. Von den Ringversuch-Nukliden
koénnte das fiir 94Nb, 235U, 241Am, 243Am und vielleicht auch fiir 129 gelten.

Die LSC-Messung nach radiochemischer Trennung wird fiir viele Nuklide, vor allem
fir einen groBen Teil der Ringversuch-Nuklide, die optimale Bestimmungsmethode sein.
Von den letzteren gilt das fiir 5°Fe, vermutlich fiir 3°Ni, 83Ni und 129J, auf alle Félle fiir
%08r und 241Pu, und sicher auch fiir 98Zr und %Tc. Geeignete Trennverfahren gibt es in
der ZCH bisher aber noch nicht, mit Ausnahme von 90Sr.

Sehr aussichtsreich ist die Bestimmung von H und 14C mit LSC, und fiir die Entwickiung
eines Verfahrens, mit dem man beide Nuklide gemeinsam abtrennen kann, ist voraus-
sichtlich nicht mehr viel Arbeit notwendig. Auch die Trennung voneinander ist nicht
schwierig - andererseits ist die Simultanbestimmung von 3H und *4C mit LSC ein nach
dem Stand der Technik tibliches Verfahren, wenn die Aktivitaten nicht zu unterschiedlich

sind.

Obwohl vermutlich fiir alle Nuklide radiometrische Verfahren entwickelt werden kdnnen,
ist es doch fraglich, wie groB der Entwicklungsaufwand, und wie groB dann der Aufwand
fur die einzelne Bestimmung sein wird. Die problematischsten unter den wichtigen Nu-
kliden sind, aus heutiger Sicht, %Ni, 83Ni und 9Zr. Bei den Plutonium-Isotopen ist die
getrennte Bestimmung von 239Pu und 240Pu per a-Spektrometrie nicht moglich, weil sich
die Energien der Linien zu wenig unterscheiden. Bisher wird meistens die Summe der
beiden Nuklide bestimmt und fiir die Beurteilung der Abfélle akzeptiert.

Da die meisten radiometrischen Verfahren doch recht arbeitsaufwendig sind, richtet sich
eine Hoffnung auf die ICP-MS, die zu einfacheren und schnelleren Analysenverfahren
fiihren sollte. Uberlegungen und Vorversuche, die eine Entscheidung iiber das Kosten-
Nutzen-Verhaltnis gestatten, sollten daher moglichst bald aufgenommen werden.8

Da die Liste der Nuklide fiir das Endlager Schachtanlage Konrad vorerst keine Giiltigkeit
mehr hat, kann man schlecht voraussagen, welche Nuklide in Zukunft fiir die Endlage-
rung in Morsleben oder in einem anderen Endlager gemessen werden sollen. Sehr

8 vgl. FuBnoten zu Abschnitt 3.6 und auf der vorigen Seite.
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groBe Abweichungen von der vorhandenen Liste sind nicht zu erwarten, bei den Aktivi-
taten eher als bei der Auswahl der Nuklide. Langfristig miissen wir uns jedenfalls daraus
einstellen, Analysenverfahren auch fiir diese Nuklide zu entwickeln. Besonders proble-
matisch erscheinen dabei: 49V, 93mNb, 93Mo, 197Pd, 135Cs, 147Pm und 1°'Sm.

5.1 Erforderliche Entwicklungsarbeiten

Vorerst wollen wir unsere Arbeit jedoch auf die wichtigen Nuklide konzentrieren, die auch
bei dem Ringversuch gemessen werden sollen und die wohl auch fiir andere Analy-
senaufgaben der kerntechnischen Entsorgung Prioritdt haben. In Tabelle 3 sind die
Ringversuch-Nukiide noch einmal zusammengestellt. Dazu sind die voraussichtlich op-
timalen Methoden und, wenn moglich, ein oder zwei Alternativmethoden genannt. Dafir
miissen folgende Entwicklungsarbeiten in Angriff genommen werden.

5.1.1 Radiochemische Trennverfahren

Vordringlich werden Trennverfahren fiir die Nuklide 3H, 14C, 55Fe, 59Ni, 83Ni, 90Sr, 93Zr,
%4Nb, 99Tc und 1294, sowie fiir die Elemente U, Np, Pu und Am gebraucht.?

Die Entwicklung von Trennverfahren fiir jedes einzelne Element erscheint im Moment
noch unausweichlich. Uber die Anwendung von automatischen Trennverfahren, mit
denen Element- bzw. Nuklidgemische in Fraktionen bis hin zu einzelnen Elementen
zerlegt werden kdnnen, war bei uns schon frilher nachgedacht und es sind auch prak-
tische Arbeiten in dieser Richtung ausgefiihrt worden, allerdings im Hinblick auf ihre
Anwendung bei der NAA. So war bei uns das von Samsahl entwickelte, teilweise auto-
matisierte, auf einer Kombination von Destillations- und lonenaustausch-Trennungen
beruhende Verfahren angewendet worden. Die gekaufte Apparatur erwies sich aber in
der Praxis als sehr stéranfallig und wurde wieder aufgegeben. Ein &hnliches Verfahren,
aber mit einer sehr viel aufwendigeren, in der ZCH entwickelten Apparatur, sollte im
Rahmen des frilheren FE-Vorhabens "Spurenanalyse von Radionukiiden" von der dafiir
eingerichteten Arbeitsgruppe entwickelt und betrieben werden. Diese Arbeiten sind je-
doch nicht abgeschlossen worden. Es erscheint aussichtslos, die Apparatur zu
reaktivieren und die Arbeiten wiederaufzunehmen.

Fiir die Trennung von gelosten Stoffen in fliissigen Phasen sind vor allem die Hoch-
druck-Flissigkeitschromatographie (HPLC) und die ionenchromatographie gebrauch-
lich. HPLC wird fast ausschlieBlich zur Trennung organisch-chemischer Stoffe ange-
wendet. Die Trennung von chemischen Elementen ist denkbar und wohl auch ge-
legentlich experimentell versucht worden, z.B. mithilfe geeigneter Komplexbildner. Ein
Problem ist dabei, daB8 die handelsiiblichen Apparaturen nur mit sehr kleinen Losungs-
volumina arbeiten. Das ist fiir die Mikro- nicht aber fiir die Spurenanalyse geeignet. In
diesem Fall, wie auch bei der Radionuklidanalytik, liegen meistens - in bezug auf die

9 Anmerkung bei der Ausgabe April 1996: In der Abteilung Radioanalytik existieren inzwischen
Trennverfahren fiir 3H, 14C, 90Sr, 99T¢ und fiir U, Np, Pu und Am und sie werden im Analy-
sendienst eingesetzt.
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Voraussichtlich optimale Methoden zur Bestimmung der Ringversuch-Nuklide

Tabelle 3

Nuklid Methoden _
1 2 3
SH LSC - -
14C LSC - -
55Fe LSC LEP ICP-MS
60Co vSpektrometrie - -
59N ICP-MS LSC? LEP?
63N LSC? ICP-MS? -
o0gr LSC - -
937Zr LSC? ICP-MS? LEP?
%Nb v+Spektrometrie LSC? -
9Tc LSC ICP-MS? NAA
126gn/Sb vSpektrometrie ICP-MS LSC?
129 LSC ICP-MS LEP?
154Ey vSpektrometrie - -
234y o-Spektrometrie ICP-MS? -
235 o~-Spektrometrie LEP ICP-MS/NAA
238 o-Spektrometrie ICP-MS NAA
237Np o-Spektrometrie ICP-MS LEP?
238py o-Spektrometrie LSC? LEP?
239py o-Spektrometrie ICP-MS? -
240py o-Spektrometrie - -
241py LSC - -
241Am o-Spektrometrie LEP v+Spektrometrie
243pAm o-Spektrometrie LEP vSpekirometrie

gesuchten Komponenten - hochverdiinnte, sonst aber stark sdure- oder salzhaltige L6-
sungen vor. Die in den kleinen Volumina - max. 50 bis 100 ul - vorliegenden Mengen
an Elementen oder Radionukliden sind, nach der Trennung (wenn diese Uberhaupt
moglich ist), nicht ausreichend fur eine anschlieBende Messung. Im ICT ist, trotz dieser
Probleme, ein HPLC-Gerat fir die Ausfiihrung der fiir die Radionuklidbestimmungen
erforderlichen Trennungen gekauft worden. Es ist mdglich, daB bei der Analyse sehr
hoch aktiver Lésungen die kleinen Volumina ausreichen und das Geréat gute Dienste
leistet.10

10 Anmerkung bei der Ausgabe April 1996: Im Rahmen einer Dissertation wird in der ZCH die
HPLC fiir die Entwicklung von Trennverfahren fiir Radionuklide eingesetzt.
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Ein anderes wichtiges Trennverfahren ist die lonenchromatographie, die u.a. auch im
Reaktorlabor der ZCH betrieben wird. Auch hier muBB gepriift werden, ob die Methode
fiir die bevorstehenden Aufgaben geeignet ist.

im Hinblick auf die chemischen Trennverfahren soll folgendes Vorgehen vorgeschlagen
werden:

1. Fortsetzung der begonnenen Arbeiten zur nicht automatisierten Einzelnuklid-
trennung. Sie sind im Moment noch der aussichtsreichste und apparativ am wenig-
stens aufwendige Weg. Selbst wenn eines Tages ein automatisches Trennverfahren
zur Verfiigung steht, werden diese Trennungen fiir Vergleichs- und Referenzzwecke
gebraucht werden. Vor allem sind die Trennverfahren fiir einzelne Nuklide letzten
Endes auch Teile eines anzustrebenden automatischen Trennverfahrens fiir még-
lichst viele Nuklide und die Entwicklungsarbeiten soliten auch schon im Blick auf
diese spatere Moglichkeit betrieben werden.

2. Zusammenfassung der Erfahrungen der ZCH mit der lonenchromatographie und
gegebenenfalls Nutzung der vorhandenen Apparaturen fiir Entwicklungsarbeiten in
der hier notwendigen Richtung. Wenn das Verfahren sehr erfolgreich eingesetzt
werden kann, miiBte eine Apparatur fiir die Abteilung Radioanalytik gekauft werden.

3. Die Erfahrungen des ICT bei der Nutzung der HPLC abwarten und evil. Kooperation,
wenn wir gute ldeen beisteuern kénnen. Wenn das Verfahren erfolgreich eingesetzt
werden kann, miiBte eine Apparatur fiir die Abteilung Radioanalytik gekauft werden.

4. (Gezielte Literaturrecherche zu Elementtrennverfahren mit HPLC und lonenchroma-
tographie.

5.1.2 Verfahren zur a-Spektrometrie

In der Abteilung Radioanalytik der ZCH ist die o~-Spektrometrie nur relativ selten, mei-
stens zur Bestimmung von o-Strahlern in Schwerwasser eingesetzt worden. Dabei wur-
den elektrolytisch abgeschiedene Praparate mit Halbleiterdetektoren gemessen. Die
elektrolytische Abscheidung, die mit einem Tracer kontrolliert werden muB, ist vermutlich
fiir groBere Probenserien zu zeitraubend. Die Messung mit Halbleiterdetektoren ist vor-
aussichtlich nicht so empfindlich wie die Messung mit Gitterionisationskammern. Im
ersten Fall kénnen Praparate mit wenigen cm?, im zweiten Fall mit etwa 200 cm2 ge-
messen werden, d.h. es kénnen relativ groBe Probenmengen eingesetzt werden und
man erhait trotzdem geniigend diinne MeBpraparate, die noch auswertbare a-Spektren
liefern.

Erforderliche Arbeiten:
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In der ZCH ist eine Gitterionisationskammer vorhanden. Sie muB wieder betriebs-
bereit gemacht und an einen Impulshéhenanalysator angeschlossen werden.11

Das gleiche gilt fiir die vorhandenen Halbleiterdetektoren mit den zugehodrigen
Vakuumkammern.

Zur Hersteliung geeigneter Préparate fiir die Gitterionisationskammer und fir die
Halbleiterdetektoren werden einfache Verfahren benoétigt. Wahrscheinlich kénnen
die im ICT verwendeten Verfahren weitgehend iibernommen werden.12

Zur Auswertung der a-Spektren muB ein automatisiertes Verfahren installiert wer-
den, ahnlich wie es bereits fiir die y-Spektroskopie existiert. Fiir die wenigen bisher
aufgenommenen Spekiren geniigte die Auswertung von Hand. Wahrscheinlich ist
es der beste Weg, fiir die Auswertung der a-Spektren geeignete Software zu kaufen.
Ein a-Software-Paket ist aus den Bestdnden der friiheren FE-Gruppe in der ZCH
vorhanden.13 :

Die vorhandene Auswertungssoftware kann auf dem zentralen uWAX-Rechner der
Abteilung Radioanalytik nicht installiert werden. Sie lauft nur auf einem PC. AuBer-
dem ist eine Vielkanalanalysator-Platine, ebenfalls fiir einen PC, vorhanden, die fir
die Messung von o-Spektren optimiert und mit der Auswertungssoftware kompatibel
ist. Der zugehorige PC ist jedoch nicht mehr brauchbar und es fehit der zur Software
gehdrige "Lizenz-Detektor", ohne den das Programm nicht Iauft. Weiter ist zu klaren,
ob man mit einem PC mehrere MCA-Karten und MeBplétze betreiben kann.

Uber gegenseitige Stérungen der a-Nuklide durch Linieniiberlagerungen gibt es bei
uns wenig praktische Erfahrungen. Die "Stérfalle" kénnen im Prinzip aus einer
Isotopentabelle zusammengesucht werden. Eine nach Energien sortierte Tabelle,
die das am besten ermdglicht und wie sie fir die y-Spektrometrie existiert, ist uns
fur die a-Spektrometrie nicht bekannt; nur eine Tabelle alteren Datums, in der die
a-Energien nicht genau stimmen. Auch hier ist eine Literaturrecherche notwendig.

11

12

13

26

Anmerkung bei der Ausgabe April 1996: Der a-MeBplatz wurde inzwischen in Betrieb ge-
nommen; vgl. FuBnote zu Abschnitt 3.1.

Anmerkung bei der Ausgabe April 1996: In der ZCH wird inzwischen ein einfaches Verfahren
zur Herstellung von MeBpréparaten fiir die Gitterionisationskammer angewendet: Die bei der
chemischen Abtrennung durch fliissig-fliissig Extraktion erhaltene organische Phase wird auf
der GroBflichenmeBschale gleichméBig verteilt und eingedampft. Man erhélt gut meBbare
Préparate mit ausreichend schmalen a-Linien.

Anmerkung bei der Ausgabe April 1996: Das Auswerteprogramm der Fa. Westmeyer, Molin,

wurde inzwischen getestet und in Betrieb genommen. Es liefert gute Ergebnisse, ist aber
nicht sehr bedienungsfreundlich.
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5.1.3 Verfahren zur Messung von B-Strahlern und von Atomelektronen im
LSC

Die Messung von B-Strahlern im LSC ist kein Problem, wenn die zu messenden Nuklide
sorgféltig getrennt, d.h. geniigend rein sind. Das gilt sicher auch fiir die Messung von
Atomelektronen, wobei noch zu untersuchen ist, welche untere Energiegrenze mit dem
LSC erreicht werden kann. Das ist nicht nur fiir die Messung von Nukliden mit sehr
energiearmen Auger-Elekironen - z.B. Calcium-Isotope oder 4%V - wichtig. Man muB
auch wissen, wie stark die Grenze von der Lichtausbeute (unterschiedliche Szintilla-
toren, Quencheffekte) abhangt und die Z&hlausbeute beeinfluBt. Wichtig bei der
LSC-Messung ist auch, daB man die Reinheit der zu messenden Nuklide uberpriifen
kann. Das I&Bt sich fast nur aus den Formen der Impulshéhenspektren ablesen, weil bei
den langlebigen Nukliden Halbwertzeit-Messungen nicht infrage kommen. Hier liegen
noch wenig Erfahrungen vor, vor allem bei Nukliden die niederenergetische Atomelek-
tronen - allein oder in Kombination mit B-Strahlung - emittieren, und iiber die gegensei-
tigen Stoérungen der Nuklide, auch durch andere Strahlungsarten wie y-, Réntgen- und
a-Strahlung. Die individuelle Uberpriifung der vom Gerét gelieferten MeBwerte und
Analysenergebnisse ist hier noch wichtiger und aufwendiger als bei der o- und
vMessung. Auf langere Sicht ist die Anschaffung eines neuen LSC-Spektrometers, das
o- und B-Strahlung anhand der Impulsform trennen kann, notwendig.

5.1.4 LEP-Spektrometrie

Ein LEP-Detektor ist in der ZCH vorhanden und in das vorhandene y Spektrometrie-
System integriert. Fir Peaksuche und Peakfit kann man im Prinzip das gleiche Verfahren
(Rechenprogramm) verwenden, das auch fiir die normale y-Spektrometrie angewendet
wird. Allerdings wird man, vor allem im Bereich der Rontgenlinien, sehr viel mehr und
starkere Uberlagerungen haben. Zur Nuklididentifizierung ist ein spezieller Satz
nuklearer Daten fiir die niederenergetischen Linien erforderlich. Er kann, im Prinzip, aus
dem vorhandenen Datenfile GAMDAT-79 herausgezogen werden. Er muB aber anhand
neuerer Publikationen lberpriift werden, weil gerade fiir die Rontgenlinien der Radio-
nuklide inzwischen erheblich bessere Daten bekannt geworden sind. Die Auswertung
der Spektren ist einerseits durch die Linieniberlagerungen, andererseits durch die
Selbstabsorption der energiearmen Photonen, komplizierter als bei der normalen
vSpektrometrie; automatische Korrekturverfahren existieren bei uns bisher noch nicht.
Wenn wir aber davon ausgehen, daB die Nuklide vor der LEP-Messung abgetrennt
werden - wobei an die Reinheit der Radionuklide nicht so hohe Anforderungen gestellt
werden wie bei LSC - und MeBpréparate mit geringer Schichtdicke hergestelit werden,
dann sind die Probleme der Linieniiberlagerung und auch der Photonenselbstabsomtion
weitgehend eliminiert.

5.1.5 ICP-MS

Die im Rahmen dieses Vorhabens zu messenden Radionuklide kénnen alle mit radio-
metrischen Verfahren bestimmt werden, allerdings oft nur mit erheblichem Aufwand an
Personalstunden pro Messung. Mit ICP-MS kénnte der Arbeitsaufwand vermutlich er-
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heblich verringert werden. Ehe man an die Anschaffung eines so teuren Gerétes denkt,
sollte aber die praktische Realisierbarkeit im Detail sorgféltig durchdacht werden.14

Man muB daran denken, daB3 die MeBproben ziemlich stark radioaktiv sind - und zwar
von langlebigen Nukliden - und daB8 dadurch die Wartung und Reparatur und eventueli
der Betrieb des Gerates erheblich erschwert sein werden.

Bisher ist es noch weitgehend unklar, wieweit die bekannten und fiir die stabilen Ele-
mente heute meist korrigierbaren Stérungen durch Masseniiberlagerungen - bei der
Analyse stabiler Elemente resultieren sie aus dem Auftreten von mehrfach geladenen
lonen, von Molekiilionen und von geladenen Ciustern gleicher Massenzahl wie das ge-
suchte Nuklid, bei der Bestimmung von Radionukliden kommen die Uberlagerungen von
stabilen Isotopen mit Radionukliden hinzu - geldst werden kénnen und ob dafiir ein
modernes Gerét mit hoher Auflésung geeignet ist.

Wenn ein geeignetes ICP-MS zur Verfiigung steht, dann kdnnten voraussichtlich fol-
gende Nuklide mit den erforderlichen Nachweisgrenzen simultan bestimmt werden:

3_H’ 1oBe! EQ' 3GCII 41Ca, 5_9Ml 87Rb! ?S—Z—rl gaMo, _—gchl 107Pd, .1_2£‘1, 135CS, 151Sm' 232Thl
233(y, 234y, 235\, 236|), 288 287Np, 242py, 244Py und 247Cr,

wobei die unterstrichenen Nuklide auch im Ringversuch gefordert, also besonders
wichtig bei der Beurteilung von radioaktivem Abfall sind.

5.1.6 Weitere Analysenverfahren

NAA ist wohl zu zeitaufwendig und wird nur gelegentliich zu Kontrolizwecken eingesetzt.
Entwicklungsarbeiten sind hier nicht erforderlich.

Die Fluorimetrie ist ein sehr schnelles und effektives Verfahren zur Bestimmung von
Uran. Es kann hier jedoch nicht eingesetzt werden, weil es keine Auskunft iber die
Isotopenverteilung gibt.

Die Nuklide 39Ar, 85Kr und 222Rn konnen nicht mit den anderen Nukliden in einer Probe
bestimmt werden. Dafiir sind besondere Probenahmeverfahren erforderlich, die nicht in
der ZCH ausgefiihrt werden. Inwieweit hierfiir einmal Analysenverfahren notwendig sind,
kann jetzt noch gesagt werden. Vorerst sind keine Entwicklungsarbeiten geplant.

Ein weitverbreitetes und wichtiges Vorprif-Verfahren bei Radionuklidbestimmungen ist
die Gesamt-B- und die Gesamt-a-Zdhlung. Wenn die damit gefundene Emissionsrate
kieiner ist als der zuldssige Wert fiir irgendeins der Radionuklide, dann kann man auf
eine weitere Priifung der Probe verzichten. Es ist vorgesehen, diese Messungen mit dem
LSC auszufiihren und besondere Entwickiungsarbeiten erscheinen nicht notwendig.
Eventuell ist zu vergleichen, wie diese MeBmethode mit den in anderen Laboratorien
angewendeten Verfahren korrespondiert, da die Ergebnisse sehr stark von den

14 vgl. FuBnoten zu den Abschnitten 3.6 und 5.0.
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Zahlausbeuten fur die verschiedenen Radionuklide abhdngen. Fir die Gesamt-
o-Zahlung kann evtl. auch das vorhandene MethandurchfluBzahlrohr verwendet werden;
allerdings ist hierfiir eine spezielle MeBpréparatherstellung erforderlich, so daB LSC
vermutlich vorzuziehen sein wird.

