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Sammendrag

Forsvarets forskningsinstitutt (FFI) har samlokaliserte laboratorier for biologiske (B), kjemiske
(C) og radioaktive (R) stoffer, og har etablert prosedyrer for mottak av prgver med en mulig
blanding av CBR-trusselstoffer. I handteringen av en slik blandet prave er det viktig & beskytte
laboratoriepersonellet og minimere eksponeringsrisikoen.

| FFIs gjeldende prosedyre splittes prgven for separate, parallelle tester. Alikvotene for
identifisering av kjemiske og radioaktive stoffer renses for eventuelle aktive biologiske
trusselstoffer far videre analyse. Dette kan gjares ved ekstraksjon og filtrering, eller far videre
radioaktivitetsanalyse ogsa ved autoklavering. Radioaktivitet kan ikke gdelegges, men vil i noen
tilfeller kunne fysisk fjernes. Fordi radioaktive isotoper har samme kjemiske egenskaper som de
stabile isotopene av samme grunnstoff, vil man ikke kunne si noe generelt om hvordan
radioaktivitet vil oppfare seg i prosedyren, men prosedyren kan testes for spesifikke stoffer.
Formalet med denne studien var a undersgke hvordan FFls prosedyre fram til kjemisk analyse
pavirker én spesifikk radioaktiv nuklide, cesium-137. Cesium-137 ble valgt for nzermere
undersgkelse fordi stoffet vurderes a veere en sannsynlig kandidat i forbindelse med terrorisme
med bruk av radioaktive stoffer.

Flere steg av renseprosedyren ble undersgkt: | ekstraksjon til organisk fase, bade fra fast fase og
vandig fase, ble cesium ikke medekstrahert, og organisk fase kan derfor regnes som ikke
radioaktiv. | ekstraksjon fra fast fase til vandig lasning ble hovedandelen cesium-137 veerende i
den faste fasen. Ved videre filtrering av ekstraktet ble jordpartiklene stoppet i filteret. Malinger
viste at filteret var mange ganger mer radioaktivt enn filtratet. Cesium bandt seg altsa til
jordpartikler, og den vandige fasen fra en fast prave kan regnes som redusert radioaktiv
sammenlignet med utgangsprgven. For en ren vandig preve som ble filtrert, passerte aktiviteten
gjennom filteret, og fasen for videre analyse vil veere omtrent like radioaktiv som utgangsprgven.
I en simulert blandet prgve (vann tilsatt biologiske partikler og kjemiske forbindelser) som ble
filtrert, ble noe radioaktivitet fanget i partikkelfilteret og andelen radioaktivitet i praven for videre
analyse vil veere redusert radioaktiv sammenlignet med utgangspraven.

Resultatene viser at etter rense- og opparbeidelsesprosedyrene fram til analyse av den kjemiske
alikvoten fra en blandet prave kan den organiske fasen handteres uten risiko for eksponering fra
radioaktivt cesium. For en vandig fase vil eksponeringsrisikoen veere redusert, men ikke
eliminert.
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English summary

The Norwegian Defence Research Establishment (FFI) has co-located laboratories for biological
(B), chemical (C) and radiological (R) substances and has established procedures for accepting
samples with possible content of CBR agents. In handling these samples it is important to protect
the laboratory personnel and limit the potential exposure.

In the current procedure at FFI the unknown sample is split for separate and parallel testing. The
sub-samples for chemical and radioactive analysis are cleansed of active biological components
prior to further treatment. The removal can be done by extraction and filtration or for the sample
for radioactivity analysis also by autoclaving. Radioactivity cannot be destroyed, but it may in
some cases be physically removed. It is therefore of interest to test whether the radioactivity is
removed by the procedure for biological cleansing of the sub-sample for chemical analysis. The
purpose of this study is to investigate how the cleansing procedure affects one specific radioactive
nuclide, cesium-137. The results will not necessarily be valid for other radioactive substances, as
each nuclide has element specific properties. Cesium-137 was chosen for closer studies because
this nuclide is considered a probable candidate for use in radiological terrorism.