5.2 Erforderliche Investitionen

5.2.1 Radiochemische Trennverfahren

Fur die AufschluB- und Trennverfahren werden im wesentlichen Gerate benutzt, die im
Labor vorhanden sind. Einige Kleingerate miissen eventuell erneuert oder hinzugekauft
werden.

Fiir die Veraschung von lonenaustauscher-Proben werden z.Z. Versuche mit dem
Trace-O-Mat ausgefiihrt. Falls die nicht zum Erfolg fiihren und auch andere, in der ZCH
vorhandene und fur andere Analysenverfahren nicht benotigte Veraschungsgerate nicht
geeignet sein sollten, ist hier vielleicht eine Investition erforderlich, z.B. ein Packard-
- Oxidizer, der vor allem zur Bestimmung von Tritium und 4C gut geeignet ist, aber im
Verbrennungsriickstand auch die anderen Nuklide zugénglich machen sollte.

Hochdruck-Fliissigkeitschromatograph 15 und lonenchromatograph waren sehr wichtige
Anschaffungen, wenn sie sich fiir die erforderlichen Trennungen als geeignet erweisen.
Die Vorversuche sollten aber mit vorhandenen Geraten, evil. in Zusammenarbeit mit
dem ICT ausgefiihrt werden. Die Frage des Kaufes dieser Gerate ist vorerst nicht ent-

scheidungsreif.

5.2.2 d—Spektrometrie

In der ZCH ist - von der frilheren FE-Gruppe {ibernommen - ein Rechenprogramm zur
Auswertung von a-Spektren vorhanden. Es lauft nur auf einem PC und nicht auf der
vorhandenen VAX-Station. Bisher konnte es von der Abteilung Radioanalytik noch nicht
benutzt werden. Deshalb kdnnen wir bis jetzt noch nicht sagen, ob es den hier gestellten
Anforderungen genigt. Auf alle Falle miiBte dafir ein leistungsfahiger PC gekauft wer-
den, der mit einer oder, noch besser, mit mehreren MCA-Karten fiir die a-Spek-
trometrie ausgeriistet werden kann. Daran kénnten die vorhandenen Gitterionisa-
tionskammern und Halbleiterdetektoren angeschlossen werden. Die o~ Spektrometrie-
Einschiibe bzw. die zugehorige Software miissen die MeBdaten so formatieren, daB sie
vom Auswerteprogramm ibernommen und bearbeitet werden kdnnen. Ein auf Daten-
trager gespeicherter Katalog der relevanten, a-strahlenden Nuklide, zu dem das Aus-
werteprogramm zugreifen kann, ware sehr nitzlich und sollte gekauft werden, wenn er
verfligbar ist. Diese Investitionen sollten schon fiir 1994 vorgesehen werden.

15 Anmerkung bei der Ausgabe April 1996: Ein HPLC-Ger4t wurde inzwischen gekauft und wird
im Rahmen einer Doktorarbeit zur Entwicklung von Trennverfahren fiir die Analytik kern-
technischer Abfélle benutzt.
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523 LSC

Da fiir die Bestimmung der sehr verschiedenenartigen Nuklide bei jeder MeBprobe das
Spektrum ausgedruckt und eventuell auch mit numerischen Methoden bearbeitet werden
muB, ist das MeBgeréat in der z.Z. vorhandenen Ausstattung schlecht geeignet. Die
Verarbeitung von Spekiren geht sehr langsam und manche wichtigen Manipulationen
sind gar nicht moglich. Es soll mit der Fa. Canberra-Packard verhandelt werden, ob eine
Aufriistung des Gerétes fiir die erforderlichen Zwecke mdglich ist. Ein wichtiger Aspekt
dabei ist es, den vorhandenen IBM-XT-Rechner durch einen viel schnelleren, modernen
PC zu ersetzen. Diese Investition solite 1994 erfolgen.16

Falls die Nachriistung technisch nicht moéglich sein sollte, muB8 méglichst bald, spate-
stens 1995, ein moderner LSC gekauft werden, der die erforderlichen Optionen hat, und
der auch imstande ist, a- und B-Strahlung voneinander zu trennen.

5.2.4 LEP-Spektrometrie

Ein LEP-Detektor ist vorhanden. Hier sind vorlaufig keine Investitionen erforderlich. Falls
die Methode sich als niitzlich erweist und groBere Probenserien damit gemessen werden
sollen, dann muB dafiir ein spezieller Probenwechsler gebaut oder ein Laborroboter fiir
den automatischen Probenwechsel angeschafft werden. Der vorhandene Proben-
wechsler ist fir die Anordnung des LEP-Detektors und auch fiir die Messung niederen-
ergetischer Strahlung nicht geeignet.

5.2.5 Elektronenspektrometrie

Das MeBverfahren hat offenbar fiir kein Nuklid besondere Vorteile und wird wahr-
scheinlich nicht bendtigt.

5.2.6 ICP-MS

Inwieweit die ICP-MS fiir die Radionuklidanalyse geeignet ist, sollte vor dem Kauf eines
Gerites durch theoretische Uberlegungen und Literaturstudien geklart werden. Falls im
ICT ein solches Gerat beschafft wird, hoffen wir, daB die ZCH damit einige Versuche
ausfiihren kann, um die Eignung des Verfahrens fiir die anstehenden Aufgaben zu te-
sten. Der Kauf eines eigenen Gerdtes fiir die ZCH steht derzeit noch nicht zur Diskus-

sion.17

16 Anmerkung bei der Ausgabe April 1996: Die Modernisierung des Gerétes ist inzwischen ab-
geschlossen.

17 vgl. FuBnoten zu Abschnitt 3.6 und 5.0.
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A.1 Erlauterungen

Im Anhang sind fir jedes Nuklid folgende Angaben aufgelistet:

1.

in der Kopfzeile

das Nuklidsymbol
die Halbwertzeit
"Ringversuch", wenn das Nuklid bei dem fiir 1994 geplanten internationalen

Ringversuch bestimmt werden soll.

in der zweiten Zeile

das aktivitdtsspezifische Gewicht des Radionuklids (g/1Bq)
die spezifische Aktivitdt des Radionuklids (Bg/1g)

in der dritten Zeile

die geforderte Nachweisgrenze (Bq)

die geforderte Nachweisgrenze (g)

die Nummer der Tabelle in Ref.¥], aus der die Angabe tiber die zuldssige
Hodchstmenge (die der geforderten Nachweisgrenze zugrunde liegt) entnommen
wurde. In den Tabellen wurde immer die erste Spalte genommen, weil sie in der
Regel die niedrigsten Angaben zur Héchstmenge enthielt.

in der Tabelle steht eine kurze Ubersicht iiber die emittierte radioaktive Strahlung.

o~Strahlung wird bei diskreten Energien emittiert; es sind nur die intensivsten
Linien angegeben. Wenn nur schwache Linien vorliegen wird die Summe aller
Intensitdten angegeben. In diesen Féllen ist a-Spektrometrie zur Bestimmung
des Nuklids nicht geeignet.

B-Strahlung (B~ und B*) zeigt ein kontinuierlich verlaufendes Spektrum ohne Li-
nien. Es wird jeweils der Anteil des Spektrums mit Energien >10 keV angege-
ben. Nur dieser Anteil wird flir die Abschatzung der erreichbaren Nachweis-
grenzen beriicksichtigt (obwohl, wie oben erwahnt, der Diskriminator zur
Unterdriickung des Photomultiplier-Rauschens und der Lumineszenz bei 2 - 3
keV gesetzt wird; fiir die meisten Nukiide liegt aber der Anteil >10 keV ohnehin
bei 80 bis 95 %, so daB durch Hinzunahme des Bereichs zwischen 3 und 10
keV keine wesentliche Erhdhung der Nachweiswahrscheinlichkeit und somit
keine Verbesserung der Nachweisgrenzen eintritt.)

Atomelektronen (e-) umfassen Auger- und Konversionselektronen. Hier werden
nur in wenigen Fallen die einzelnen Linien angegeben. In den allermeisten Fal-
len handelt es sich um energiearme Elektronen, deren Linien zu Gruppen in
bestimmten Energiebereichen zusammengefaBt sind und fir jede Gruppe ist die
Summe der Haufigkeiten angegeben.

vStrahlung. Hier werden eine bis drei der intensivsten Linien und ihre Hau-
figkeiten angegeben. Wenn intensive y-Linien tber 100 keV vorhanden sind,
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dann sind die Niederenergie-Photonen und die Atomelekironen oft nicht aufge-
fuhrt, weil dann die y-Spektrometrie immer die optimale MeBmethode ist.

« LEP-Strahlung. Die niederenergetischen Photonen (K-Rontgenlinien bei Ele-
menten mit niedriger und L-Rontgenlinien bei Elementen mit hoher Ordnungs-
zahl, in einigen Fallen auch y-Linien mit niedriger Energie), sind meistens zu
Gruppen zusammengefaBt und fiir jede Gruppe ist die Summe der Haufigkeiten
angegeben.

o Haufigkeit ist die Anzah| der emittierten Teilchen pro 100 Zerfalle.

» Die minimal meBbare Emissionsrate wurde nach den im vorhergehenden Kapitel
beschriebenen Kriterien geschétzt.

Unter Bestimmungsmethoden ist die Anwendbarkeit der einzelnen Methoden dis-
kutiert und, wo méglich und sinnvoll, die erreichbare Nachweisgrenze (NWG) be-
rechnet. Sie wird einmal in Aktivitatseinheiten [NWG(Bq)] und einmal in Gewicht-
seinheiten [NWG(g)] angegeben und aus den in der Tabelle angegebenen minimal
meBbaren Emissionsraten (mmE) und den Emissionshaufigkeiten (H) berechnet:

_ __mmE
NWG(BA) =160 % A
NWG(BQ XMty

NWa(g) = N, In2

(NWG = Nachweisgrenze, N, = Loschmidtsche Zahl, 6.023 x 1023, #, = Halbwertzeit,
M = Atomgewicht.)

Mit Ryvwe ist das Verhilinis der erreichbaren zur geforderten NWG bezeichnet:

R, W= N WGerreichbar
WG =
N WGgefordert

Wenn Rywe <1 ist, dann ist die MeBmethode geeignet; wenn Rywg > 1 ist, dann
lassen sich damit voraussichtlich keine geeigneten Analysenverfahren fiir das be-
treffende Radionuklid entwickeln.

o-Messung. Sie wird nur erwédhnt und erreichbare Nachweisgrenzen werden nur
berechnet, wenn das Nuklid ein a-Strahler ist.

B-Messung. Als MeBmethode wurde nur die LSC beriicksichtigt und fiir die Be-
rechnung der erreichbaren Nachweisgrenzen wurde das B-Spektrum zu-
grundegelegt. Wenn das Radionuklid zusétzlich Atomelektronen emittiert,
dann tragen diese fast nichts zur Zahlrate und somit auch nichts zur Ver-
besserung der Nachweisgrenze bei. Wenn nur Atomelektronen emittiert wer-
den, dann wurden sie gelegentlich zur Abschétzung der erreichbaren Nach-
weisgrenzen herangezogen. Das ist dann besonders erwahnt. Zuséatzlich wird
fiir die Messung der Atomelektronen die Elektronenspektrometrie in Betracht
gezogen. Nach aller Voraussicht ist aber die LSC auch fiir die Atomelektro-
nen das bessere Verfahren und sollte eine 10 bis 20fach bessere Nach-
weisgrenze bringen.
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Elektronenmessung. Sie wurde in die Uberlegungen einbezogen, wenn das Nuklid

Atomelektronen emittiert. Bis auf wenige Ausnahmen haben Konversions-
elektronen mit Energien >80 keV nur geringe Intensitaten und bieten daher
keine gute Mdglichkeit zur quantitativen Bestimmung des Nuklids. Energie-
arme Atomelektronen im Bereich von 5 bis 20 keV werden hingegen oft in
hohen Intensitdten emittiert, aber es ist bisher nicht klar ob diese niederen-
ergetischen Elekironen mit einem einfachen Halbleiterdetektor-Spektrometer
gut gemessen werden koénnen. Es wurden erreichbare Nachweisgrenzen
abgeschéatzt, aber wahrscheinlich ist die LSC-Messung die bessere Methode.

vMessung. Wird nur aufgefiihrt, wenn y-Linien mit E >60 keV und geniigend hoher

Intensitdt emittiert werden. Da die Methode dann ohne Probenvorbereitung
- weder AufschluB noch Trennung - ausgefiihrt werden kann, ist sie in diesen
Fallen auch meistens die Methode der Wahl und die geforderten Nachweis-
grenzen werden fast immer erreicht.

LEP-Messung. Die Emission von Rontgenstrahlen ist bei den meisten Nukliden eine

Begleiterscheinung des radioaktiven Zerfalls und deshalb wird diese MeB-
methode hier oft erwéhnt. Leider ist sie zur Identifizierung von Radionukliden
nur sehr beschrankt geeignet, denn fast alle Radionuklide, deren Zerfalls-
produkte dem gleichen Element angehéren, emittieren das gleiche Rontgen-
spektrum. Nach einer radiochemischen Trennung und notfalls unter Zuhilfe-
nahme weiterer Kriterien kann man aber haufig eine Identifizierung und
Bestimmung der Nuklide ausfiihren. In einigen Féllen sind in den
LEP-Spektren auch niederenergetische y-Linien zu sehen; allerdings sind die
bei ungetrennten Proben meistens von Roéntgenlinien anderer Radionuklide
iiberlagert, so daB sie schwer auszuwerten sind. Auch in diesen Fallen ist
also eine Abtrennung des gesuchten Nuklids erforderlich. Die Abschétzung
fur die erreichbare Nachweisgrenze bezieht sich auf abgetrennte Nuklide und
die jeweils intensivste Liniengruppe.

ICP-MS. Fir diese Methode wurde in fast jedem Fall die erreichbare Nachweis-

NAA.

grenze berechnet, auch wenn sie bei kurziebigen Nukliden weit Uiber der ge-
forderten Nachweisgrenze liegt.

Die Methode ist nur bei wenigen Nukliden anwendbar. Soweit sie in der ZCH
schon einmal bestimmt wurden, kdnnen die erreichbaren Nachweisgrenzen
abgeschatzt werden und sind angegeben.

In der Zusammenfassung sind die vermutlich optimalen MeBmethoden erwéhnt
und besondere Schwierigkeiten bei der Bestimmung aufgefiihrt. Bei manchen Nu-
kliden ist es nicht gleich offensichtlich, weshalb sie von den Verfassern von Ref.[!
in den Katalog der relevanten Radionuklide aufgenommen worden sind. Auch hierzu
wurden gelegentlich Uberlegungen angestelit und in die Bemerkungen aufgenom-

men.
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A.2 Angaben zu den einzelnen Nukliden
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S3H 123 a Ringversuch

1 Bg & 2.790E-15 ¢ 1 g & 3.585E+14 Bq
geforderte NWG: 9.10E+06 Bq < 2.54E-08 g aus Tabelle 6
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B >10 keV 15 % 0.02 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Einfache radiochemische Abtrennung moglich. LSC-Messung sehr emp-
findlich und ausreichend.

erreichbare NWG: 0.13Bq& 3.72E-16 g, Rawe  147E-08

Bei Routinemessungen in der ZCH werden bei MeBzeiten von etwa 30 min NWG von
0.05 Bq und niedriger erreicht.

ICP-MS: Denkbar, aber nicht sinnvoll.
erreichbare NWG: 1.08E+06 Bq < 3.00E-09 g, RNWG 0.12

Zusammenfassung: 3H ist am besten tiber LSC-Messung zu bestimmen.
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10Be 1.6E06 a

1Bq< 1.210E-09 g 1g < 8.267E+08 Bq
geforderte NWG: 13000.0 Bg < 1.57E-05 g aus Tabelle 5
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B >10 keV 99 % 0.02 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Nach radiochemischer lsolierung Messung mit einem B-Zahler, z.B. LSC.
erreichbare NWG:  0.02Bq < 2.44E-11 g, Rywe 1.55E-06
ICP-MS: Wahrscheinlich maglich.
erreichbare NWG: 8.27 Bq«< 1.00E-08 g, Rywg  6-36E-04

NAA: Nicht geeignet.

Zusammenfassung: B-Messung nach radiochemischer Abtrennung (Verfahren sind fiir
Anwendungen in der Umwelt-Radioanalytik und der Kosmochemie ausgearbeitet
worden) und ICP-MS sind vermutlich geeignet und sollten beide ausprobiert werden.
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14C 5730 a Ringversuch

1 Bq & 6.065E-12 g 1 g < 1.649E+11 Bq
geforderte NWG: 72000.0 Bq < 4.37E-07 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B >10 keV 90 % 7 0.021ps
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Nach radiochemischer Isolierung kann mit LSC gemessen werden.
erreichbare NWG: 0.02Bgs 1.35E-13 g, Rywe  8-09E-07
ICP-MS: Wahrscheinlich méglich, aber wohl nicht sinnvoll.
erreichbare NWG: 2308.Bq< 1.40E-08 g, Rywg 0-0321

Zusammenfassung: Die Abtrennung von 4C und Messung mit LSC ist eine sehr haufig
angewendete und hier wahrscheinlich die giinstigste Methode.
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2Na 2.6a

1 Bq © 4.324E-15 g 1 g < 2.312E+14 Bq
geforderte NWG: 160.0 Bq < 6.92E-13 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B+ >10 keV 99 % - 0.02 Ips
Y 511 keV 200 % 2 Ips
1275 keV 100 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Mdglich, aber nicht erforderlich und sinnvoll.
vMessung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 2.00Bq< 8.65E-15 g, Rywg 00125
ICP-MS: Nicht empfindlich genug

erreichbare NWG: 5.09E+06 Bqe 2.20E-08 g, Rywg  3-18E+04

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spektrometrie.
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BS 875d

1 Bq < 6.339E-16 g 19 < 1.578E+15 Bq
geforderte NWG: 17000.0 Bq < 1.08E-11 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B >10 keV 87 % 0.02 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Nach radiochemischer Isolierung kann mit LSC gemessen werden.
erreichbare NWG:  0.02Bq e  1.46E-17 g, Rywg 1-35E-06
ICP-MS: Nicht empfindlich genug
erreichbare NWG:  5.52E+07 Bq < 3.50E-08 g, Rywg 3248.

Zusammenfassung: Die Abtrennung von 3°S und Messung mit LSC ist dhnlich der von
14C und auch hier wahrscheinlich die giinstigste Methode.
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36C] 301000 a

1 Bq < 8.192E-10 g 1 g < 1.221E+09 Bq
geforderte NWG: 420.0 Bq < 3.44E-07 ¢ aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate

B >10 keV 98 % 0.02 Ips

Bestimmungsmethoden
B-Messung: Nach radiochemischer Isolierung kann mit LSC gemessen werden.
erreichbare NWG: 0.02Bq< 1.67E-11 g, Ruwg  4-86E-05
ICP-MS: Wahrscheinlich gut méglich.
erreichbare NWG: ~ 44.Bqe  3.60E-08 g, Rywg 010

Zusammenfassung: Die Abtrennung von 35Cl und Messung mit LSC ist dhnlich der von
14C und auch hier wahrscheinlich die giinstigste Methode. ICP-MS sollte auch aus-

probiert werden. Stort 36S?
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39Ar 269 a

1Bq& 7.931E-13 ¢ 19 < 1.261E+12 Bq
geforderte NWG: 27000.0 Bq < 2.14E-08 g aus Tabelle 5
Strahiung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B >10 keV 98 % 0.02 Ips
Bestimmungsmethoden

Argon diirfte in den Abfallbehaltern im wesentlichen im Gasraum und in Gasblasen,
die im festen Material eingeschlossen sind, enthalten sein. Eine fiir 3%Ar reprasentative
Probe erhalt man wahrscheinlich nur, wenn man

a. eine Probe aus dem Gasraum des Behdlters nimmt und

b. das beim Aufldsen einer festen Probe freiwerdende Gas sammelt.
Wenn man eine brauchbare Gasprobe hat, kann Argon daraus abgetrennt werden.

B-Messung: Die abgetrennte Argon-Fraktion |48t sich in einem Gaszahlrohr messen.
erreichbare NWG: 0.02Bge 1.62E-14 g, Rywg  7-56E-07
ICP-MS: Wahrscheinlich nicht geeignet.

Zusammenfassung: Die Messung von 3%Ar wird einige Vorarbeit, besonders hinsichtlich
der Probenahme, erfordern.
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41Ca 103000 a

1Bq< 3.193E-10 g 1 g < 3.132E+09 Bq
geforderte NWG: 1100.0 Bq < 3.51E-07 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
Bt <0.006 %
Rontgen 4 keV 12 % 1 lps
Bestimmungsmethoden

LEP-Messung:

41Ca kann nur (ber die sehr energiearmen Rontgenphotonen gemessen werden. Die -
Abtrennung und die Herstellung geeigneter MeBpraparate ist bei uns noch nicht ent-
wickelt worden. Es ist fraglich, ob unser LEP-Detektor hierfiir geeignet ist, weil er erst
ab etwa 5 keV anspricht. Vielleicht kann man die Messung mit LSC ausfiihren, weil
die energiearmen Rontgenphotonen im fliissigen Szintillator weitgehend absorbiert
werden. Die angegebene NWG bezieht sich auf die LSC-Messung, wobei die minimal
nachweisbare Emissionsrate nur grob geschétzt ist, weil dafiir noch keinerlei Erfah-
rungen vorliegen.

erreichbare NWG: 833Bg« 2.66E-09 g, Rywg 0-0076

ICP-MS: st wahrscheinlich die am besten geeignete Methode, wenn man von 4'K und
von isobaren Molekiilionen trennen kann.

erreichbare NWG:  128.Bq < 4.10E-08 g, Rywg 012

Zusammenfassung: Wenn das Nuklid wirklich gemessen werden muB, ware ICP-MS
die am ehesten geeignete Methode. Die Messung mit LSC sollte ausprobiert werden.
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45Ca 164 d

1 Bq < 1.528E-15 g 1 g < 6.546E+14 Bq
geforderte NWG: 7600.0 Bq & 1.16E-11 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B >10 keV 92 % 0.02 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Nach radiochemischer Isolierung kann mit LSC gemessen werden.
erreichbare NWG: 0.02Bqo 3.32E-17 g, Rywg 2.86E-06
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 2.95E+07 Bq & 4.50E-08 g, Rywg 3876.

Zusammenfassung: Die Abtrennung von 45Ca und Messung mit LSC oder einem an-
deren B-Zahler ist wohl die einzige Methode. Das langlebige 41Ca stért vermutlich nicht
oder seine energiearme Strahlung kann diskriminiert werden.
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465c 84 d

1 Bq < 7.998E-16 g 1 g < 1.250E+15 Bq
geforderte NWG: 9100.0 Bq < 7.28E-12 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B- >10 keV 95 % 0.02 Ips
Y 889 keV 100 % 2 Ips
1121 keV 100 % 2 lps
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Moglich, aber nicht erforderlich und sinnvoll.
vMessung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 2.00Bq«< 1.60E-15 g, Rywg  2.20E-04
ICP-MS: Nicht empfindlich genug

erreichbare NWG: 5.75E+07 Bq & 4.60E-08 g, Rywg  6320.

Zusammenfassung: Einfache Messung durch y-Spekirometrie.
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49y  330d
1 Bq < 3.347E-15 ¢ 19 & 2.988E+14 Bq

geforderte NWG: 4.90E+06 Bq < 1.64E-08 g aus Tabelle 4

Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B <0.02 %
e 10 keV 8 % 2 lps
Rontgen <5 keV 20 % 2 Ips’
Bestimmungsmethoden

Elektronenmessung: 49V zerféllt nur tiber Elektroneneinfang. An Teilchenstrahlung
werden nur Auger-Elektronen emittiert. Nach radiochemischer Abtrennung von
Vanadium koénnten sie mit einem LSC gemessen werden; die Messung per Elektro-
nenspektrometrie ist weniger empfindlich, aber stellt nicht so hohe Anspriiche an die
Reinheit des abgetrennten Praparats. Die erreichbare NWG bezieht sich auf die
Elektronenspektrometrie.

erreichbare NWG: ~ 25.Bq <« 8.37E-14 g, Ryyg 5-10E-06

LEP-Messung: An Photonen wird nur Ti-Rdntgenstrahlung emittiert. Deren Messung ist
mit einem LEP-Detektor vielleicht mdglich, setzt aber auch eine radiochemische Ab-
trennung voraus.

erreichbare NWG: 10. Bq & 3.35E-14 g, Rywg  2-04E-06
ICP-MS: Vielleicht moglich.

erreichbare NWG: 1.46E+07 Bq& 4.90E-08 g, BRywa 2-99
NAA: Nicht geeignet, weil das (n,y)-Produkt stabil ist.

Zusammenfassung: 49V ist eins der nur schwierig zu bestimmenden Nuklide und ge-
eignete MeBverfahren mussen, zumindest in der ZCH, erst entwickelt werden. Auf alle
Félle ist eine sehr effektive radiochemische Abtrennung erforderlich, an die sich am
besten eine LSC-Messung, eventuell auch Elektronenspekirometrie oder eine LEP-
Messung anschlieBen kann. ICP-MS muB ausprobiert werden.
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51cr 27.7d

1 Bq e 2.924E-16 g 19 < 3.420E+15 Bq
geforderte NWG: 8.50E+05 Bq & 2.49E-10 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit ~ minimal meBbare Emissionsrate
B >10 keV ¥<0.05%
e 4 - 5 keV 67 % 10 Ips
Y 320 keV 9.8 % 2 Ips
Rontgen 5 keV 22 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

Elektronenmessung: Die Auger-Elektronen kdnnen mit LSC oder mit Elekironen-
spektrometrie gemessen werden. Ist aber nicht sinnvoli.

erreichbare NWG: 16. Bq& 4.36E-15 g, Rywg  1-76E-05
vMessung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 20.Bqe 5.97E-15g, Rywe  240E-05
LEP-Messung: Vielleicht moglich, aber nicht sinnvoll

erreichbare NWG: 9.09Bqe 2.66E-15 g, Rywe  1-07E-05
ICP-MS: Nicht empfindlich genug

erreichbare NWG: 1.74E+08 Bq < 5.10E-08 g, RNWG 205.

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spektrometrie.
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54Mn 312 d

1Bq < 3.487E-156 g 1 g < 2.868E+14 Bq
geforderte NWG: 6000.0 Bq < 2.09E-11 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B+ >10 keV 0.01 % 2 lps
e 5 keV 64 % 10 Ips
Y 835 keV 100 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

Elektronenmessung: Die Messung der Auger-Elektronen ist nach radiochemischer
Trennung mit LSC oder mit Elektronenspekirometrie méglich. Das sind hier aber nicht
die optimalen Verfahren.

erreichbare NWG: 16. Bq & 5.45E-14 g, Rywg 0-0026
vMessung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 2.00Bq«< 6.97E-15 g, Rywwe  3-33E-04
ICP-MS: Nicht empfindlich genug

erreichbare NWG: 1.55E+07 Bq& 5.40E-08 g, Rywg  2581.

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spektrometrie.
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55Fe 273 a Ringversuch
1 Bg < 1.135E-14 g 1 g & 8.809E+13 Bq

geforderte NWG: 1.00E+06 Bq < 1.14E-08 g aus Tabelle 4

Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B <0.03 %
e 5-6 keV 61 % 0.1 Ips
Roéntgen 6 keV 27 % 2 1lps
Bestimmungsmethoden

55Fe ist nicht in der Liste der fiir den Ringversuch vorgesehenen Nuklide genannt. Da
bei der Untersuchung kerntechnischer Abfélle oft auch die Bestimmung dieses Nuklids
verlangt wird, ist es hier bei den Nukliden, fiir die vordringlich Analysenverfahren
ausgearbeitet werden miissen, mit aufgenommen worden.

Elektronenmessung: 5Fe zerfllt nur liber Elektroneneinfang. An Teilchenstrahiung
werden nur Auger-Elektronen emittiert. Nach radiochemischer Abtrennung von Eisen
konnten sie mit einem LSC gemessen werden; die Messung per Elektronen-
spektrometrie ist weniger empfindiich, aber stellt nicht so hohe Anspriiche an die
Reinheit des abgetrennten Praparats wie die LSC-Messung. Die erreichbare NWG
bezieht sich auf die LSC.

erreichbare NWG: 0.16 Bq< 1.86E-15g, Rywg  1-64E-07

LEP-Messung: Es werden nur Mn-Réntgenstrahlen emittiert. Deren Messung ist mit
einem LEP-Detektor mdglich, setzt aber auch eine radiochemische Abtrennung vor-
aus.

erreichbare NWG: 7.41Bqe 841E-14g, Rywwe 7-41E-06
ICP-MS: Wahrscheinlich nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: 4.85E+06 Bq < 5.50E-08 g, Rywe 485
NAA: Nicht geeignet, weil das (n,y)-Produkt stabil ist.

Zusammenfassung: 55Fe ist eins der schwierig zu bestimmenden Nuklide und geeig-
nete MeBverfahren miissen, zumindest in der ZCH, erst entwickelt werden. Auf alle
Félle ist eine sehr effektive radiochemische Abtrennung erforderlich, an die sich am
besten eine LSC-Messung, eventuell auch Elekironenspektrometrie oder eine LEP-
Messung anschlieBen kann.
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%Fe 45d

1 Bq & 5.496E-16 g 1 g < 1.820E+15 Bq
geforderte NWG: 29400.0 Bq < 1.62E-11 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B- >10 keV 94 % 0.02 Ips
Y 1099 keV 57 % 2 Ips
1292 keV 43 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Mit radiochemischer Trennung ist das die empfindlichste Methode. Sie ist
hier aber nicht erforderlich

erreichbare NWG: 0.02Bqe 1.17E-17 g, Rywe  7-24E-07
vMessung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 351 Bgqe 1.93E-156 g, Ruwg 1-19E-04
ICP-MS: Nicht empfindlich genug

erreichbare NWG: 1.07E+08 Bq < 5.90E-08 g, Rywe 3652

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spektrometrie.
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57Co 272 d

1 Bq < 3.209E-15 g 1 g < 3.116E+14 Bq
geforderte NWG: 49000.0 Bq < 1.57E-10 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate

B+ >10 keV = 0.025 %

e 6 -7 keV 168 % 0.1 Ips

v 122 keV 86 % 2 Ips

136 keV 1% 2 Ips
Rontgen +vy 6 - 15 keV 64 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

Elektronenmessung: Die Augerelektronen lassen sich nach radiochemischer Abtren-
nung von Kobalt mit LSC oder mit Elekironenspektrometrie messen. Die NWG bezieht
sich auf die LSC, Die Methoden sind hier nicht erforderlich.

erreichbare NWG: 0.06Bq< 1.91E-16g, Rywwe  1-21E-06
v+Messung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 233Bqe 7.46E-15g, Rweg 4.75E-05
LEP-Messung: Mdglich, aber hier nicht die optimale Methode.

erreichbare NWG: 3.13Bq¢« 1.00E-14 g, Rywg  6-38E-05
ICP-MS: Nicht empfindlich genug

erreichbare NWG: 1.78E+07 Bq& 5.70E-08 g, RNWG 362.

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch ySpekirometrie. Bei groBen Proben
muB die Selbstabsorption der nicht sehr energiereichen Strahlen beriicksichtigt

werden.
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58Co 71d
1 Bq © 8.524E-16 g 1 g < 1.173E+15 Bq

geforderte NWG: 22000.0 Bq < 1.88E-11 g aus Tabelle 4

Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
e 6 keV 46 % 0.1 Ips
v 811 keV 99.5 % 2 Ips
Rontgen 6 -7 keV 26 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

Elektronenmessung: Die Augerelektronen lassen sich nach radiochemischer Abtren-
nung von Kobalt mit LSC oder mit Elektronenspektrometrie messen. Die Unterschei-
dung von 57Co ist damit kaum méglich. Die NWG bezieht sich auf die LSC. LSC und
Elektronenspektrometrie sind hier nicht die optimalen Methoden.

erreichbare NWG: 0.22Bgq< 1.85E-16 g, Rywg 9-88E-06
v+Messung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 2.01Bgqe 1.71E-15g, RNWG 9.14E-05
LEP-Messung: Méglich, aber hier nicht die optimale Methode.

erreichbare NWG: 7.69Bq¢< 6.56E-15 g, Rywg 3-50E-04
ICP-MS: Nicht empfindlich genug

erreichbare NWG: 6.80E+07 Bq < 5.80E-08 g, Rywg 3093

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spektrometrie.
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60Co 5.27 a Ringversuch

1 Bq < 2.390E-14 g 1 g < 4.183E+13 Bq
geforderte NWG: 350.0 Bq < 8.37E-12 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B~ >10 keV 93 % 0.02 Ips
Y 1173 keV 100 % 2 Ips
1333 keV 100 % 2 lps

Bestimmungsmethoden

B-Messung: Mit radiochemischer Trennung ist das die empfindlichste Methode. Sie ist
hier aber nicht erforderlich

erreichbare NWG: 0.02Bgq< 5.14E-16 g, Rywg  6-14E-05
vMessung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG:  2.00 Bq < 4.78E-14 g, Rywg 0-0057
ICP-MS: Nicht empfindlich genug

erreichbare NWG: 2.51E+06 Bq< 6.00E-08 g, Rywe 7171

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spekirometrie.
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9Ni 75000 a Ringversuch
1 Bq < 3.345E-10 g 1 g < 2.989E+09 Bq

geforderte NWG: 53000.0 Bq < 1.77E-05 g aus Tabelle 4

Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
e 6 -7 keV 55 % 2 Ips
Rontgen 7 keV 33 % _ 2 Ips
Bestimmungsmethoden

Elektronenmessung: %°Ni zerfallt nur iiber Elektroneneinfang. An Teilchenstrahlung
werden nur die Auger-Elektronen emittiert. Nach radiochemischer Abtrennung von
Nickel kénnten sie mit einem LSC gemessen werden; die Messung per Elektronen-
spektrometrie ist weniger empfindlich, stellt aber nicht so hohe Anspriiche an die
Reinheit des abgetrennten Praparats. Die erreichbare NWG bezieht sich auf Elektro-
nenspektrometrie.

erreichbare NWG: 3.64 Bqo 1.22E-09 g, Rywwg  6-86E-05

LEP-Messung: Es werden nur Co-Rdéntgenstrahlen emittiert. Deren Messung ist mit
einem LEP-Detektor moglich, setzt aber auch eine radiochemische Abtrennung vor-
aus.

erreichbare NWG: 6.06 Bq & 2.03E-09 g, Rywe  1-14E-04
ICP-MS: Wahrscheinlich gut moglich.

erreichbare NWG: 176.Bq < 5.90E-08 g, Rywg 0-0033
NAA: Nicht geeignet, weil das (n,y)-Produkt stabil ist.

Zusammenfassung: °Ni ist eins der radiochemisch schwierig zu bestimmenden
Nuklide und geeignete MeBverfahren missen, zumindest in der ZCH, erst entwickelt
werden. Auf alle Falle ist eine sehr effektives Trennverfahren erforderlich, an das sich
am besten eine LSC-Messung, eventuell auch Elektronenspekirometrie oder eine
LEP-Messung anschlieBen kann. Es muBB untersucht werden, wie gut bei der LSC-
oder bei der LEP-Messung die 5°Ni-Augerelekironen von der B-Strahlung des 53Ni
getrennt werden kann.
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63Ni 100 a Ringversuch
1 Bq & 4.763E-13 g 19 < 2.100E+12 Bq

geforderte NWG: 49000.0 Bq < 2.33E-08 g aus Tabelle 4

Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B >10 keV 63 % 0.02 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Nach radiochemischer Isolierung kann mit LSC gemessen werden.
erreichbare NWG: 0.03Bqe 1.51E-14g, Ruwg  6-48E-07
ICP-MS: Die erreichbare NWG kénnte ausreichen.
erreichbare NWG:  1.32E+05Bq e  6.30E-08 g, Rywg 270

Zusammenfassung: Die Abtrennung von %3Ni und Messung mit LSC oder einem an-
deren B-Zahler ist sicher die giinstigste, wenn auch etwas aufwendige Methode. Zur
Korrektur der Stérung durch 5®Ni muB noch ein Verfahren entwickelt werden.

60 Zur Bestimmung langlebiger Radionuklide ..........



65Zn 244 d

1 Bq & 3.283E-15 g 1 g © 3.046E+14 Bq
geforderte NWG: 1600.0 Bq < 5.25E-12 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
e 7 - 8 keV 49 % 0.02 Ips
Y 1116 keV 51 % 2 lps
Bestimmungsmethoden

Elektronenmessung: Es werden nur energiearme Auger-Elektronen emittiert. Die
Messung ist aufwendig und in diesem Fall nicht das optimale Verfahren.

v+Messung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 392Bqso 1.29E-14 g, Rywg 0-0025
ICP-MS: Nicht empﬁndlich genug

erreichbare NWG:  1.98E+07 Bq < 6.50E-08 g, Rywg 1-24E+04

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spektrometrie.
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79Se 65000 a

1 Bq < 3.882E-10 g 1 g < 2.576E+09 Bq
geforderte NWG:  49.0 Bq < 1.90E-08 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B >10 keV 90 % 0.02 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Nach radiochemischer Isolierung kann mit LSC gemessen werden.

erreichbare NWG:  0.02Bq < 8.63E-12 g, Rywg 4B54E-04

ICP-MS: Vielleicht kann nach Entwicklungsarbeiten zur Optimierung die geforderte NWG
erreicht werden.

erreichbare NWG: 203.Bq< 7.90E-08 g, Rwe 415

Zusammenfassung: Die Abtrennung von Selen und Messung mit LSC oder einem an-
deren B-Zahler ist sicher die giinstigste, wenn auch etwas aufwendige Methode.

ICP-MS solite ausprobiert werden.

62 Zur Bestimmung langlebiger Radionuklide ..........



85Kr 10.7 a
1 Bq < 6.876E-14 g 1 g < 1.454E+13 Bq

geforderte NWG: 2.20E+05 Bq < 1.51E-08 g aus Tabelle 6

Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B >10 keV 98 % 0.02 Ips
v 514 keV 0.434 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

Krypton diirfte in den Abfallbehaltern im wesentlichen im Gasraum und in Gasblasen,
die im festen Material eingeschlossen sind, enthalten sein. Eine fiir 85Kr reprasentative
Probe erhélt man wahrscheinlich nur, wenn man

a. eine Probe aus dem Gasraum des Behalters nimmt und

b. das beim Auflésen einer festen Probe freiwerdende Gas sammelt.
Wenn man eine brauchbare Gasprobe hat, kann Krypton daraus abgetrennt werden,
z.B. - nach Absorption von (14C-haltigem) CO» - durch Ausfrieren.

B-Messung: Die abgetrennte Krypton-Fraktion 148t sich in einem Gas-Proportional-
Zahlrohr messen; die Stérung durch 39Ar und andere radioaktive Edelgas-lsotope muB
noch untersucht werden.

erreichbare NWG: 0.02Bq< 1.40E-15g, Rywwe  9-28E-08

v+Messung: Bei der Messung von Umweltproben, die allerdings nur sehr geringe Akii-
vitadten von anderen Radionukliden enthielten, wurden in der ZCH Nachweisgrenzen
von <20 Bq < 1.4E-12 g erreicht. Das wiirde hier zwar ausreichen, kann aber in
Gegenwart anderer Radionuklide nicht garantiert werden. Es ist aber moglich, daB
85Kr, wenn es in der angegebenen Menge vorhanden ist, bei der instrumentellen

v-spektrometrischen Messung gefunden wird.
erreichbare NWG: 461.Bq& 3.17E-11g¢g, Rywg 0-0021

ICP-MS: Wahrscheinlich nicht empfindlich genug; dieselben Trennprobleme wie fiir die
B-Messung.

erreichbare NWG: 1.24E+06 Bq < 8.50E-08 g, Rywg 562

Zusammenfassung: Nach Abtrennung der Edelgase und Abklingen von Radon ist die
Messung mit einem B-Z&hler, am besten einem Gas-Proportionalzhirohr, wahr-
scheinlich die am besten geeignete Methode. Es ist nicht ausgeschiossen, daB 8Kr
-auch bei der instrumentellen vSpekirometrie gefunden wird.
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87Rb 4.8E10 a

1 Bq < 3.157E-04 g 1ge 3167 Bq
geforderte NWG: 240.0 Bq < 7.58E-02 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B >10 keV 92 % 0.02 Ips
Bestimmungsmethoden

Dieses natiirliche Radionuklid wird auch bei der Kernspaltung gebildet und konnte
deshalb von Interesse sein.

B-Messung: Nach radiochemischer Isolierung kann mit LSC gemessen werden.

erreichbare NWG: 0.02Bg< 6.86E-06 g, Rywwg  9.06E-05
ICP-MS: Sicher gut geeignet.

erreichbare NWG: 2.76E-4 Bq & 8.70E-08 g, Rwg 1.15E-06
NAA: Wahrscheinlich auch geeignet.

erreichbare NWG: 32E-4Bqe 1.0E-07 ¢ Rywg 1-3E-06

Zusammenfassung: Die Abtrennung von Rubidium und Messung mit LSC ist eine
mdogliche, wenn auch etwas aufwendige Methode. ICP-MS ist vielleicht einfacher,

wenn 87Sr nicht stort.
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89gr 51d

1 Bq < 9.395E-16 g 19 < 1.064E+15 Bq
geforderte NWG: 27000.0 Bq < 2.54E-11 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B >10 keV 99 % 0.02 Ips
Y 909 keV 0.009 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Nach radiochemischer Isolierung kann mit LSC gemessen werden.
erreichbare NWG: 0.02Bq¢e 1.90E-17 g, Rywg 7-48E-07

vMessung:

Nicht geeignet.
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 9.47E+07 Bq& 8.90E-08 g, Rawg  3508.

Zusammenfassung: Die Abtrennung von 3Sr und Messung mit LSC oder einem an-
deren B-Zahler ist sicher die glinstigste, wenn auch etwas aufwendige Methode. Ent-
sprechende Messungen wurden in der ZCH frither haufig ausgefiihrt. Die Stérung
durch ®Sr muB beriicksichtigt werden.
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%gr 28.5a Ringversuch

1 Bq < 1.939E-13 g 1 g < 5.157E+12 Bq
geforderte NWG: 60.0 Bq < 1.16E-11 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B >10 keV 99 % 0.02 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Nach radiochemischer Isolierung kann mit LSC gemessen werden.
erreichbare NWG: 0.02Bgqe 3.92E-15 g, Ruwg 3-37E-04
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: ~ 4.64E+05Bq < 9.00E-08 g, Rywwg 7735.