Several steps in the procedure leading to chemical analysis were tested: It was shown that
cesium-137 is not extracted to dichloromethane neither from solids nor polar liquids. The organic
phase thus can be regarded as non-radioactive for further treatment. In the extraction from soil
using ion exchanged water, the main fraction of cesium-137 remained in the solid. When filtering
the extract the soil particles were retained in the filter, and thus the filter was many times more
radioactive than the filtrate. The aquatic phase from extraction from a solid can be regarded as
reduced in radioactivity compared to the original sample. Aquatic samples without particles were
filtered. The measurements showed that the fraction of cesium-137 was many times larger in the
filtrate than in the filter. For an aquatic sample that is only filtered, the filtrate will be roughly as
radioactive as the original sample. An aquatic sample spiked with biological particles and
chemicals was filtered. Some activity was retained in the first filter. The sample will be reduced
in radioactivity compared to the original sample.

The results show that after the procedure for cleansing and preparing the sub-sample for chemical

analysis the organic phase can be handled without risk of exposure to radioactive cesium. For an
aquatic phase, however, the risk will be reduced but not eliminated.
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1 Introduksjon

Utslipp og spredning av giftige, smittsomme og/eller radioaktive materialer, for eksempel i en
kombinasjon med eksplosiver, vil kunne utgjare en trussel for Forsvaret og det sivile samfunn.
Trusselstoffene kan deles inn i kjemiske (C), biologiske (B), radioaktive (R) og kjernefysiske (N).
En ukjent prave er en prgve som mistenkes & inneholde én av disse kategoriene trusselstoffer,
eller en kombinasjon av disse[1]. Hvis man ikke kan utelukke en kombinasjon av stoffer, ma
materialet behandles som en sakalt blandet prave. Ved flere anledninger har FFI mottatt praver
med ukjent innhold.

Forsvarets forskningsinstitutt (FFI) er det eneste laboratoriet i Norge som kan ta imot ukjente og
dermed mulige blandede prgver. FFI har samlokaliserte laboratorier for B-, C- og R-stoffer, og
har etablert prosedyrer for mottak av prever med mulig innhold av én eller flere av disse
stoffkategoriene. Det er i hovedsak to forskjellige mater & handtere en ukjent preve pa: a utfere
alle analyser sekvensielt pa samme prave eller dele opp den ukjente prgven for separate, parallelle
tester. FFI benytter seg av den siste metoden blant annet fordi denne gir mulighet for raskere
resultater [2-4]. Uansett analysetilnerming utgjer en ukjent prave en risiko for personellet som
handterer denne, og bevissthet rundt beskyttelse er viktig.

Dagens prosedyre bestar av flere trinn, og er skissert i Figur 1.1. Farst blir prgven undersgkt for
innhold av R- og C-trusselstoffer med henholdsvis den handholdte detektoren Automess med alfa-
og betaprobe og de kjemiske detektorene CAM og AP4C. Hvis det pavises en doserate over

7,5 uSv/h i en avstand av én meter, analyseres ikke praven videre pa FFI. Hvis nivaet er under
dette, blir preven brakt inn i BSL-3-laboratoriet.* Her blir praven dpnet i en hanskeboks, en tett
arbeidsbenk hvor prgver og utstyr manipuleres gjennom fastmonterte hansker. For hvert trinn blir
pakken undersgkt med R- og C-detektorer og en helserisikovurdering gjennomfart. Videre blir
prgven delt i alikvoter for ytterligere analyse. Fordi det per dags dato ikke finnes noen passende
detektor for rask pavisning av B-trusselstoffer, ma alle alikvotene behandles som om de
inneholder biologiske smittestoffer. Far kjemisk analyse og analyse av radioaktivitet ma
biologiske komponenter inaktiveres. Autoklavering, dvs. sterilisering med damp ved hayt trykk
og temperatur, blir benyttet for prever som skal analyseres for radioaktivitet.