Zusammenfassung: Die Abtrennung von 9Sr und Messung mit LSC oder die Abtren-
nung des Tochternuklids 0Y und Messung der Tscherenkow-Strahlung sind geeignete
Verfahren. Sie wurden in der ZCH friiher haufig ausgefiihrt. Die Stérung durch 89Sr

muB beriicksichtigt werden.
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93Zr 1.53E06 a Ringversuch

1 Bq < 1.076E-08 g 1 g & 9.296E+07 Bq
geforderte NWG: 17000.0 Bq < 1.83E-04 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B- >10 keV 70 % 0.02 Ips
e - 11 keV 14 % 2 lps
28 - 30 keV 86 % 2 Ips
Rontgen 17 keV 10 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Nach radiochemischer Isolierung von Zirkonium kénnen die B-Strahlung
und die Konversionseiektronen gemeinsam im LSC gemessen werden.

erreichbare NWG:  0.03Bq <  3.07E-10g, Rywg 1-68E-06

Elektronenmessung: Die Messung der Konversionselektronen ist selektiver, aber nicht
so empfindlich.

erreichbare NWG: 233 Bgq¢«& 2.50E-08 g, Rawe  1-87E-04

LEP-Messung: Nach radiochemischer Abtrennung kdnnen die Nb-K-Rdntgenstrahlen
mit einem LEP-Detektor gemessen werden.

erreichbare NWG: 20.Bqe 2.15E-07 g, RNWG. 0.0012
ICP-MS: Wahrscheinlich gut geeignet, wenn 93Nb nicht stort.

erreichbare NWG: 8.66 Bq& 9.30E-08 g, Ranwe  5-09E-04
NAA: Nicht geeignet weil das (n,y)-Produkt stabil ist.. |

Zusammenfassung: Radiochemische Trennverfahren sind sowonhl fiir die B- als auch
fur die y~-Messung erforderlich. Die geforderte NWG ist relativ hoch und kann mit
ICP-MS vielleicht auch ohne chemische Trennung, aber nach AufschluB der Probe,
erreicht werden. Die Stérung durch 3Nb, 9mNb und %Mo muB untersucht werden.
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%Zr 64d

1 Bq < 1.258E-15 g 1 g < 7.946E+14 Bq
geforderte NWG: 15000.0 Bq < 1.89E-11 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B~ >10 keV 95 % 0.02 Ips
Y 724 keV 44 % 2 Ips
757 keV 54 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Mit radiochemischer Trennung ist das die empfindlichste Methode. Sie ist
hier aber nicht erforderlich

erreichbare NWG: 0.02Bq& 2.65E-17 g, Ruwg  1-40E-06
+Messung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 3.70 Bq& 4.66E-15 g, Rywwe 247E-04
ICP-MS: Nicht empfindlich genug

erreichbare NWG: 7.55E+07 Bq & 9.50E-08 g, Rywg 5083.

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch -Spekirometrie.
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9BmNDb 13.6 a
1 Bq < 9.562E-14 g 1 g < 1.046E+13 Bq

geforderte NWG: 33000.0 Bq < 3.16E-09 g aus Tabelle 4

Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
e 23 - 30 keV 85 % 0.02 Ips
Rontgen 16 - 19 keV 10 % 2 Ips
- Bestimmungsmethoden

Elektronenmessung: %™Nb zerfallt nur durch innere Konversion. An Teilchenstrahlung
werden nur Konversionselektronen emittiert. Nach radiochemischer Abtrennung von
Niob kdnnten sie mit einem LSC gemessen werden; die Messung per Elektronen- .
spektrometrie ist weniger empfindlich, aber stellt nicht so hohe Anspriiche an die
Reinheit des abgetrennten Praparats. Die erreichbare NWG bezieht sich auf die
LSC-Messung.

erreichbare NWG: 0.02Bgq«& 2.25E-15 g, Rwae  7-13E-07

LEP-Messung: Es werden nur Nb-Rontgenstrahlen emittiert. Deren Messung ist mit
einem LEP-Detektor moglich, setzt aber auch eine radiochemische Abtrennung vor-
aus.

erreichbare NWG:  20.Bqe 1.91E-12 g, Rywg 6-06E-04

ICP-MS: Konnte empfindlich genug sein, wenn das isomere Nuklid von dem im Grund-
zustand stabilen Nuklid getrennt werden kann.

erreichbare NWG: 9.73E+05Bq< 9.30E-08 g, BRawe 29

Zusammenfassung: ™Nb 148t sich wohl am besten nach radiochemischer Abtrennung
mit einer LSC-Messung der Konversionselektronen bestimmen. Auch eine LEP-Mes-
sung kame infrage. Das fiir beide Methoden erforderliche Trennverfahren ist wegen
der chemischen Eigenschaften von Niob aber nicht einfach. Ob man mit ICP-MS
9mNb neben 93Nb nachweisen kann, ist fraglich.
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9%4Nb 20300 a Ringversuch

1 Bqo 1443E-10 g 1 g & 6.932E+09 Bq
geforderte NWG: 78.0 Bq < 1.13E-08 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B- >10 keV 96 % 0.02 Ips
Y 703 keV 100 % 2 lps
871 keV 100 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Mit radiochemischer Trennung ist das die empfindlichste Methode. Sie ist
hier aber vermutlich nicht erforderlich

erreichbare NWG: 0.02Bq< 3.01E-12 g, Rywg 2.67E-04
v+Messung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 2.00Bq< 2.89E-10 g, Rywg 0-0256
ICP-MS: Wahrscheinlich nicht empfindlich genug; Storung durch %4Zr.

erreichbare NWG:  652.Bq < 9.40E-08 g, Rywwg 835

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spekirometrie, aber hart an der
NWG.
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SNb 35d

1 Bg & 6.882E-16 g 1 g < 1.453E+15 Bq
geforderte NWG: 40000.0 Bq < 2.75E-11 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B- >10 keV 85 % 0.02 Ips
Y 766 keV 100 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Mit radiochemischer Trennung ist das die empfindlichste Methode. Sie ist
hier aber vermutlich nicht erforderlich

erreichbare NWG: 0.02Bqe 1.62E-17 g, Rywg  5-88E-07
vMessung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG:  2.00 Bq < 1.38E-15g, Rywg 5-00E-05
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: 1.38E+08 Bq& 9.50E-08 g, Rawwe 3451

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spektrometrie.
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9Mo 3500 a

1 Bq < 2.461E-11 g 1 g < 4.064E+10 Bq
geforderte NWG: 5300.0 Bq < 1.30E-07 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
e - 28-30keV 82 % 2 Ips
Rontgen 16 - 19 keV 73 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

Elektronenmessung: %Mo zerfallt nur iber Elektroneneinfang. An Teilchenstrahlung
werden nur die Auger-Elektronen emittiert. Nach radiochemischer Abtrennung von
Molybdan koénnten sie mit einem LSC gemessen werden; die Messung per Elektro-
nenspektrometrie ist weniger empfindlich, aber stelit nicht so hohe Anspriiche an die
Reinheit des abgetrennten Praparats. Die erreichbare NWG bezieht sich auf Elektro-
nenspektrometrie.

erreichbare NWG: 2.44Bq¢& 6.00E-11 g, Rywg  4.60E-04

LEP-Messung: Es werden nur Nb-Rodntgenstrahlen emittiert. Deren Messung ist mit
einem LEP-Detektor moglich, setzt aber auch eine radiochemische Abtrennung vor-
aus.

erreichbare NWG:  2.74Bqe  6.74E-11 g, Rywe 5-17E-04

ICP-MS: Die geforderte NWG kann vielleicht nach Entwickiungsarbeiten und Optimie-
rung erreicht werden. Nb- und Zr-Isotope mit gleicher Massenzahl kdnnen stéren.

erreichbare NWG: 3779.Bq <« 9.30E-08 g, ' Rwg 071
NAA: Nicht geeignet, weil das (n,y)-Produkt stabil ist.

Zusammenfassung: %Mo ist eins der schwierig zu bestimmenden Nuklide und geeig-
nete MeBverfahren miissen, zumindest in der ZCH, erst entwickelt werden. Auf alle
Félle ist eine sehr effektive radiochemische Abtrennung erforderlich, an die sich am
besten eine LSC-Messung, eventuell auch Elektronenspektrometrie oder eine LEP-
Messung anschlieBen kann. Ein Vergleich mit ICP-MS wiare sinnvoll, wenn ®3Mo von
93Nb und 93mNb unterschieden werden kann.
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9Tc¢ 213000 a Ringversuch

1 Bq < 1.594E-09 g 1 g < 6.273E+08 Bq
geforderte NWG: 3800.0 Bq < 6.06E-06 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B >10 keV 92 % 0.02 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Nach radiochemischer Isolierung kann mit LSC gemessen werden.
erreichbare NWG: 0.02Bq&e 3.47E-11g, Rywe  9-72E-06
ICP-MS: Kénnte auch empfindlich genug sein.
erreichbare NWG: 62.Bq & 9.90E-08 g, Rywg 0.0163

NAA: Der Aktivierungsquerschnitt ist 20 b, die Halbwertzeit von 1%0Tc ist 15.8 s. Die
v-Linien bei 540 und 591 keV haben Intensitdten von 7 bzw. 5.7 %. Die Bestimmung
per INAA geht nur mit einer geniigend schnellen Rohrpost-Bestrahlungseinrichtung.
Wegen der geringen -Intensitdten und eventueller Stérungen erscheint die Methode
nicht sehr aussichtsreich, solite aber, wenn die BE-12 am FRJ-2 wieder in Betrieb ist,
einmal ausprobiert werden.

Zusammenfassung: Die Messung von 9°T¢ mit LSC wird in der ZCH regelmiBig aus-
gefiihrt. Auch eine radiochemische Trennung wurde ausgearbeitet und angewendet.
Ob die Abtrennung von %°Tc und die Messung mit LSC oder ob ICP-MS die besser
geeignete Methode ist, miiBte untersucht werden.
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103Ry 39.3 d

1 Bq < 8.379E-16 g 1 g < 1.194E+15 Bq
geforderte NWG: 84000.0 Bq « 7.04E-11 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate

B- >10 keV 89 % 0.02 Ips

e 17 keV 1% 2 Ips

37 - 40 keV 93 % 2 Ips

v 497 keV 89 % 2 Ips

Bestimmungsmethoden

B-Messung: Mit radiochemischer Trennung ist das die empfindlichste Methode. Sie ist
hier aber vermutlich nicht erforderlich

erreichbare NWG: ~ 0.02Bq &  1.88E-17 g, Rywg 2.68E-07

Elektronenmessung: Elekironenspektrometrie ist selektiver als LSC, aber nicht so
empfindlich; sie ist hier nicht die optimale Methode.

erreichbare NWG: 2.15Bq< 1.80E-15g, Rywg 2.56E-05
wMessung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 225Bq< 1.88E-15 g, Rawwg  2-68E-05
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: 1.23E+08 Bq& 1.03E-07 g, Rywg 1463

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spektrometrie.
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106Ry 1.02 a

1Bq < 8.174E-15 ¢ 1g < 1.223E+14 Bq
geforderte NWG: 17000.0 Bq < 1.39E-10 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B >10 keV 190 % 0.02 Ips
v(1%6Rh) 622 keV 9 % 2 Ips
1050 keV 1.5 % 2 lps
Bestimmungsmethoden

106Ru emittiert nur relativ niederenergetische B-Strahlung. Sein Tochternuklid 196Rh
(t12 = 30 s), emittiert aber neben der unspezifischen 511 keV-Linie auch die oben
angegebenen +-Linien und sie konnen zur Bestimmung von 19Ru per
vSpektrometrie herangezogen werden.

B-Messung: Die hohe B-Emissionsrate ist die Summe der Emissionen von 1°Ru und
106Rh. Mit radiochemischer Trennung ist die B-Messung die empfindlichste Methode.
Sie ist hier aber vermutlich nicht erforderlich

erreichbare NWG: 0.01 Bq& 8.60E-17 g, Rywg  6-19E-07
v+Messung: Einfachste und beste MeBmethode tiber die y-Linien von 196Rh.

erreichbare NWG: 22.Bqe 1.82E-13 g, Ruwg 0-0013
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: 1.30E+07 Bq& 1.06E-07 g, Ruwe 763

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spektrometrie iiber 196Rh.

Anhang A. Angaben zu den einzelnen Nukliden 75



107pd - 6.5E06 a

1 Bq < 5.258E-08 g 1 g < 1.902E+07 Bq
geforderte NWG: 78000.0 Bq < 4.10E-03 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit minimal meBbare Emissionsrate
B >10 keV 40 % 0.02 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Nach radiochemischer Isolierung kann mit LSC gemessen werden. Eine
sehr saubere Abtrennung der Edelmetalle ist aber nicht einfach.

erreichbare NWG: 0.05Bq< 2.63E-09 g, Rywg 641E-07
ICP-MS: Wahrscheinlich gut geeignet.
erreichbare NWG: 2.03Bq&  1.07E-07 g, Rywg 261E-05

Zusammenfassung: Die Abtrennung von 97Pd und Messung mit LSC ist mit einigem
Aufwand erreichbar. ICP-MS ware wahrscheinlich erfolgversprechender; davor muB
aber wahrscheinlich von Silber abgetrennt werden, weil stabiles '97Ag auch als

Spaltprodukt vorkommit.
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108mA g 127 a

1 Bq < 1.037E-12 g 1 g < 9.644E+11 Bq
geforderte NWG: 67.0 Bq & 6.95E-11 ¢ aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
e >18 keV 25 % 2 Ips
Y 434 keV 91 % 2 Ips
614 keV 90 % 2 Ips
723 keV 91 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

Elektronenmessung: Wenn die Probe noch 119MAg (f,» = 250 d) enthilt, wird es bei
der radiochemische Trennung nicht abgetrennt. Neben seiner intensiven B-Strahlung
konnen die niederenergetischen Augerelekironen von 19%8mAg kaum gemessen wer-
den. Abfallgebinde sind bei der Einlagerung aber in der Regel so alt, daB 119mAg be-
reits abgeklungen ist. Im dbrigen ist Elektronenspektrometrie hier auch nicht erfor-
derlich.

erreichbare NWG:  8.00 Bq < 8.30E-12 g, Rwg 0-12
vMessung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 220Bqe 2.28E-12g, Rywg 0.0328
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: 1.04E+05Bq < 1.08E-07 g, Rawg 1995

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch ySpektrometrie.
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110mp g 250 d

1 Bq < 5.692E-15 g 1 g < 1.757E+14 Bq
geforderte NWG: 1700.0 Bq <> 9.68E-12 g aus Tabelle 4
Strahiung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B- >10 keV 79 % 0.02 Ips
e 91 keV 0.84 % 2 Ips
113 keV 0.41 % ' 2 Ips
631 keV 0.26 % 2 Ips
Y 658 keV 95 % 2 lps
885 keV 73 % 2 Ips
937 keV 34 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Wenn die Probe noch '%8mAg enthalten sollte, kdnnen die niederenerge-
tischen Augerelektronen diskriminiert werden. Die B-Messung ist aber zur Bestimmung
von 110mAg nicht erforderlich.

erreichbare NWG: 0.03Bq& 1.44E-16 g, Rywg  149E-05

Elektronenmessung: Die schwachen Linien der Konversionselektronen lassen sich auf
dem hohen B-Untergrund schlecht auswerten. Nicht empfindlich genug.

v-Messung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 588Bq«< 3.35E-14 g, Rywg 0-0035
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: 1.93E+07 Bqo 1.10E-07 g, Ruwg 1.14E+04

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spektrometrie.
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109Ccd 1.27 a

1 Bq & 1.047E-14 g 1 g < 9.555E+13 Bq
geforderte NWG: 6500.0 Bq < 6.80E-11 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
e 18 - 24 keV 20 % 2 Ips
63 keV 41 % 2 Ips
84 - 88 keV 56 % 2 Ips
Rontgen = 23 keV 100 % 2 Ips
Y 88 keV 3.6 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

Elektronenmessung: Wenn nach der radiochemischen Abtrennung von Cadmium die
Probe auch 13mCd enthilt, kénnen die Konversionselektronen von 198Cd zur Identifi-
zierung und Bestimmung herangezogen werden. Die Messung mit LSC ist in diesem
Fall nur schlecht geeignet. Die erreichbare NWG bezieht sich auf Elektronen-

spektrometrie.
erreichbare NWG: 357 Bqe 3.74E-14 g, Rywg  9:49E-04

LEP-Messung: Die Messung der Rontgenstrahlung ist mit einem LEP-Detektor moglich,
aber nicht selektiv, weil andere Radionuklide mit ahnlichen Ordnungszahlen dhnliche
Rontgenspektren emittieren.

erreichbare NWG: ~ 2.00 Bq & 2.09E-14 g, Rywg 3-08E-04

v+Messung: Die 88 keV-y-Linie ist im Gesamt-y-Spekirum wahrscheinlich schiecht zu
finden, weil in diesem Energiebereich auch andere Radionuklide emittieren. Eine
chemische Trennung vor der Roéntgen- und auch vor der vMessung ist sicher not-

wendig.

erreichbare NWG: 56. Bq & 6.81E-13g, Rawa 0.0085
3.08E-04  8.54E-03

ICP-MS: NWG zu hoch.
erreichbare NWG: 1.04E+07 Bq&e 1.09E-07 g, RNWG 1602.

Zusammenfassung: Eine radiochemische Trennung ist notwendig. Danach kann das
Nuklid durch LSC, durch Elektronenspektrometrie oder durch y-Spektrometrie ge-

- messen werden. Die Messung der 88 keV-y-Linie ohne radiochemische Trennung
kann man versuchen; sie ist aber wahrscheinlich nur in glnstigen Fallen mdglich.
Dann muB auf jeden Fall die y-Selbstabsorption berilicksichtigt werden.
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113mgd 13.7 a

1Bq< 1.170E-13 g 1 g & 8.544E+12 Bq
geforderte NWG: 51.0 Bqg & 5.97E-12 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B~ >10 keV 97 % 0.02 Ips
Y 264 keV 0.023 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Mit radiochemischer Trennung ist das die empfindlichste Methode. Evtl.
muB die Storung durch 199Cd beriicksichtigt werden.

erreichbare NWG: 0.02Bqe 241E-15¢, Rywg  4-04E-04
v+Messung: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: 8696.Bq < 1.02E-09 g, Rywg 170.50
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: 9.66E+05Bq«< 1.13E-07 g, Ruwwg  1-89E+04

Zusammenfassung: Die einzige brauchbare Methode ist wohl die LSC-Messung nach
radiochemischer Trennung.
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1265 100000 a Ringversuch

1 Bq < 9.526E-10 g 1 g & 1.050E+09 Bq
geforderte NWG: 51.0 Bq & 4.86E-08 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
e >>12 keV 175 % 2 Ips
Rontgen + vy 22 - 30 keV 37 % 2 Ips
Y 87 keV 46 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

Elektronenmessung: Nach der radiochemischen Abtrennung von Zinn kann man
LSC-Messung oder Elekironenspekitrometrie ausfiihren. Die NWG bezieht sich auf die
Elektronenspektrometrie.

erreichbare NWG: 114 Bg< 1.09E-09 g, Rywg 0-0224

LEP-Messung: Die Rontgenstrahlung kann mit einem LEP-Spektrometrie gemessen
werden, aber sie ist nicht unbedingt selektiv, weil andere Radionuklide mit dhnlichen
Ordnungszahlen dhnliche Rontgenspektren emittieren.

erreichbare NWG: 541Bq¢s 5.15E-09 g, Rwe 011

v+Messung: Der y-Doppelpeak bei 87 keV kann von - oder Réntgenlinien anderer Ra-
dionuklide gestort sein, z.B. von 199Cd. Die berechnete erreichbare NWG bezieht sich

auf die Messung dieses Doppelpeaks.
erreichbare NWG: 4.35Bq¢& 4.14E-09 g, Rywg 0-0853
ICP-MS: Ist vielleicht auch geeignet.
erreichbare NWG:  132.Bq &  1.26E-07 g, Ruywg 259

Zusammenfassung: Eine radiochemische Trennung wére zu empfehlen. Danach kann
das Nuklid durch LSC, durch Elektronenspekirometrie oder durch y-Spektrometrie
gemessen werden. Einfacher ist wohl die Bestimmung iiber das Tochternuklid 126Sb.
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125gp 2.7 a

1 Bq & 2.552E-14 g 1g < 3.919E+13 Bq
geforderte NWG: 2500.0 Bq < 6.38E-11 g aus Tabelle 4
Strahilung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B- >10 keV 88 % 0.02 Ips
e >10 keV 48 % 2 Ips
¥ 428 keV 29 % 2 Ips
601 keV 18 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Die Messung der emittierten Elektronen (B-Strahlung, Auger- und Konver-
sionselektronen) nach radiochemischer Abtrennung mit LSC ist die empfindlichste

Methode, hier aber sicher nicht erforderlich.
erreichbare NWG:  0.02Bq < 5.80E-16 g, Rywe  9-09E-06

Elektronenmessung: Elekironenspektrometrie ist weniger empfindlich als LSC, vor
allem weil hier noch ein B-Spektrum als Untergrund voriiegt. Zur Identifizierung und
Bestimmung von 25Sb ist es sicher nicht die optimale Methode.

erreichbare NWG: 4.17Bqe 1.06E-13g, Rywg 0-0017
vMessung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 6.90Bq& 1.76E-13 g, Rywg 0-0028
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: 4.90E+06 Bq & 1.25E-07 g, Rywg 1960.

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spektrometrie.
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126gp 12.4 d

1 Bq & 3.234E-16 g 1 g < 3.092E+15 Bq
geforderte NWG: 51.0 Bq & 1.65E-14 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate

B~ >10 keV 97 % 0.02 Ips

Y 415 keV 84 % 2 Ips

666 keV 100 % 2 Ips

695 keV 100 % 2 ips

Bestimmungsmethoden

B-Messung: Die Messung der B-Strahlung nach radiochemischer Abtrennung ist die
empfindlichste Methode, hier aber nicht erforderlich.

erreichbare NWG:  0.02Bq« 6.67E-18 g, Rywg 4-04E-04
v+Messung: Einfachste und beste MeBmethode, aber hart an der geforderten NWG.

erreichbare NWG: 2.00Bq& 6.47E-16 g, Rywg 0-0392
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: ~ 3.90E+08 Bq = 1.26E-07 g, Ruywg 7-64E+06

Zusammenfassung: Das kurzlebige 126Sb soll dazu dienen, das langlebige Mutternuklid
1268n  zu bestimmen. Die Bestimmung ist etwas einfacher (energiereichere
v-Strahlung) und die NWG ist etwas niedriger als bei der direkten Messung des
Mutternukiids. Aber auch hier ist sie noch in der GrdBenordnung der geforderten

NWG.
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125mTe 58 d

1 Bq < 1.501E-15 g 1 g < 6.664E+14 Bq
geforderte NWG: 18000.0 Bq < 2.70E-11 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
e 4 -5 keV 214 % 10 Ips
22 - 34 keV 29 % 2 Ips
77 keV 53 % 21ips

104 - 105 keV 39 % 2 Ips

Rontgen + vy 27 - 35 keV 125 % 2 Ips

Y 109 keV 0.28 % 2 Ips

Bestimmungsmethoden

Elektronenmessung: 2mTe zerfallt nur durch innere Konversion. An Teilchenstrahlung
werden nur Konversionselektronen emittiert. Nach radiochemischer Abtrennung von
Tellur kénnten sie mit einem LSC gemessen werden; die Messung per Elektronen-
spektrometrie ist weniger empfindlich, aber stellt nicht so hohe Anspriiche an die
Reinheit des abgetrennten Préparats. Die erreichbare NWG bezieht sich auf die
Elektronenspektrometrie.

erreichbare NWG: 3.77Bqe 5.66E-15 g, Rywg 2-10E-04

LEP-Messung: Es werden vor allem Te-Rontgenstrahlen emittiert. Deren Messung ist
mit einem LEP-Detektor mdoglich, setzt aber auch eine radiochemische Abtrennung
voraus.

erreichbare NWG: 1.60Bqo 2.40E-15 g, Rywwg  8-89E-05

yMessung: Die Messung der 109 keV-y-Linie ist wegen der geringen Intensitat nicht
gut geeignet. Sie ist auch durch mehrere andere Radionuklide gestért und die
v-Selbstabsorption muB beriicksichtigt werden, wenn die MeBproben nicht sehr diinn
sind. Die erreichbare NWG ist in der GroBenordnung der geforderten NWG.

erreichbare NWG: 714.Bqe 1.07E-12 g, Rywg 0-0397
ICP-MS: Nicht hinreichend empfindlich.
erreichbare NWG: 8.33E+07 Bq« 1.25E-07 g, Rywwe 4628.

Zusammenfassung: '25™Te ist ein Folgeprodukt von 125Sb mit einem Verzweigungs-
- verhdltnis von etwa 35%. Weil 1258b mit y-Spektrometrie recht gut bestimmt werden
kann, ist die Messung von 25™Te nicht unbedingt erforderlich, denn nach einer La-
gerzeit von etwa einem Jahr ist das Gleichgewicht nahezu erreicht. Wenn es trotzdem

84  Zur Bestimmung langlebiger Radionuklide ..........



gemessen werden soll, dann I4Bt sich wohl am besten iber eine B-Messung bestim-
men. Auch eine LEP-Messung kame infrage. Fiir beide Methoden ist ein radioche-
misches Trennverfahren erforderlich. Die y-Spektrometrie ohne radiochemische Tren-
nung ist wegen der kleinen y-Intensitat und der Existenz von mehreren +y-Linien
anderer Radionuklide in diesem Bereich kaum geeignet, d.h. die erreichbare NWG
wird nur in sehr giinstigen Féllen tatséchlich erreicht werden.
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125 60d

1 Bq & 1.552E-15 g 1 g © 6.442E+14 Bq
geforderte NWG: 1500.0 Bq < 2.33E-12 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
e >22 keV 33 % 2 Ips
Rontgen + vy 27 - 35 keV 148 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

Elektronenmessung: '25J zerfallt durch Elektroneneinfang und als Teilchenstrahlung
werden Konversions- und Augerelekironen emittiert. Nach radiochemischer Abtren-
nung von Jod kénnen sie mit einem LSC gemessen werden; dabei kann aber 129
stéren. Die Messung per Elektronenspektrometrie ist weniger empfindlich, aber sie
stellt nicht so hohe Anspriiche an die Reinheit des abgetrennten Préparats; 129J
emittiert ebenfalls Konversionselektronen in diesem Energiebereich, aber nur mit ge-
ringer Intensitét. Die NWG bezieht sich auf die Elektronenspektrometrie-Messung.

erreichbare NWG: 6.06Bqs 9.41E-156g, Rywg 0-0040

LEP-Messung: Es werden vor allem Te-Rontgenstrahlen emittiert. Deren Messung ist
mit einem LEP-Detektor mdglich, setzt aber auch eine radiochemische Abtrennung
voraus, weil z.B. 125mTe dasselbe Rontgenspekirum emittiert.

erreichbare NWG: 1.35Bge 2.10E-15 g, RNWG 9.01E-04
ICP-MS: Nicht hinreichend empfindlich.
erreichbare NWG: 8.05E+07 Bq & 1.25E-07 g, Rywg 5-37E+04

Zusammenfassung: '2%J ist kein Spalt- und kein (n,y)-Aktivierungsprodukt. Es wird mit
Beschleunigern fiir medizinische Zwecke hergestellt. Das Nuklid wird also nur in ge-
ringen Mengen im radioaktiven Abfall vorkommen und dann dirfte es wegen seiner
kurzen HWZ fast immer abgeklungen sein. Wenn es trotzdem gemessen werden soll,
dann laBt sich per Elektronenspektrometrie oder mit LEP-Spektrometrie bestimmen.
Fiir beide Methoden sind radiochemische Trennverfahren erforderlich und die Stérung
durch 129J und 125mTe muB beachtet werden.
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129)  {,57E07 a Ringversuch

1 Bq < 1.531E-07 ¢ 1 g < 6.531E+06 Bq
geforderte NWG: 30.0 Bg < 4.59E-06 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B- >10 keV 84 % 0.02 Ips
e 34 keV 11 % 2 Ips
Rontgen + v 29 - 40 keV 79 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Nach radiochemischer Abtrennung kann man 129J durch Messung der B-
und Elektronenstrahlung mit LSC bestimmen. 125J diirfte wegen seiner kurzen Halb-
wertzeit normalerweise nicht in den Proben vorkommen und somit nicht stéren.

erreichbare NWG: 0.02Bq«< 3.65E-09 g, Rywg  7-94E-04

Elektronenmessung: Die Messung der Konversionselektronen mit Elektronen-
spektrometrie ist durch das B-Spektrum von 129J erschwert. Die NWG reicht nicht aus.

erreichbare NWG: ~ 18.Bq & 2.78E-06 g, Rywg 0.61

LEP-Messung: Es werden vor allem Xe-Rontgenstrahlen emittiert. Deren Messung ist
mit einem LEP-Detektor méglich, setzt aber auch eine radiochemische Abtrennung
voraus, weil die Rontgenlinien nicht nuklidspezifisch sind.

erreichbare NWG: 2.53Bq«< 3.88E-07 g, RNWG 0.0844
ICP-MS: Ist vermutlich auch geeignet, wenn 129Xe nicht stort.
erreichbare NWG: 0.84Bqo 1.29E-07 g, Rywg 0-0281

NAA: Diese Methode wurde schon héufig zur hochempfindlichen Bestimmung von 129J
eingesetzt; auch in der ZCH, wobei die unten angegebene NWG erreicht wurde. Dabei
wurde das Jod vor und nach der Bestrahlung abgetrennt; das Verfahren ist recht
aufwendig.

erreichbare NWG 2E-5 Bq & 3E-12g, Ranwe 7-E-07

Bei der fur 12°J geforderten NWG kann das Trennverfahren vermutiich vereinfacht
werden, so daB NAA eine sinnvolle alternative Bestimmungsmethode bietet.

Zusammenfassung: LSC, Elektronenspekirometrie und LEP-Messungen nach radio-
chemischen Trennungen kodnnen die erforderliche NWG erreichen. ICP-MS ist sicher
auch geeignet. Fiir extrem niedrige NWG hat sich NAA bewahrt.
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134Cs 2.06 a

1 Bq & 2.087E-14 g 1 g < 4.792E+13 Bq
geforderte NWG: 1300.0 Bq & 2.71E-11 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B- >10 keV 90 % 0.02 Ips
v 605 keV 98 % 2 Ips
796 keV 85 % 2 lps
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Die Messung der B-Strahlung nach radiochemischer Abtrennung ist die
empfindlichste Methode, hier aber nicht erforderlich.

erreichbare NWG: 0.02Bq«< 4.64E-16 ¢, Rwg 1-71E-05
v+Messung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 2.04Bqe 4.26E-14g, RNWG 0.0016
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: ~ 6.42E+06 Bq < 1.34E-07 g, Rywae 4939.

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch -Spektrometrie.
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1350s 3.E06 a

1 Bq < 3.062E-08 g 1 g & 3.266E+07 Bq
geforderte NWG: 6400.0 Bq < 1.96E-04 g aus Tabelle 4
Strahiung Energie’ Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B ->10 keV 88 % 0.02 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Bei der radiochemischen Trennung bleiben die anderen Cs-Isotope beim
135Cs, so daB man bei der LSC-Messung die Summe aller Aktivitaten erhéit. 134Cs
und 137Cs konnen aber per y-Spektrometrie separat bestimmt und der MeBwert ent-
sprechend korrigiert werden.

erreichbare NWG: 0.02Bq< 6.96E-10 g, Rywg  3-55E-06
ICP-MS: Wahrscheinlich gut geeignet.
erreichbare NWG: 4.41Bgqs 1.35E-07 g, Ruwg  6-89E-04

Zusammenfassung: B-Messung und ICP-MS sollten ausprobiert und miteinander ver-
glichen werden.
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137Cs 30 a

1 Bq < 3.107E-13 g 1g < 3.218E+12 Bq
geforderte NWG: 360.0 Bq < 1.12E-10 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B- >10 keV 96 % 0.02 Ips
Y 662 keV 85 % 2 lps
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Die Messung der B-Strahlung nach radiochemischer Abtrennung ist die
empfindlichste Methode, hier aber nicht erforderlich.

erreichbare NWG: 0.02Bq«< 6.47E-15 g, Ruwg 5-79E-05
vMessung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 235Bqe 7.31E-13 g, Rywg 0-0065
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: 4.41E+05Bg< 1.37E-07 g, RNWG 1225.

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch Spektrometrie.

90 Zur Bestimmung langlebiger Radionuklide ..........



133Ba 10.5 a

1 Bq & 1.056E-13 g 19 < 9.472E+12 Bq
geforderte NWG: 1000.0 Bq < 1.06E-10 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
Bt >10 keV 0.2 % 0.02 Ips
e >10 keV 260 % 2 Ips
Y 81 keV 34 % 2 lps
303 keV 18 % 2 Ips
356 keV 62 % 2 lps
Bestimmungsmethoden

Elektronenmessung: Die Messung der Konversionselekironen nach radiochemischer
Abtrennung mit LSC ist die empfindlichste Methode. Bei Elektronenspektrometrie ist
die NWG hoher, aber die Selektivitat besser. Beide Methoden sind fiir dieses Nuklid

nicht optimal.
erreichbare NWG: 0.77Bqe 8.12E-14 g, Rywg 7-69E-04
vMessung: Einfachste und beste MeBmethode.
erreichbare NWG: 323Bq< 3.41E-13g, Rywg 0-0032
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: ~ 1.26E+06 Bq & 1.33E-07 g, Rywg 1260

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spektrometrie.
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144Ce 285 d
1 Bq © 8.495E-15 ¢ 1g < 1.177E+14 Bq

geforderte NWG: 29000.0 Bq < 2.46E-10 g aus Tabelle 4

Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B(44Ce) >10 keV 91 % 0.02 Ips
B(144Pr) >10 keV 100 % 0.02 Ips
¥(144Ce) 133 keV 11 % 2 Ips
v(144Pr) 697 keV 1.34 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

Dem Spaltprodukt 44Ce folgt das kurzlebige 144Pr, das auch zur Bestimmung heran-
gezogen werden kann.

B-Messung: Die Messung der B-Strahlung nach radiochemischer Abtrennung ist die
empfindlichste Methode.

erreichbare NWG: 0.02Bqe 1.70E-16 g, Rywg  6-90E-07

Die sehr energiereiche B-Strahlung von 144Pr erlaubt auch die Bestimmung mit LSC
iiber die Tscherenkow-Strahlung.

+Messung: Einfachste MeBmethode, wobei allerdings die 133 keV-y-Linie durch andere
Nuklide, z.B. 182Hf, gestort werden kann.

erreichbare NWG: 18.Bq & 1.54E-13 g, Rywwg 6-27E-04
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 1.70E+07 Bq < 1.44E-07 g, Rywe  585.

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch ySpektrometrie wahrscheinlich aus-
reichend; sonst radiochemische Abtrennung und LSC Messung.

92 Zur Bestimmung langlebiger Radionuklide ..........



147pm 2.62 a
1Bq < 2.912E-14 ¢ 1 g & 3.434E+13 Bq

geforderte NWG: 4.50E+05 Bq < 1.31E-08 g aus Tabelle 4

Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B >10 keV 89 % 0.02 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Nach radiochemischer Isolierung kann mit LSC gemessen werden. Das
Trennverfahren ist wegen der chemischen Eigenschaften der Lanthaniden wahr-
scheinlich aufwendig.

erreichbare NWG: 0.02Bq< 6.54E-16 g, Rywwg  4-99E-08
ICP-MS: Vielleicht kann die geforderte NWG erreicht werden.
erreichbare NWG: 5.05E+06 Bq & 1.47E-07 g, Rwe 11

Zusammenfassung: Die Abtrennung von ¥7Pm und Messung mit LSC oder einem
anderen B-Zahler ist wahrscheinlich die beste Methode. Wenn ICP-MS angewendet
wird, dann sollte auf dieses Nuklid mit geachtet werden.
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151§m 90 a
1Bq e 1.027E-12 g 1 g < 9.733E+11 Bq

geforderte NWG: 8.40E+05 Bq < 8.63E-07 g aus Tabelle 4

Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B >10 keV 95 % 0.02 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Nach radiochemischer Isolierung kann mit LSC gemessen werden. Das
Trennverfahren ist wegen der chemischen Eigenschaften der Lanthaniden wahr-

scheinlich aufwendig.
erreichbare NWG:  0.02Bq <« 2.16E-14 g, Rywg 251E-08
ICP-MS: Wahrscheinlich méglich.
erreichbare NWG: 1.47E+05Bq< 1.51E-07 g, Rwg 017

Zusammenfassung: Die Abtrennung von Samarium und Messung des Nuklids mit LSC
oder einem anderen B-Zahler ist die empfindlichere, aber aufwendige Methode. Fir
Routinemessungen ist ICP-MS vielleicht besser geeignet.
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1526y 13.3 a

1 Bq © 1.528E-13 g 1 g < 6.543E+12 Bq
geforderte NWG: 310.0 Bq < 4.74E-11 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate

B~ >10 keV 99 % 0.02 Ips

v 344 keV 27 % 2 Ips

1112 keV 14 % 2 Ips

1408 keV 21 % 2 Ips

Bestimmungsmethoden

B-Messung: Die Messung der B-Strahlung nach radiochemischer Abtrennung ist die
empfindlichste Methode, hier aber nicht erforderlich.

erreichbare NWG:  0.02 Bq <  3.09E-15 g, Rywg 6-52E-05
vMessung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 7.41Bq¢e 1.13E-12 g, Rywg 0-0239
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: 9.95E+05Bq < 1.52E-07 g, Rywg 3208.

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spektrometrie.
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154y 8.8 a Ringversuch

1 Bq < 1.025E-13 g 1 g < 9.760E+12 Bq
geforderte NWG: 440.0 Bq < 4.51E-11 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B- >10 keV 95 % 0.02 Ips
Y 123 keV 41 % 2 Ips
723 keV 20 % 2 Ips
1274 keV 36 % 2 lps
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Die Messung der B-Strahlung nach radiochemischer Abtrennung ist die
empfindlichste Methode, hier aber nicht erforderlich.

erreichbare NWG: 0.02Bq& 2.16E-15g, Rwwe  4-78E-05
v+Messung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 4.88Bq« 5.00E-13 g, Rywg 0.0111
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG:  1.50E+06 Bq & 1.54E-07 g, Rywg 3416.

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spektrometrie.
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155Ey 5.0 a

1 Bq « 5.859E-14 ¢ 1 g < 1.707E+13 Bq
geforderte NWG: 15000.0 Bq < 8.79E-10 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B- >10 keV 85 % 0.02 Ips
Y 87 keV 34 % 2 Ips
105 keV 21% 2 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Die Eu-Nuklide werden bei der radiochemischen Abtrennung nicht getrennt.
Deshalb ist die B-Messung keine gut geeignete Methode.

v+Messung: Die niederenergetischen y-Linien werden oft durch andere Radionuklide
gestort. Falls die direkte y-Messung keine zuverlassigen Werte liefert, muB vorher eine
radiochemische Abtrennung ausgefiihrt werden; 152Eu und '%4Eu haben in dem Be-
reich keine storenden Linien. In dem nach der Trennung vorliegenden MeBpréaparat
diirfte die y-Selbstabsorption vernachlassigbar sein.

erreichbare NWG: 5.88Bq« 3.45E-13 g, Rywe 3-92E-04
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 2.65E+06 Bq & 1.55E-07 g, Rwe 176

Zusammenfassung: Bestimmung durch y-Spektrometrie oder LEP-Spekirometrie nach
radiochemischer Trennung.
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175Hf 70 d

1 Bq < 2.536E-15 g 19 < 3.944E+14 Bq
geforderte NWG: 36000.0 Bq < 9.13E-11 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B+ >10 keV 0.5 % 0.02 Ips
e 9-11 keV 65 % 2 Ips
v 343 keV 87 % 2 Ips
Rontgen 7 -10 keV 23 % 2 Ips
53 - 63 keV 93 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

Elektronenmessung: Die Messung der Elektronenstrahiung nach radiochemischer Ab-
trennung mit LSC ist die empfindlichste Methode, hier aber nicht erforderlich. Elek-
tronenspektrometrie ist weniger empfindlich. Die angegebene erreichbare NWG be-

zieht sich auf Elektronenspektrometrie
erreichbare NWG: 3.08 Bq& 7.80E-15 g, Rywe  8-55E-05
vMessung: Einfachste und beste MeBmethode.
erreichbare NWG: 230Bgq& 5.83E-15 g, Ruywg  6-39E-05
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 6.90E+07 Bq & 1.756E-07 g, Rywa 1917.

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spektrometrie.
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181Hf 424 d

1 Bq < 1.589E-15 ¢ 1 g < 6.295E+14 Bq
geforderte NWG: 13000.0 Bq & 2.07E-11 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B~ >10 keV 95 % 0.02 lps
Y 133 keV 36 % 2 1lps
482 keV 81 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Die Messung der B-Strahlung nach radiochemischer Abtrennung ist die
empfindlichste Methode, hier aber nicht erforderlich.

erreichbare NWG: 0.02Bq& 3.34E-17 g, Rywg  1-62E-06
vMessung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 2.47Bq< 3.92E-16g, Rywg  1-90E-04
LEP-Messung: Maglich, aber nicht erforderlich.
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: 1.14E+08Bq& 1.81E-07 g, Ruywg 8765.

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spektrometrie.
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182Ta 115d

1 Bq < 4.332E-15 ¢ 19 < 2.308E+14 Bq
geforderte NWG: 6000.0 Bq < 2.60E-11 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B- >10 keV 94 % 0.02 Ips
Y 1121 keV 35 % 2 Ips
1221 keV 27 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Die Messung der B-Strahlung nach radiochemischer Abtrennung ist die
empfindlichste Methode, hier aber nicht erforderiich.

erreichbare NWG:  0.02Bq e 9.22E-17 g, Rywg 3-55E-06
v+Messung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 5.71Bq& 2.48E-14 g, Rywg 9-52E-04
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG:  4.20E+07 Bq & 1.82E-07 g, Rywg 7002.

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spektrometrie.
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203Hg 46.6 d

1 Bq < 1.958E-15 g 1 g < 5.107E+14 Bq
geforderte NWG: 29000.0 Bq & 5.68E-11 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B- >10 keV 88 % 0.02 Ips
Y 279 keV 82 % 2 lps

Bestimmungsmethoden

B-Messung: Die Messung der B-Strahlung nach radiochemischer Abtrennung ist die
empfindlichste Methode, hier aber nicht erforderlich.

erreichbare NWG: 0.02Bq«< 4.45E-17 g, Rywwg  7-84E-07
vMessung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 244Bq< 4.78E-15¢, Rywg 841E-05
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG:  1.04E+08 Bq &  2.03E-07 g, Rywg 3575.

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spektrometrie.
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210pp 22.3 a

1 Bq & 3.540E-13 g 1 g < 2.825E+12 Bq
geforderte NWG: 10.0 Bq < 3.54E-12 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate

a 3720 keV  <2x10% %

B- >10 keV 17 % 0.02 lps

e >10 keV 90 % 21ps -

Y 10 - 15 + 47 keV 25 % 2 Ips

Bestimmungsmethoden

o-Messung: Ungeeignet

B-Messung: Die Messung der B-Strahlung nach radiochemischer Abtrennung ist die
empfindlichste Methode. Die NWG wird noch verbessert durch die Konversions-
elektronen, die im LSC ebenfalls erfaBt werden, hier aber bei der Berechnung der
NWG nicht berticksichtigt worden sind.

erreichbare NWG: 0.12Bq& 4.17E-14 g, Rywg 00118

Elektronenmessung: Nicht so empfindlich, aber selektiv und deshalb zuverlassiger als
die B-Messung.

erreichbare NWG: 222Bq< 7.87E-13g, Ruwwg 0-22
LEP-Messung: Mit LEP-Spektrometrie und nach radiochemischer Abtrennung.

erreichbare NWG: 8.00 Bq = 2.83E-12 g, RNWG 0.80
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: 5.93E+05Bq& 2.10E-07 g, RNWG 5.93E+04

Zusammenfassung und Bemerkungen: Das Nuklid ist als Glied der 238U- bzw. der
226Ra-Reihe interessant. In diesem Fall kénnen andere Vorgangernuklide leichter
nachgewiesen werden. In Ausnahmefillen kann 21%Pb auch fiir technisch-wissen-
schaftliche Zwecke abgetrennt sein und isoliert in den Abfallen vorkommen. Dann
kann man das Nuklid selbst oder seine Folgeprodukte 219Bi oder 219Po zur Bestim-
mung verwenden. 219Bi 4Bt sich ebenfalls nur schwierig bestimmen, wihrend 219Po
mit a-Spektrometrie gemessen werden kann.

Wenn 210Pp selbst bestimmt werden soll, muB eine radiochemische Abtrennung aus-
gearbeitet werden, an die sich Elektronenspektrometrie oder eine LEP-Messung an-
schlieBen kann.
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214pp 26.8 m

1 Bqg < 8.244E-19 g 19 < 1.213E+18 Bq
geforderte NWG: 2.20E+06 Bq < 1.81E-12 g aus Tabelle 6
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B- >10 keV 97 % 0.02 Ips
Y 295 keV 19 % 2 Ips
352 keV 37 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Die Messung der B-Strahlung nach radiochemischer Abtrennung ist die
empfindlichste Methode, hier aber nicht erforderlich.

erreichbare NWG: 0.02Bq< 1.70E-20 g, Ryweg  9-37E-09
v+Messung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 541 Bq& 4.46E-18 g, Rywg 246E-06
ICP-MS: Nicht geeignet.

erreichbare NWG: 260E+11Bq& 2.14E-07 g, Rywwg  1-18E+05

Zusammenfassung und Bemerkungen: Das Nuklid ist als Glied der 238U- bzw. der
226Ra-Reihe interessant und wegen seiner einfachen Bestimmung durch ySpek-
trometrie neben 214Bi gut geeignet als Indikator fiir die dem 222Rn folgenden Glieder

dieser Reihe.
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210Bj 5.0d

1 Bq & 2.173E-16 g 1 g < 4.601E+15 Bq
geforderte NWG: 1.00E+06 Bq < 2.17E-10 g aus Tabelle 6
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o Y<PE-4 % 0.01 Ips
B >10 keV 99 % 0.02 ips
Y X<1E-4 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

o-Messung: Sehr unempfindlich.

B-Messung: Wenn ein einwandfreies radiochemisches Trennverfahren vorliegt, ware
damit eine Bestimmung mit niedriger NWG moglich. Es gibt allerdings einige
langlebige Wismutisotope (2%°Bi bis 2°8Bi), die auch dann noch stéren kénnten. Sie
entstehen aber nur durch Bestrahlungen in Beschleunigern und diirften deshalb in
kerntechnischen Abféllen selten zu finden sein. Praktische Verwendung findet ge-
legentlich das 207Bi (t;» = 32.2 a) als Eichstrahler fiir y-Spekirometer. Es wird nur in
geringen Mengen erzeugt und deshalb in Abfallgebinden nicht in unzuldssiger Menge
vorkommen, kann dann aber anhand seiner v-Linien leicht erkannt und gemessen

werden.
erreichbare NWG: 0.02Bg& 4.39E-18 g, Rywwg  2.02E-08
v+Messung: Sehr unempfindlich.
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 9.66E+08 Bq & 2.10E-07 g, Rywwg 966.

Zusammenfassung und Bemerkungen: Siehe 210Pb und 210mBj
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210mBj 3.0E06 a

1 Bq < 4.763E-08 g 1 g < 2.100E+07 Bq
geforderte NWG: 1.00E+06 Bq < 4.76E-02 g aus Tabelle 6
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 4908 keV 39 % 0.01 Ips
4946 keV 56 % 0.01 Ips
e 220 keV 9% 2 Ips
v 266 keV 50 % 2 Ips
305 keV 28 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden
o-Messung:
erreichbare NWG: 0.02Bq< 8.51E-10g, Ruywg 1-79E-08

Elektronenmessung: Elekironenspektrometrie ist maéglich, aber nicht optimal.
erreichbare NWG: 22.Bq&e 1.06E-06 g, Rywg 2-22E-05

vMessung: Die direkte y-Spektrometrie ist hier eine einfache und ausreichende MeB-
methode.

erreichbare NWG: 4.00Bqe 1.91E-07 g, Rywg  4-00E-06

ICP-MS: Ist sicher gut geeignet.
erreichbare NWG:  4.41Bqe  2.10E-07 g, Rywg 4-41E-06

Zusammenfassung und Bemerkungen: Das Nuklid entsteht mit einem sehr kleinen
Wirkungsquerschnitt durch Neutroneneinfang aus Wismut und kann deshaib bei Ex-
perimenten, bei denen Wismut lange im Reakior oder anderen Neutronenquellen
verbleibt, gebildet werden. Es ist wohl nur in Ausnahmefallen in kerntechnischen Ab-
fallen zu finden. Nach einer Bestrahlungszeit von 3650 Tagen in einem NeutronenfluB
von @4, = 1018 cm2 s~1 betragt die spezifische Aktivitat etwa 650 Bg/g.

Es ist nicht ganz sicher, ob mit dem in Ref.4], Tabelle 6, genannten 21°Bi das hier
behandelte langlebige mesomere Nuklid oder der Grundzustand (t,» = 5.0 d) gemeint
ist. Fiir ein a-strahlendes Nuklid mit einer so langen HWZ wére die zuléssige Aktivitat
(geforderte NWG) sehr hoch. Weil die Erzeugung derartig hoher Aktivitaten sehr un-
wahrscheinlich ist, ist zu vermuten, daB das kurzlebige Nuklid gemeint ist.

Die einfachste MeBmethode fiir Routinemessungen ware vermutlich y-Spektrometrie,
aber auch bei ICP-MS Multielementbestimmungen wiirde es mit gefunden.
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214Bi  19.9 m

1 Bq < 6.121E-19 g 1 g < 1.634E+18 Bq
geforderte NWG: 5.60E+05 Bq < 3.43E-13 g aus Tabelle 6
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B- >10 keV 99 % 0.02 Ips
Y 609 keV 46 % 21ps
1120 keV 15 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Die Messung der B-Strahlung nach radiochemischer Abtrennung ist die
empfindlichste Methode, hier aber nicht erforderlich.

erreichbare NWG: 0.02Bqe 1.24E-20g, Rwg S-61E-08
+Messung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: ~ 4.35Bq <  2.66E-18 g, Rywg 7-76E-06
ICP-MS: Nicht geeignet.

erreichbare NWG: 3.50E+11 Bq& 2.14E-07 g, Rywwg  6-24E+05

Zusammenfassung und Bemerkungen: Das Nuklid ist als Glied der 238U- bzw. der
226Rg-Reihe interessant und wegen seiner einfachen Bestimmung durch y-Spek-
trometrie neben 214Pb gut geeignet als Indikator fiir die dem 222Rn folgenden Glieder

dieser Reihe.

106  Zur Bestimmung langlebiger Radionuklide ..........



210po 138.4 d
1 Bq < 6.016E-15 g

geforderte NWG: 490.0 Bq < 2.95E-12 g

19 < 1.662E+14 Bq

aus Tabelle 4

Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 5304 keV 100 % 0.01 Ips
v 803 keV 0.001 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden
a-Messung:

erreichbare NWG: 1.00E-2 Bq & 6.02E-17 g,
B-Messung: Nicht moglich.
v+Messung: Sehr unempfindlich.
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: 3.49E+07 Bq& 2.10E-07 g,

R 2.04E-05

NWG

R 7.12E+04

NWG

Zusammenfassung und Bemerkungen: Das Nuklid ist als Glied der 238U- bzw. der
226Ra3-Reihe interessant. In diesem Fall kénnen andere Vorgangernuklide (ber

vSpektrometrie leichter nachgewiesen werden.

In Ausnahmefillen kann 2'0Po auch fiir technisch-wissenschaftliche Zwecke abge-
trennt sein und isoliert in den Abféllen vorkommen. Dann muB man das Nuklid selbst

per a-Spektrometrie bestimmen.
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222Rn 3.8 d
1 Bq & 1.746E-16 g 1 g < 5.727E+15 Bq

geforderte NWG: 1.50E+05 Bq & 2.62E-11 g aus Tabelle 6

Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 5490 keV 100 % 0.01 Ips
Y 510 keV 0.07 % 21ps
Bestimmungsmethoden
a-Messung:
erreichbare NWG: ~ 1.00E-2Bq e 1.75E-18 g, Rywg 6-67E-08

vMessung: Sehr unempfindlich und die Linie ist stark von der Vernichtungsstrahlung
anderer Radionuklide liberlagert.

ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 1.27E+09Bq & 2.22E-07 g, Rywg 8476.

Zusammenfassung und Bemerkungen: Das Nuklid ist als Glied der 238U- bzw. der
226Ra-Reihe interessant. Es I4Bt sich am besten liber spezielle Radon-Detektionsme-
thoden (Emanation des Rn-Gases, Auffangen und Messen der o-Strahlung in
Szintillationskammern) bestimmen.
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223Ra 11.4 d

1 Bq < 5.262E-16 g 1 g  1.900E+15 Bq
geforderte NWG: 910.0 Bq < 4.79E-13 g ‘aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 5607 keV 24 % 0.01 Ips
5716 keV 53 % 0.01 Ips
e >15 keV 92 % 2 Ips
Y 81 - 84 keV 40 % 2 Ips
269 keV 14 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden
o-Messung:
erreichbare NWG: 0.02Bq< 9.93E-18 g, Ruwe 207E-05

Elektronenmessung: Maglich, aber wohl nicht optimal.

erreichbare NWG: 217 Bq &  1.14E-15 g, Rywg 0-0024
v+Messung: Moglich und wahrscheinlich meistens ausreichend.

erreichbare NWG: 5.00Bq& 2.63E-15g¢, Rywg 0-0055
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: 424E+08Bq¢& 2.23E-07 g, RNWG 4.66E+05

Zusammenfassung und Bemerkungen: Das Nuklid ist wichtig zum Nachweis der
Zerfallsreihe von 235U- bzw. 231Pa. Die instrumentelle y-Messung ist wohl meistens
das sinnvoliste MeBverfahren. Wenn das nicht ausreicht, muB8 eine a-Messung aus-

gefiihrt werden.
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224Ra 3.66 d

1 Bq < 1.697E-16 g 1 g & 5.893E+15 Bq
geforderte NWG: 1.10E+05 Bq & 1.87E-11 g aus Tabelle 6
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate

o 5686 keV 95 % 0.01 Ips

Y 241 keV 3.9 % 2 Ips

Bestimmungsmethoden
o-Messung:
erreichbare NWG: 0.01 Bq& 1.79E-18 g, Ranwa
vMessung: Maglich und wahrscheinlich meistens ausreichend.
erreichbaré NWG: 51.Bq& 8.70E-15 g, Rawa
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 1.32E+09 Bq & 2.24E-07 g, Ranwa

9.57E-08

4.66E-04

1.20E+04

Zusammenfassung und Bemerkungen: Das Nuklid ist wichtig zum Nachweis der
Zerfallsreihe von 232Th- bzw. 228Th, das aber auch selbst recht gut nachgewiesen
werden kann. Die instrumentelle y+Messung ist wohl meistens das am einfachsten
durchfithrbare MeBverfahren. Wenn das nicht ausreicht, muB eine a-Messung aus-

gefiihrt werden.
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226Ra 1600 a
1 Bq < 2.734E-11 g

geforderte NWG: 4.4 Bq < 1.20E-10g

1 g < 3.658E+10 Bq

aus Tabelle 3

Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 4784 keV 94 % 0.01 Ips
Y 186 keV 3.3 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

o-Messung: Die NWG ist ausreichend.

erreichbare NWG: 0.01Bgqe 291E-13g,
vMessung: Wahrscheinlich nicht ausreichend.

erreichbare NWG: 61.Bq< 1.66E-09 g,
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: 8267.Bq< 2.26E-07 g,

Rywg 0-0024

R 13.77

NWG

R 1879.

NWG

Zusammenfassung: Die instrumentelle y-Messung ist das am einfachsten durchfiihr-
bare, aber wohl selten ausreichende MeBverfahren. Normalerweise muB eine
o-Messung ausgefiihrt werden. Auch die Messung des in der Probe nachgebildeten
und abgetrennten Radons oder des von einer abgetrennten Radiumfraktion emanier-
ten Radons mit einem Szintillationsdetektor kdnnte ein geeignetes Verfahren sein.
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228Ra 5.75 a

1Bq < 9.911E-14 g 1 g < 1.009E+13 Bq
geforderte NWG: 51.0 Bq & 5.05E-12 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
Y 12 - 20 keV 187 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

LEP-Messung: Messung mit LEP-Spektrometrie nach radiochemischer Abtrennung
mdéglich.

erreichbare NWG:  1.07Bq < 1.06E-13 g, Rywg 0-0210
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: ~ 2.30E+06 Bq & 2.28E-07 g, Ry 451E+04

Zusammenfassung und Bemerkungen: Das Nuklid ist das Tochterprodukt von 232Th,
Es IaBt sich einfacher Uber das Folgeprodukt 228A¢ per w-Spektrometrie bestimmen.
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22TAc 21.8 a

1 Bq < 3.741E-13 g 1 g & 2.673E+12 Bq
geforderte NWG: 3.6 Bq < 1.35E-12 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 4938 keV 0.52 % 0.01 Ips
4951 keV 0.65 % 0.01 Ips
B- >10 keV 40 % 0.02 Ips
Y 20 keV <0.1 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

o~Messung: Nicht sehr empfindlich.
erreichbare NWG: 154Bqe 5.76E-13 g, Rywg 043

B-Messung: Wahrscheinlich nicht mdglich, weil nach der radiochemischen Abtrennung
zu schnell Folgeprodukte nachgebildet werden und andere Radionuklide stéren.

vMessung: Nicht geeignet.
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 6.07E+05 Bgqe 227E-07 g, Rywg  1.69E+05

Zusammenfassung und Bemerkungen: Das Nuklid gehort zur Zerfallsreihe von 235U
bzw. 281Pa. Es I4Bt sich selbst nicht gut messen. Deshalb ist die Bestimmung iiber
das Tochterprodukt 227Th vorzuziehen. Vielleicht ist auch eine Messung des
v-Spektrums von 223Fr méglich.

Anhang A. Angaben zu den einzelnen Nukliden 113




228A¢ 6.13 h

1 Bq < 1.205E-17 g 1 g < 8.296E+16 Bq
geforderte NWG: 8.20E+05 Bg < 9.88E-12 g aus Tabelle 6
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B- >10 keV 98 % 0.02 Ips
Y 911 keV 29 % 2 Ips
969 keV 17 % 21lps’
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Die Messung der B-Strahlung nach radiochemischer Abtrennung wird leicht
durch andere Actinium-isotope gestort und ist nicht sinnvoll.

vMessung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 6.90Bge 8.31E-17 g, RNWG 8.41E-06
ICP-MS: Nicht geeignet.

erreichbare NWG:  1.89E+10 Bq & 2.28E-07 g, Ruywg 231E+04

Zusammenfassung und Bemerkungen: Das Nuklid ist Folgeprodukt von von 232Th-
bzw. 228Ra. Das letztere Nuklid 148t sich nicht gut bestimmen und deshalb ist die

instrumentelle y-Messung fiir dessen Nachweis wichtig.
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227Th 18.7 d

1 Bq < 8.786E-16 g 1 g < 1.138E+15 Bq
geforderte NWG: 780.0 Bq < 6.85E-13 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
a 5757 keV 20 % 0.01 Ips
5978 keV 283 % 0.01 Ips
6038 keV 25 % 0.01 Ips
e >10 keV 170 % 2 Ips
Y 235 keV 11.6 % 2 lps
330 keV 2.7 % 2 lps
Bestimmungsmethoden
o~Messung
erreichbare NWG: 0.04Bqe 3.51E-17 g, RNWG 5.13E-05

Elektronenmessung: Die Konversionselektronen kdnnen nach radiochemischer Ab-
trennung per Elekironenspektrometrie gemessen werden. Inwieweit die Linien cha-
rakteristisch fir 27Th sind oder ob sie durch andere Th-Isotope oder durch Folge-
produkte gestért werden, muB noch gepriift werden. Wahrscheinlich muB aber diese

Methode nicht eingesetzt werden.
erreichbare NWG: 1.18Bq< 1.03E-15g, Rywg 0-0015

vMessung: Einfachste und in der Regel ausreichend empfindliche und selektive Me-
thode.

erreichbare NWG: 17.Bq& 1.51E-14 g, Rywg  0-0221
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 258E+08 Bq & 2.27E-07 g, Rywg  3-31E+05

Zusammenfassung und Bemerkungen: Das Nukiid gehért zur Zerfallsreihe von 235U
bzw. 231Pa und es dient zur Bestimmung des Mutternuklids 227Ac, das selbst nicht gut
meBbar ist. Die y-Spektrometrie ist die optimale MeBmethode.
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228Th 1.9a

1 Bq & 3.275E-14 g 1 g < 3.053E+13 Bq
geforderte NWG: 49.0 Bq & 1.60E-12 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 5341 keV 27 % 0.01 Ips
5423 keV 73 % 0.01 Ips
e >10 keV 36 % 2 Ips
Roéntgen 12 - 18 keV 9% 2 Ips
Bestimmungsmethoden

o-Messung: Wahrscheinlich die optimale Methode.
erreichbare NWG: 0.01 Bqe& 4.49E-16 g, Rwe 280E-04

B-Messung: B-Strahlung wird nicht emittiert, aber Konversionselektronen. Sie kdnnen
nach radiochemischer Abtrennung per LSC gemessen werden. Inwieweit die evtl. per
Elektronenspektrometrie meBbaren Linien charakteristisch fiir 226Th sind oder ob sie
durch andere Th-Isotope oder durch Folgeprodukte gestdrt werden, muB noch gepriift
werden. Wahrscheinlich brauchen aber Elektronenspektrometrie und LSC nicht ein-
gesetzt zu werden.

LEP-Messung: y-Strahlung wird nicht und K- und L-Réntgenstrahlung nur mit geringer
Intensitat emittiert, die nach radiochemischer Abtrennung mit einem LEP-Spektro-
metrie gemessen werden kénnte. Ob die Linien durch andere Th-Nuklide oder Folge-
produkte gestort werden, miiBte noch gepriift werden.

erreichbare NWG: 22.Bq& 7.28E-13 g, Rwe 045
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 6.96E+06 Bq < 2.28E-07 g, Rwg  142E+05

Zusammenfassung und Bemerkungen: Das Nuklid gehort zur Zerfallsreihe von 2%2Th
und laBt sich wohl am besten mit der a~-Spektrometrie bestimmen. Eventuell ist die
Bestimmung eines der kurzlebigen Folgeprodukte z.B. 212Bi oder 208T| per
vSpektrometrie einfacher und hinreichend aussagekraftig.

116 Zur Bestimmung langlebiger Radionuklide ..........



230Th 75400 a

1 Bq « 1.311E-09 g 1 g < 7.627E+08 Bq
geforderte NWG: 58.0 Bq & 7.60E-08 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 4621 keV 23 % 0.01 Ips
4688 keV 76 % 0.01 Ips
Y ¥<0.06 %

Bestimmungsmethoden
a-Messung:
erreichbare NWG:  0.01 Bqo 1.73E-11 g, Rywg 227E-04

ICP-MS: Die geforderte NWG wird vermutlich nicht oder nur nach Optimierung des
Verfahrens erreicht.

erreichbare NWG: 175. Bq & 2.30E-07 g, Rywe 3-02

NAA: Nicht empfindlich genug; das Aktivierungsprodukt 231Th hat nur schwache
v-Linien.

Zusammenfassung: o-Spekirometrie ist wahrscheinlich die beste MeBmethode;
ICP-MS sollte auch probiert werden.
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231Th 1.06 d
1 Bq < 5.068E-17 g 1 g & 1.973E+16 Bq

geforderte NWG: 1.30E+07 Bq < 6.59E-10 g aus Tabelle 3

Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
e >10 keV 427 % 2 lps
Rontgen 11 - 20 keV 96 % 2 Ips
Y 85 keV 6.6 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

Elektronenmessung: Es werden sehr viele Konversionselektronen emittiert. Sie kénnen
nach radiochemischer Abtrennung per Elektronenspektrometrie gemessen werden.

erreichbare NWG: 047Bq< 237E-17 g, Ruwwg  3-60E-08

LEP-Messung: Die emittierten Rontgenlinien sind nicht charakteristisch fiir das Nuklid,
kénnen aber nach radiochemischer Abtrennung von Thorium zur Messung verwendet
werden und wiirden eine nachweisstarke Bestimmung erlauben. Vielleicht mu3 eine
Zerfallskurve aufgenommen werden, um das kurzlebige Nuklid von anderen Th-
Isotopen, die dhnliche Rdntgenspektren emittieren, zu unterscheiden.

erreichbare NWG: 208Bge 1.06E-16 g, RNWG 1.60E-07

v+Messung: Die v-Linie ist durch Linien anderer Radionuklide gestért, aber in abge-
trenntem Thorium kann man die yLinie zum Bestimmen wahrscheinlich verwenden.

erreichbare NWG: 30. Bq& 1.54E-15 g, Rawwg  2-33E-06
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 4.56E+09Bq < 2.31E-07 g, Ruwg 351-

Zusammenfassung und Bemerkungen: 23'Th ist das Tochternuklid von 235U und Bt
sich wohl am besten mit Elektronenspekirometrie oder mit LEP-Spektrometrie be-
stimmen.
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232Th 1.4E10 a

1 Bq < 2.456E-04 g 1g¢e 4072 Bq
geforderte NWG: 10.0 Bq < 2.46E-03 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
a 3952 keV 23 % 0.01 Ips
4010 keV 77 % 0.01 Ips
Y 59 keV 0.19 % 2 1Ips
Bestimmungsmethoden
o-Messung
erreichbare NWG: 0.01 Bqe  3.19E-06 g, Rywg 0-0013

ICP-MS: Wahrscheinlich gut geeignet.

erreichbare NWG: ~ 9.45E-4 Bq & 2.32E-07 g, Rywg 9-45E-05
NAA: Wird in der ZCH routineméBig ausgefihrt.

erreichbare NWG:  2E-7 Bq < 5E-11 g, Rywg 2-E-08

Zusammenfassung: NAA und ICP-MS sind am besten geeignet. Vielleicht wird 232Th
auch bei der a-Spektrometrie mit gefunden.
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234Th 24.1d

1Bq < 1.167E-15 g 1g < 8.567E+14 Bq
geforderte NWG: 1.00E+05 Bq < 1.17E-10 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie - Haufigkeit minimal meBbare Emissionsrate
e - >20 keV 21 % 2 Ips
Rontgen 13 - 19 keV 9% 2 Ips
v 63 keV 4 % 2 Ips
92 keV 54 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

Elektronenmessung: Die Konversionselektronen kénnen nach radiochemischer Ab-
trennung per Elektronenspektrometrie gemessen werden.

erreichbare NWG: 952 Bq ¢« 1.11E-14 g, Rywe 9-62E-05
LSC kommt auch infrage und bietet wohl eine niedrigere NWG.

LEP-Messung: Die emittierten Rontgenlinien sind nicht charakteristisch fiir das Nuklid,
konnen aber nach radiochemischer Abtrennung von Thorium zur Messung verwendet
werden und wirden eine Bestimmung erlauben. Wahrscheinlich muB eine
Zerfallskurve aufgenommen werden, um das 24.1 d-Nuklid von anderen Th-Isotopen,
die dhnliche Rontgenspektren emittieren, zu unterscheiden.

vMessung: Die y-Linien liegen im unteren Energiebereich, wo auch viele andere Ra-
dionuklide emittieren. Deshalb wére in diesem Fall auch fiir die y-Spektrometrie eine
radiochemische Abtrennung von Thorium vor der Messung sinnvoll. Die Linien wiirden
dann genau so gut oder besser bei der LEP-Messung gefunden.

erreichbare NWG: 37.Bq & 4.32E-14 g, Rwe 3-70E-04
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 2.00E+08 Bq & 2.34E-07 g, Rawg  2005.

Zusammenfassung: Das Nuklid ist das Tochternuklid von 238U und I4Bt sich wohl am
besten mit der Elektronenspektrometrie oder mit einer LEP-Messung in abgetrenntem
Thorium bestimmen.
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231pa 33000 a

1 Bq < 5.763E-10 g 1 g < 1.735E+09 Bq
geforderte NWG: 4.2 Bq < 2.42E-09 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 4951 keV 23 % 0.01 Ips
5013 keV 25 % 0.01 Ips
5029 keV 20 % 0.01 Ips
e >10 keV 200 % 2 lps
Rontgen 12 - 19 keV 53 %
Y 27 keV 9.3 % 2 lps
Bestimmungsmethoden
o-Messung
erreichbare NWG: 0.04Bqe 231E-11g, Rywg 0-0095

Elektronenmessung: Die Konversionselekironen kdnnen nach radiochemischer Ab-
trennung per Elektronenspektrometrie gemessen werden. Inwieweit die Linien cha-
rakteristisch fiir 231Pa sind oder ob sie durch andere Pa-Isotope oder durch Folge-
produkte gestdrt werden, muB noch gepriift werden.

erreichbare NWG: 1.00Bg< 5.76E-10 g, Rywg 024

Mit LSC-Messung ware die NWG um etwa zwei GroBenordnungen niedriger, d.h. ka-
me in den Bereich der geforderten NWG. :

LEP-Messung: Die Rontgenlinien sind nicht charakteristisch fiir das Nuklid. Die ener-
giearme y-Linie kann eventuell nach chemischer Abtrennung von Protactinium mit
LEP-Spektrometrie gemessen und zur Bestimmung herangezogen werden. Die NWG
wurde dafiir berechnet.

erreichbare NWG: 22. Bqe 1.24E-08 g, Ruwe 912
ICP-MS: Wahrscheinlich nicht empfindlich genug, sollte aber ausprobiert werden.
erreichbare NWG: 401.Bgqo 2.31E-07 g, Rwe 95

NAA: Die (n,y)-Reaktion hat einen hohen thermischen Wirkungsquerschnitt (200 b); das
Aktivierungsprodukt hat gute 4-Linien. Ob allerdings mit instrumenteller NAA die
niedrige NWG erreicht wird, die hier gefordert wird, ist fraglich.
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Zusammenfassung: Die a-Spektrometrie ist vermutlich am besten geeignet. Die Mes-
sung der Elektronen erscheint auch aussichtsreich, wobei die geforderte NWG wahr-
scheinlich nur bei Einsatz von LSC erreicht wird.
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233pgq 27 d

1 Bq & 1.302E-15 ¢ 1 g < 7.680E+14 Bq
geforderte NWG: 2.50E+05 Bq < 3.26E-10 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B- >10 keV 88 % 0.02 Ips
v 300 keV 6 % 2 Ips
312 keV 36 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Die Messung der B-Strahlung nach radiochemischer Abtrennung ist die
empfindlichste Methode, hier aber nicht erforderlich.

erreichbare NWG:  0.02Bq e 2.96E-17 g, Rywg 9-09E-08
vMessung: Einfachste und beste MeBmethode.

erreichbare NWG: 5.56Bqe 7.23E-15 g, Rywe 2.22E-05
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG:  1.79E+08 Bq & 2.33E-07 g, Ruwg 716

Zusammenfassung: Einfache Bestimmung durch y-Spektrometrie.
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234mpg 1,17 m

1 Bq & 3.935E-20 g 19 e 2541E+19 Bq
geforderte NWG: 91000.0 Bq < 3.58E-15 g aus Tabelle 6
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B- >10 keV 99 % 0.02 Ips
Y 1001 keV 0.65 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Wegen der kurzen HWZ ist eine radiochemische Abtrennung mit der er-
forderlichen Reinheit kaum mdglich.

v+Messung: Sehr schwache v-Linie; nicht sehr empfindlich, kdnnte aber trotzdem aus-
reichend sein.

erreichbare NWG: 308.Bq«< 1.21E-17 g, Rywe 0-0034
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 5.95E+12Bq& 2.34E-07 g, Rywg  6-53E+07

Zusammenfassung: Das Nuklid ist als Folgeprodukt von 238U und 234Th interessant,
bietet aber auch kein leichtes Bestimmungsverfahren. Vielleicht ist, nach Abtrennung
von Thorium die sehr harte B-Strahlung (Eg, max = 2.20 MeV) geeignet, das Nuklid und
damit seine Vorldufer zu bestimmen. Zur B-Messung im LSC kann man den
Tscherenkow-Effekt ausnutzen. Mit y-Spektrometrie hat man aber auch gute Chancen.
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234pa 6.7 h

1 Bq & 1.352E-17 g 1 g < 7.396E+16 Bq
geforderte NWG: 3.10E+05 Bq < 4.19E-12 g aus Tabelle 6
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate

B- >10 keV 96 % 0.02 Ips

e >10 keV 375 % 10 Ips

v - 95-98 keV 41 % 2 lps

131 keV 20 % 2 Ips

880 - 883 keV 25 % 2 Ips

Bestimmungsmethoden

B-Messung: Empfindlichste Methode, aber die radiochemische Trennung ist nicht ein-
fach.

erreichbare NWG: 0.02Bq¢& 2.82E-19 g, Rywg  6-72E-08

Elektronenmessung: Es gibt zahlreiche und z.T. intensive Linien von Konversions-
elektronen. Auf dem hohen B-Untergrund ist ihre Messung aber erschwert.

erreichbare NWG: ~ 2.67 Bq < 361E-17 g, Rywg 8.60E-06
vMessung: Einfache Methode und ausreichend empfindlich.

erreichbare NWG: 8.00Bq& 1.08E-16g, Ruwwg  2-58E-05
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: 1.73E+10Bq & 2.34E-07 g, Rywwg  5-58E+04

Zusammenfassung: Das Nuklid ist als Folgeprodukt von 238U und 234Th interessant.
Es 4Bt sich per +Spektrometrie leicht bestimmen. Da es aber nur mit einem Ver-
zweigungsverhaltnis von 0.13 % gebildet wird, reicht die NWG von 234Pa zur Bestim-

mung der obengenannten Vorldufernuklide wohl nicht aus.
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232y 70a

1 Bq & 1.228E-12 g 1 g < 8.145E+11 Bq
geforderte NWG: 36.0 Bq < 4.42E-11 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
a 5264 keV 31 % 0.01 Ips
5320 keV 68 % 0.01 Ips
Y ¥<0.25 %
Bestimmungsmethoden
o-Messung
erreichbare NWG: 0.01Bge 1.81E-14 g, Ruwg  4-08E-04

w+Messung: Nicht geeignet.
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 1.89E+05Bq¢& 2.32E-07 g, Rywwa 5249.

Zusammenfassung: Die a-Spektrometrie ist wohl das einzige geeignete Verfahren.

126 Zur Bestimmung langlebiger Radionuklide ..........



233y 1.6E05 a

1Bq < 2.818E-09 g 1 g & 3.548E+08 Bg
geforderte NWG: 90.0 Bq & 2.54E-07 g aus Tabelle 5
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 4783 keV 12 % 0.01 Ips
4825 keV 84 % 0.01 Ips
e >10 keV 15 % 2 Ips
v nur sehr schwache Linien
Bestimmungsmethoden
o-Messung:
erreichbare NWG: 0.01 Bq& 3.36E-11 g, Rywg  1-32E-04

Elektronenmessung: Die Messung der Konversionselektronen per Elektronenspektro-
metrie ist vielleicht geeignet, aber nicht einfacher auszufiihren als a-Spektrometrie.

erreichbare NWG: 13.Bq & 3.76E-08 g, Rwg 0-15

Wenn die Elektronen mit LSC gemessen werden, erreicht man eine hundertmal nied-
rigere NWG.

vMessung: Nicht geeignet.
ICP-MS: Vielleicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 83.Bqe 2.33E-07 g, Rywe 092

Zusammenfassung: Die a-Spekirometrie ist wohl das am ehesten geeignete Verfahren.
Mit LSC-Messung wiirde auch eine niedrige NWG erreicht, aber es ist nicht klar, wie
weit andere Uranisotope und evtl. schnell nachgebildete, kurziebige Folgeprodukt die
Messung stdren. ICP-MS sollte ausprobiert werden.
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234y 2.5E05 a Ringversuch

1 Bq < 4.423E-09 g 19 < 2.261E+08 Bq
geforderte NWG: 130.0 Bq < 5.75E-07 g aus Tabelle 5
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
a 4724 keV 27 % 0.01 Ips
4776 keV 73 % 0.01 Ips
Y 53 keV 0.12 % 21ps -
Bestimmungsmethoden
o-Messung:
erreichbare NWG: 0.01 Bq& 6.06E-11 g, Rywg  1-05E-04

vMessung: Nicht geeignet.

erreichbare NWG: 1667. Bq & 7.37E-06 g, Rywg 12.82
ICP-MS: Vielleicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: 53. Bq < 2.34E-07 g, Rywe 041

Zusammenfassung: Die a-Spektrometrie ist wohl das am ehesten geeignete Verfahren,
ICP-MS sollte ausprobiert werden.
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235y 7.E08 a ' Ringversuch

1 Bq < 1.244E-05 g 1 g < 8.041E+04 Bq
geforderte NWG: 74.0 Bq < 9.20E-04 g aus Tabelle 5
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 4395 keV 55 % 0.01 Ips
e >10 keV 110 % 2 Ips
Yy 186 keV 53 % 2 lps
Bestimmungsmethoden
o-Messung:
erreichbare NWG: 0.02Bqe 2.26E-07 g, Rywg  2-46E-04

Elektronenmessung: Elektronenspektrometrie ist wahrscheinlich auch geeignet, aber
ahnlich aufwendig wie a-Spektrometrie.

erreichbare NWG: 1.82Bq&e 2.26E-05 g, Rywg 0-0246

+Messung: Die NWG ist wahrscheinlich nur ausreichend, wenn nicht zu viele andere
Radionuklide mit hoher Aktivitat in der Probe vorhanden sind. Ein radiochemische
Abtrennung des Urans wére in solchen Féllen notwendig.

erreichbare NWG: ~ 3.77 Bq &  4.69E-05 g, Rywg 0-0610
ICP-MS: Wahrscheinlich gut geeignet.

erreichbare NWG: ~ 0.02Bq &  2.35E-07 g, Rywg 2-55E-04
NAA: Wird in der ZCH routinemaBig ausgefiihrt.

erreichbare NWG 8E-5Bq < 1E-9 g, Rywg 1-E-06

Zusammenfassung: y-Spektrometrie ist wahrscheinlich meistens ausreichend. NAA
und ICP-MS sind sehr gut geeignet. Vielleicht wird das Nuklid auch bei der
o-Spektrometrie mit gefunden. y-Spektrometrie kann in glinstigen Fallen ausreichend

sein.
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236y 2.3E07 a

1 Bq < 4.104E-07 g \ 19 < 2.437E+06 Bq
geforderte NWG: 160.0 Bq < 6.57E-05 ¢ aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 4445 keV 26 % 0.01 Ips
4494 keV 74 % 0.01 Ips
e >10 keV 35 % 2 lps
Roéntgen 13 - 19 keV 9 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden
o-Messung:
erreichbare NWG: 0.01 Bq& 5.55E-09 g, Ranwg  845E-05

Elektronenmessung: Elektronenspektrometrie ist vielleicht auch geeignet, aber &hnlich
aufwendig wie a-Spektrometrie und viel weniger empfindlich.

erreichbare NWG: 571 Bqe 2.34E-06 g, Ruwg 0-0357

LEP-Messung: LEP-Spektrometrie ist &hnlich aufwendig wie a-Spektrometrie aber nicht
empfindlich genug.

erreichbare NWG: 22.Bqe 9.12E-06 g, Rywg 014
ICP-MS: Vielleicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 058Bq& 2.36E-07 g, Rywg 0-0036

Zusammenfassung: Die a-Spektrometrie ist wohl das am ehesten geeignete Verfahren,
ICP-MS sollte ausprobiert werden.
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238y 4.5E09 a Ringversuch

1 Bq < 8.097E-05 ¢ 1 g < 1.235E+04 Bq
geforderte NWG: 170.0 Bq < 1.38E-02 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
a 4147 keV 23 % 0.01 Ips
4196 keV 77 % 0.01 Ips
e >16 keV 30 % 2 Ips
Y Nur sehr schwache y und Th-L-Rdntgenlinien.
Bestimmungsmethoden
o~-Messung:
erreichbare NWG: 0.01 Bq& 1.05E-06 g, Rywg 7-64E-05

Elektronenmessung: Elekironenspektrometrie ist wahrscheinlich auch geeignet, aber
ahnlich aufwendig wie o-Spektrometrie und weniger empfindlich.

erreichbare NWG: 6.67 Bqo 5.40E-04 g, Rywg 0-0392
ICP-MS: Wahrscheinlich gut geeignet.

erreichbare NWG: ~ 2.94E-3Bq <  2.38E-07 g, Rywg 1.73E-05
NAA: Wird in der ZCH routinemaBig ausgefihrt.

erreichbare NWG  1.2E-6 Bq < 1E-10 g, Rywe 7-E-09

Fluorimetrie: ist ein sehr schnelles und einfaches Verfahren. Es ist zwar hinreichend
empfindlich, aber man kann damit keine Isotope bestimmen. Es kann nur eingesetzt

werden, wenn die Masse aller anderen Uranisotope sehr klein ist gegen die von
238

Zusammenfassung: Die geforderte NWG ist recht hoch, aber weil eine Isotopenbe-
stimmung gebraucht wird, kommen trotzdem nur massenspektrometrische oder ra-
diometrische Verfahren sowie NAA infrage. ICP-MS und o-Spektrometrie sind wahr-
scheinlich am ehesten geeignet. NAA kénnte gelegentlich zur Kontrolle eingesetzt

werden.
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237Np 2.14E06 a Ringversuch

1 Bq < 3.834E-08 g 1 g & 2.608E+07 Bq
geforderte NWG: 15.0 Bq & 5.75E-07 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
a 4771 keV 25 % 0.01 Ips
4788 keV 47 % 0.01 Ips
e >10 keV 156 % 2lps
Rontgen 11 - 20 keV 51 % 2 lps
Y 87 keV 13 % 2 lps
Bestimmungsmethoden
a-Messung:
erreichbare NWG: 0.02 Bg< 8.16E-10 g, Rywg 0-0014

Elektronenmessung: Bei Elektronenspekirometrie entspricht die erreichbare NWG et-
wa der geforderten. Die Methode ist aber dhnlich aufwendig wie a-Spektrometrie und
deshalb hier nicht sinnvoll.

erreichbare NWG: 1.28Bq& 4.92E-08 g, Rywg 0-0855

LEP-Messung: LEP-Spektrometrie wird die geforderte NWG wohl nicht erreicht. Sie ist
ahnlich aufwendig wie o~-Spektrometrie und hier nicht sinnvoll.

erreichbare NWG:  392Bq e  1.50E-07 g, Ry 0-26

wMessung: Falls die 87 keV-y-Linie spezifisch ist (dazu muB Np radiochemisch abge-
trennt werden) konnte die geforderte NWG gerade erreicht werden.

erreichbare NWG: 15.Bq& 5.90E-07 g, Rwe 103
ICP-MS: Vielleicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 6.18 Bq& 2.37E-07 g, Rwe 041

Zusammenfassung: Die a-Spektrometrie ist wohl das am ehesten geeignete Verfahren,
ICP-MS und eventuell LEP- und Spektrometrie soliten ausprobiert werden.
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236py 2.85 a

1 Bq < 5.085E-14 g 1 g < 1.967E+13 Bq
geforderte NWG: 160.0 Bq < 8.14E-12 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
a 5721 keV 32 % 0.01 Ips
5768 keV 68 % 0.01 Ips
e >10 keV 43 % 2 Ips
Roéntgen 11 - 20 keV 12 % 2 lps
Y 3<0.1 %
Bestimmungsmethoden
o-Messung:
erreichbare NWG: 0.01 Bq& 7.48E-16 g, Rywg 9-19E-05

Elektronenmessung: Elektronenspektrometrie ist viel weniger empfindlich aber ahnlich
aufwendig wie a-Spektrometrie.

erreichbare NWG: 4.656Bq< 2.37E-13g, Ruwg 0-0291

LEP-Messung: LEP-Spektrometrie ist kaum geeignet, weil die Rontgenlinien nicht nu-
klidspezifisch sind.

erreichbare NWG: 17.Bqo 847E-13 ¢, Rywg 0-10
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 4.64E+06 Bq < 2.36E-07 g, Ruwe  2-90E+04

Zusammenfassung: Die a-Spekirometrie ist wohl das einzige geeignete Verfahren.
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238py 87.7 a Ringversuch

1 Bq < 1.578E-12 g 1 g < 6.337E+11 Bq
geforderte NWG: 62.0 Bq & 9.78E-11 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 5456 keV 28 % 0.01 Ips
5499 keV 72 % 0.01 Ips
e 17 - 42 keV 37 % 2 Ips
Roéntgen 14 - 20 keV 11 % 2 Ips
v >100 keV 3<0.01 %
Bestimmungsmethoden
o-Messung:
erreichbare NWG: 0.01 Bqe 2.19E-14 g, Ruwwg  2.24E-04

Elektronenmessung: Elekironenspektrometrie ist wahrscheinlich auch geeignet, aber
ahnlich aufwendig wie a-Spektrometrie und weniger empfindlich.

erreichbare NWG: 5.41Bqe 853E-12g, Rywg 00872

LEP-Messung: LEP-Spekirometrie ist kaum geeignet, weil die Rontgenlinien nicht nu-
klidspezifisch sind. -

erreichbare NWG: 18.Bq& 2.87E-11 g, Rywe 029
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 1.51E+05Bq& 2.38E-07 g, Rywe 2433

Zusammenfassung: Die a-Spektrometrie ist wohl das einzige geeignete Verfahren.
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239py 24100 a Ringversuch

1 Bq < 4.355E-10 g 1 g < 2.296E+09 Bq
geforderte NWG: 58.0 Bq < 2.53E-08 g . aus Tabelle 3
Strahlung Energie . Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
a 5143 keV 15 % 0.01 Ips
5156 keV 73 % 0.01 Ips
v >100 keV ¥<0.01 %
Bestimmungsmethoden
o-Messung:
erreichbare NWG: 0.01 Bq& 5.97E-12 g, Ruywg  2-36E-04

yMessung: Nicht geeignet.

ICP-MS: Wenn der hier angenommene Wert fiir die geforderte NWG zutrifft, ist die
ICP-MS nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: 549.Bq& 2.39E-07 g, Rywwg 946

Zusammenfassung: Die a-Spektrometrie ist wohl das einzige, aber auch nur be-
schrinkt geeignete Verfahren, weil die Linien von 24Py mit einem Halbleiterdetektor
(Sperrschichtzahler) und auch mit der Gitterionisationskammer nicht getrennt werden
kénnen. Bei der Radionuklidanalyse gibt man sich meistens mit der Angabe der
Summe der Aktivitdten dieser beiden Nuklide zufrieden. Je nachdem, welche NWG
tatséchlich erforderlich ist, sollte ICP-MS ausprobiert werden.
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240py 6563 a Ringversuch

1 Bq < 1.191E-10 g 1 g < 8.398E+09 Bq
geforderte NWG: 58.0 Bq & 6.91E-09 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 5124 keV 26 % 0.01 Ips
5168 keV 74 % 0.01 Ips
Y 160 keV .00042 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden
o-Messung:
erreichbare NWG: 0.01 Bge 1.61E-12 g, Rywe 2-33E-04

v+Messung: Nicht geeignet.

ICP-MS: Wenn der hier angenommene Wert fiir die geforderte NWG zutrifft, ist die
ICP-MS nicht empfindiich genug.

erreichbare NWG: 2015.Bq & 2.40E-07 g, Rywa = 35-

Zusammentassung: Die o-Spektrometrie ist wohl das einzige, aber auch nur be-
schrankt geeignete Verfahren, weil die Linien von 23%Pu mit einem Halbleiterdetektor
(Sperrschichtzahler) und auch mit der Gitterionisationskammer nicht getrennt werden
kdnnen. Je nachdem, welche NWG tatséchlich erforderlich ist, solite ICP-MS auspro-
biert werden.
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241py  14.4 a Ringversuch

1 Bq < 2.624E-13 g 1 g < 3.811E+12 Bq
geforderte NWG: 1200.0 Bq < 3.15E-10 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o ¥<0.0025%
B~ >10 keV 14 % 0.02 Ips
v 3<0.0006% '
Bestimmungsmethoden

o-Messung: Nicht méglich

B-Messung: Das B-Spekirum hat eine dhnliche Energieverteilung wie das von Tritium.
Seine Messung ist aber schwieriger, weil Plutonium nicht so einfach abgetrennt wer-
den kann. Auf alle Falle werden andere Pu-Isotope in der Pu-Fraktion sein, deren
o-Strahlung stéren kdnnte. Hier ware ein modemes LSC- MeBgerat, das o~ und
B-Strahlung an der Impulsform unterscheiden und getrennt zihlen kann, eine niitzliche

Sache. -
erreichbare NWG: 0.14Bq< 3.75E-14 g, Rywwe 1-19E-04
v-Messung: Nicht geeignet.
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG:  9.19E+05Bq < 2.41E-07 g, Ruwg 765

Zusammenfassung: Das Nuklid ist schwierig zu bestimmen. Die LSC-Messung nach
radiochemischer Abtrennung ist noch am ehesten geeignet. Das B-Spektrum hat eine
ahnliche Verteilung wie Tritium (Eg, max = 21 keV). Das MeBgerat muB dieses Spek-
trum von der a-, e~ und B-Strahlung anderer Nuklide in der Plutonium-Fraktion un-
terscheiden kdnnen.

Anhang A. Angaben zu den einzelnen Nukliden 137



242py 3.76E05 a

1 Bq & 6.879E-09 g 1 g < 1.454E+08 Bq
geforderte NWG: 60.0 Bq < 4.13E-07 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 4856 keV 22 % 0.01 Ips
4901 keV 78 % 0.01 Ips
e 17 - 44 keV 29 % 2 Ips
Roéntgen 13 - 17 keV 8 % 21lps
Bestimmungsmethoden
o-Messung:
erreichbare NWG: 0.01Bq& 8.82E-11 g, Rywwag 214E-04

Elektronenmessung: Elekitronenspektrometrie ist nicht geeignet; die NWG ist nicht
ausreichend. AuBerdem ist die Methode genau so aufwendig wie a-Spektrometrie.

LEP-Messung: LEP-Spektrometrie ist nicht geeignet, weil die Réntgenlinien nicht cha-
rakteristisch fiir das Nuklid sind und weil die NWG zu hoch ist. AuBerdem ist die Me-
thode fast so aufwendig wie a-Spektrometrie.

erreichbare NWG: 25.Bq&e  1.72E-07 g, RNWG 0.42
ICP-MS: Ist vielleicht geeignet, muB aber sicher optimiert werden.
erreichbare NWG: 35.Bq& 242E-07 g, RNWG 0.59

Zusammenfassung: Die o-Spektrometrie ist wohl das einzige geeignete Verfahren;
aber Linieniberlagerungen miissen noch geklart werden. LEP-Spekirometrie und
ICP-MS sollten ausprobiert werden.
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244py  8.26E07 a

1 Bq & 1.524E-06 g 1 g < 6.563E+05 Bg
geforderte NWG: 60.0 Bq < 9.14E-05 g aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
a 4546 keV 19 % 0.01 Ips
4589 keV 81 % 0.01 Ips
e 3<0.8%
Roéntgen + vy ><1%
Bestimmungsmethoden
a-Messung:
erreichbare NWG: 0.01Bqe 1.88E-08 g, Rwg 2.06E-04

Elektronenmessung: Sehr geringe e -Intensitat; nicht geeignet.
vMessung: Sehr schwache Rontgenlinien; nicht geeignet.
ICP-MS: Ist sehr wahrscheinlich geeignet.
erreichbare NWG: 0.16 Bq& 2.44E-07 g, Rywg 0-0027

NAA: Der Wirkungsquerschnitt ist zwar nicht sehr gro (oo = 1.7 b, lp = 40.6 b) aber er
diirfte ausreichend sein, um 244Pu in einer abgetrennten Plutoniumfraktion zu bestim-

men.

Zusammenfassung: Die a-Spektrometrie ist wohl das am besten geeignete Verfahren;
aber Linieniiberlagerungen miissen noch geklart werden. ICP-MS solite ausprobiert

werden, NAA bei Gelegenheit auch.
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241Am 433 a Ringversuch

1Bqo 7.889E-12 g 1 g < 1.268E+11 Bq
geforderte NWG: 53.0 Bq < 4.18E-10 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 5443 keV 13 % 0.01 Ips
5486 keV 85 % 0.01 Ips
e 11 - 54 keV 1038 % 21lps
Rontgen 14 - 21 keV 38 % 2 Ips
Y 59 keV 36 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden
o-Messung:
erreichbare NWG: 0.01Bq< 9.28E-14 g, Rywg 222E-04

Elektronenmessung: Elektronenspektrometrie ist vielleicht geeignet, aber die erreich-
bare NWG liegt im Bereich der geforderten. Die Methode ist dhnlich aufwendig wie
o-Spektrometrie und weniger empfindlich.

erreichbare NWG: 1.94Bg & 1.53E-11 g, Rywg  0-0366

LEP-Messung: LEP-Spekirometrie ist kaum geeignet, weil die Rontgenlinien nicht nu-
klidspezifisch sind und weil die erreichbare NWG nicht wesentlich niedriger ist als die
geforderte. Die Methode ist dhnlich aufwendig wie o-Spektrometrie und weniger

empfindlich.
erreichbare NWG: 526Bq& 4.15E-11 g, Ryweg 0-0993

+Messung: Messung mit LEP-Spektrometrie ist moglich, eine radiochemische Tren-
nung vielleicht notwendig.

erreichbare NWG: 556Bq< 4.38E-11 g, Rwe 0-10
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 30548. Bq & 2.41E-07 g, Ruwwe 576.

Zusammenfassung: Die a-Spektrometrie ist wohl das am besten geeignete Verfahren;
aber Linienlberlagerungen miissen noch gekiart werden. y-Spektrometrie kann in
giinstigen Fallen ohne, in allen Fallen aber mit radiochemischer Trennung zum Erfolg

“fuhren. Elektronenspektrometrie und LEP-Spektrometrie sind eventuell auch geeignet.
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242mAm141 a

1 Bq < 2.580E-12 ¢ 1 g < 3.877E+11 Bq
geforderte NWG: 49.0 Bgq & 1.26E-10 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o ¥<0.5 %
e 20 - 50 keV 120 % 2 Ips
Rontgen 15 - 22 keV 25 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

o-Messung: Nicht geeignet.

Elektronenmessung: Elektronenspektrometrie ist, von der NWG her, vielleicht geeig-
net.

erreichbare NWG: 1.67 Bqe 4.30E-12g, Rywg 0-0340

LEP-Messung: LEP-Spektrometrie ist kaum geeignet, weil die Rontgenlinien nicht nu-
klidspezifisch sind.

erreichbare NWG: 8.00Bq& 2.06E-11 g, Rywg 0-16
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 93811. Bq & 2.42E-07 g, Rywwag 1915.

Zusammenfassung: Die Elektronenspektrometrie ist wohl das am besten geeignete
Verfahren. 242mAm kann auch iiber den kurzlebigen Grundzustand gemessen werden;
aber auch hier ware Elektronenspektrometrie die beste Methode.
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243pAm 7380 a Ringversuch

1 Bq < 1.356E-10 g 1 g & 7.376E+09 Bq
geforderte NWG: 53.0 Bq < 7.19E-09 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 5234 keV 11 % 0.01 Ips
5276 keV 88 % 0.01 Ips
Y 75 keV 60 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden
o-Messung:
erreichbare NWG: 0.01 Bqo 1.54E-12 g, Ruwwg  2.14E-04

wMessung: Die Messung ist mit v-Spektrometrie, besser wohl mit LEP-Spekirometrie
mdglich. Eine radiochemische Trennung kann notwendig sein.

erreichbare NWG: 3.33Bq& 4.52E-10 g, Rywg 0-0629
ICP-MS: Wahrscheinlich nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 1792. Bq& 2.43E-07 g, Ruwae 34

NAA: Der Wirkungsquerschnitt ist ziemlich groB (op = 1.7 b, lp = 40.6 b). Vielleicht ist
damit eine Bestimmung in einer abgetrennten Americiumfraktion mdglich.

Zusammenfassung: Die a-Spektrometrie ist wohl das am besten geeignete Verfahren;
aber Linieniiberlagerungen miissen noch geklart werden. y-Spektrometrie kann viel-
leicht ohne, sicher aber mit radiochemischer Trennung zum Erfolg fiihren. Falls diese
Methoden nicht zum Ziel fiihren, muB3 ICP-MS ausprobiert werden, NAA evtl. auch.
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244Am 10.1 h

1 Bq < 2.125E-17 g 1 g < 4.705E+16 Bq
geforderte NWG: 1.40E+06 Bq < 2.98E-11 g aus Tabelle 6
Strahiung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
B- >10 keV 94 % 0.01 Ips
e 18 - 148 keV 317 % 2 Ips
Rontgen 12 - 23 keV 104 % 2 Ips
Y 746 keV 67 % 2 Ips
900 keV 28 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden

B-Messung: Mdglich, aber nicht sinnvoll.

Elektronenmessung: Elektronenspektrometrie ist wahrscheinlich geeignet, aber wohl
nicht erforderlich.

erreichbare NWG: 0.63Bq< 1.34E-17 g, Rywe 4-51E-07
LEP-Messung: Nicht sinnvoll, weil Réntgenlinien nicht nuklidspezifisch.

erreichbare NWG:  1.92 Bq e  4.09E-17 g, Rywg 1-37E-06
vMessung: Gut moglich.

erreichbare NWG: 299Bqe 6.34E-17 g, Rywg 2-13E-06
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.

erreichbare NWG: 1.15E+10Bq& 2.44E-07 g, Rywg 8200.

Zusammenfassung und Bemerkungen

Das Nuklid hat nur eine kurze HWZ und keine Vorldufernuklide. Es ist unklar, warum
danach gesucht werden soll. Eine Messung wéare mit der ySpektrometrie sicher

problemlos méglich.

Anhang A. Angaben zu den einzelnen Nukliden 143



242Cm 163 d
1 Bq < 8.165E-15 g 1 g o 1.225E+14 Bq

geforderte NWG: 15000.0 Bq < 1.22E-10 g aus Tabelle 4

Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 6070 keV 25 % 0.01 Ips
6113 keV 74 % 0.01 Ips
Y ¥<0.04 %
Rontgen 14 - 22 keV 10 % 2 lps
Bestimmungsmethoden
o-Messung:
erreichbare NWG: 0.01Bgqs 1.10E-16 g, Rwg 9.01E-07

LEP-Messung: Messung mit LEP-Spekitrometrie moglich, aber die Réntgenlinien sind
nicht nuklidspezifisch.

erreichbare NWG: 20.Bqe 1.63E-13 g, RNWG 0.0013
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 2.96E+07 Bq& 2.42E-07 g, Rnwg  1976.

Zusammenfassung: Das relativ kurzlebige Nuklid darfte in Abfallgebinden kaum noch
vorhanden sein. Die a-Spektrometrie ist wohl das einzige geeignete Verfahren; aber
Linientiberlagerungen missen noch geklért werden.
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243Cm 28.5 a

1 Bq < 5.236E-13 g 1 g  1.910E+12 Bq
geforderte NWG: 6500.0 Bq < 3.40E-09 g aus Tabelle 6
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 5742 keV 1% 0.01 Ips
5786 keV 73 % 0.01 Ips
e 18 - 250 keV 138 % 2 Ips
Rontgen 12 - 22 keV 43 % 2 Ips
v 104 keV 23 % 2 Ips
228 keV 11 % 2 Ips
278 keV 14 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden
a-Messung:
erreichbare NWG: 0.01Bqe 7.17E-15g, Rywag 2-11E-06

Elektronenmessung: Elektronenspektrometrie ist méglich; einige Linien oberhalb 100
keV sind spezifisch.

erreichbare NWG: 1.45Bq& 7.59E-13 g, Rywwg 2-23E-04

vMessung: Gut moglich.

erreichbare NWG:  8.70 Bq& 4.55E-12 g, Rywg 0-0013
ICP-MS: Vielleicht hinreichend empfindlich.

erreichbare NWG: 4.64E+05Bq & 2.43E-07 g, RNWG 71.

Zusammenfassung: a-Messung ist moglich, aber Linieniiberlagerungen miissen {iber-
priift werden. y-Spektrometrie ist einfacher und die NWG ist ausreichend. Falls ohne-
hin ICP-MS ohne besonderes Trennverfahren angewendet wird und das Nuklid wird
dabei gefunden, dann ist es gut. Aber die Entwickiung eines speziellen Trennverfah-
rens fiir diese Methode ist vermutlich nicht gerechtfertigt, weil die anderen Methoden
mit gréBerer Wahrscheinlichkeit zum Ziel fiihren.
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244Cm 18.1 a

1 Bq < 3.339E-13 g 1 g o 2.995E+12 Bq
geforderte NWG: 82.0 Bq & 2.74E-11 ¢ aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit — minimal meBbare Emissionsrate
a 5763 keV 24 % 0.01 Ips
5805 keV 76 % 0.01 Ips
v ¥<0.08 %
Rontgen 14 - 22 keV 9% 2 Ips
Bestimmungsmethoden
o-Messung:
erreichbare NWG: 0.01Bq& 4.39E-15 g, Rwg  1-60E-04

LEP-Messung: Messung mit LEP-Spektrometrie méglich, aber Rontgenlinien nicht
spezifisch.

erreichbare NWG: 22.Bq&e 7.42E-12 g, Rwe 027
ICP-MS: Nicht empfindlich genug.
erreichbare NWG: 7.31E+05Bqe 2.44E-07 g, RNWG 8912.

Zusammenfassung: Die o-Spektrometrie ist wohl das einzige geeignete Verfahren;
aber Linieniiberlagerungen miissen noch geklart werden.
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245Cm 8500 a

1 Bq < 1.574E-10 g 1 g < 6.352E+09 Bq
geforderte NWG: 51.0 Bq < 8.03E-09 g aus Tabelle 6
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 5362 keV 93 % 0.01 Ips
e 11 - 162 keV 478 % 2 Ips
Rontgen 12 - 22 keV 123 % 2 Ips
Y 99 keV 21 % 2 1ps
104 keV 34 % 2 Ips
117 keV 12 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden
o-Messung:
erreichbare NWG: 0.01Bqe 1.69E-12 g, Rwg 211E-04

Elektronenmessung: Elekironenspektrometrie ist méglich; einige Linien oberhalb 100
keV sind spezifisch.

erreichbare NWG:  0.42Bq &  6.59E-11 g, Rywg 0.0082

LEP-Messung: Messung mit LEP-Spektrometrie moglich, aber Rontgenlinien nicht
spezifisch.

erreichbare NWG:  1.63Bq e  2.56E-10 g, Rywg 0-0319

v+Messung: Die Messung der 99 keV-Linie ist mit LEP- und mit normaler
vSpektrometrie moglich; vielleicht ist eine radiochemische Abtrennung von Curium

erforderlich.
erreichbare NWG: 588 Bq &  9.26E-10 g, Rywg  0-12
ICP-MS: Vielleicht hinreichend empfindlich.
erreichbare NWG: 15566.Bq < 2.45E-07 g, Rywe 31

Zusammenfassung: a-Messung ist moéglich, aber Linieniiberlagerungen miissen uber-
prift werden. y-Spektrometrie ist einfacher und die NWG ist wahrscheinlich aus-
reichend. ICP-MS solite {iberpriift werden.
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246Cm 4730 a

1 Bq < 8.797E-11 g 1g < 1.137E+10 Bq
geforderte NWG: 53.0 Bq < 4.66E-09 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 5343 keV 21 % 0.01 Ips
5386 keV 79 % 0.01 Ips
e 18 - 43 keV 27 % 2 lps
Rontgen 12 - 22 keV 8 % 2 Ips
Y 45 keV 0.027 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden
a-Messung:
erreichbare NWG: 001 Bqe  1.11E-12 g, Rawg 2.39E-04

Elektronenmessung: Elektronenspektrometrie ist méglich, aber die Linien sind nicht
sehr stark.

erreichbare NWG: 7.41Bqe 6.52E-10 g, Ruwg 014
v+Messung: NWG sehr hoch.
erreichbare NWG: 7407.Bq & 6.52E-07 g, Rywg 139.76

LEP-Messung: LEP-Messung miiite hinsichtlich Stérung durch die Roéntgenlinien an-
derer Cm-Isotope gepriift werden, ist aber wohl nicht geeignet.

erreichbare NWG: 25.Bq& 2.20E-09 g, Rwae 047
ICP-MS: Vielleicht hinreichend empfindlich.
erreichbare NWG: 2796. Bq & 2.46E-07 g, Rwe 98-

Zusammenfassung: o-Messung ist mdglich, aber Linienuiberlagerungen miissen Ulber-
prift werden. Dasselbe gilt flir Elektronenspektrometrie. ICP-MS solite versucht wer-
den.
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247Cm 1.56E07 a

1Bq < 2.913E-07 g

1 g < 3.433E+06 Bq

geforderte NWG: 100.0 Bq < 2.91E-05 ¢ aus Tabelle 4
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meBbare Emissionsrate
o 4869 keV 71 % 0.01 Ips
5266 keV 14 % 0.01 Ips
Y 404 keV 72 % 2 Ips
Bestimmungsmethoden
o-Messung:
erreichbare NWG:  0.01 Bq < 4.10E-09 g, Ruwe 141E-04
v+Messung: Gut mdglich.
erreiqhbare NWG: 2.78Bqe 8.09E-07 g, Rywg 0-0278
ICP-MS: Gut moglich.
erreichbare NWG: 085Bqo 247E-07 g, Rywg 0-0085

Zusammenfassung: Die o-Spektrometrie ist gut geeignet. y-Spektrometrie ebenfalls
und wahrscheinlich ausreichend. ICP-MS ist vermutlich gut geeignet und Stdrungen
durch andere isobare Atome oder Molekiile sind kaum zu erwarten.
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248Cm 3.4E5 a

1 Bq < 6.375E-09 g 1 g & 1.569E+08 Bq
geforderte NWG: 9.1 Bq < 5.80E-08 g aus Tabelle 3
Strahlung Energie Haufigkeit  minimal meB3bare Emissionsrate
o 5035 keV 17 % 0.01 Ips
5078 keV 75 % 0.01 Ips
Y Von spontanen Spaltprodukten.
Bestimmungsmethoden
o-Messung:
erreichbare NWG: 0.01 Bg& 8.50E-11 g, Rywg 0.0015

vMessung: MiiBte untersucht werden.
ICP-MS: Wahrscheinlich moglich.
erreichbare NWG: 39.Bqe 2.48E-07 g, RNWG 4.28

Zusammenfassung: Die a-Spektrometrie ist gut geeignet. Fir die y-Spektrometrie k&-
me die Messung der durch Spontanspaltung aus einer abgetrennten Curiumfraktion
sich nachbildenden, kurziebigen Spaltprodukte infrage. Die Messung der bei der
Spontanspaltung emittierten Neutronen ist eine weitere Mdglichkeit, die untersucht
werden muB. ICP-MS sollte ausprobiert werden; Stérungen durch andere isobare
Atome oder Molekille sind kaum zu erwarten.
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