Tidligere resultater fra FF1 [2] der Bacillus atrophaeus (ogsa kjent som Bacillus globigii (BG)) er
brukt som modellorganisme for et B-trusselstoff, Bacillus anthracis (miltbrann), viser at 99,99 %
av sporene ble fjernet i en filtrering med et 0,22 um-filter av C-alikvoten. En annen rapport [3]
oppgir at denne filtreringen gir noe konsentrasjonsavhengig tap av enkelte av C-stoffene. Til tross
for noe tap, er filtrering en velegnet metode for rensing av B-trusselstoffer fra C-alikvoten, og blir
benyttet i gjeldende prosedyre pa FFI.

! Bio Safety Level 3, som er et laboratorie med blant annet karbonfiltre for tilfredsstillende beskyttelse for
personalet.
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Formalet i denne studien er & se pa hvordan denne filtreringen pavirker én spesifikk radioaktiv
nuklide, cesium-137 (Cs-137). Resultatene vil ikke ngdvendigvis gjelde for andre radioaktive
stoffer, da hvert stoff har sine egne grunnstoffspesifikke egenskaper. Grunnen til at Cs-137 ble
valgt for naermere undersgkelse, er at stoffet vurderes til & veaere en sannsynlig kandidat i
forbindelse med terrorisme med bruk av radioaktive stoffer. Til bruk i en sakalt skitten bombe
(RDD, radiological dispersal device), er Cs-137 er ett av de mer tilgjengelige og fysisk best
egnede radioaktive materialene [5;6]. P& sykehus brukes det i noen tilfeller Cs-137 i forbindelse
med medisinsk stralebehandling av kreft og sterilisering av medisinsk utstyr, innen forskning
brukes den radioaktive isotopen i tracerteknikk, og i matvareindustrien brukes den til bestraling
for konservering. Til industrielle formal er Cs-137 en av de mest brukte radioaktive nuklidene og
brukes blant annet som nivéakontroll i for eksempel en silo, for a falge veaeskeflyt i rar og i
instrumenter som maler tykkelsen av materialer [5-7]. De sterke cesiumkildene som brukes bestar
som regel av cesiumklorid i en stalkapsling. Cesiumklorid er et lett pulver som er enkelt & spre,
og det er i tillegg meget lettlgselig i vann. Tilgjengelighet og kjemiske og fysiske egenskaper gjar
at Cs-137 er mer egnet enn mange andre stoffer, bade for bruk og misbruk.

Aktivitet over
7,5 uSv/h

Ukjent prave ankommer FFI. Ingen videre
C- og R-skanning. analyse

Aktivitet under
7,5 uSv/h

Prgven transporteres til Autoklavering

BSL-3- laboratoriet
Alikvotering

R-analyse

Apning av emballasje,
C- og R-skanning,

C-analyse

Filtrering

Figur 1.1  Flytskjema for behandling av ukjente prover ved FFI.
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2 Metode

2.1 Cesium-137

Cs-137 dannes som et av de viktigste tunge avfallsproduktene ved fisjon av uran. Stoffet er
falgelig et avfallsprodukt fra kjernekraftindustrien, og kan gjenvinnes fra brukt brensel. Cs-137 er
i dag til stede i naturen som falge av kjernevapentester utfert i perioden 1945-1982, i tillegg il
uhell ved kjernekraftreaktorer i blant annet Tsjernobyl (1986) og Fukushima (2011).

Cs-137 er en radioaktiv isotop av cesium, grunnstoff nummer 55 i det periodiske system. Cs-137
er en av de ustabile isotopene av cesium med lengst halveringstid: 30,2 ar [7], mens Cs-133 er
den stabile isotopen som forekommer naturlig. Som man kan se av desintegrasjonsskjemaet for
Cs-137 vist i Figur 2.1, har nukliden to mulige desintegrasjonsveier. | begge tilfeller blir den
stabile nukliden barium-137 (Ba-137) dannet. Ved 5,6 % av desintegrasjonene sendes det kun ut
en B-partikkel med en energi pa 1,17 MeV. Ved de resterende 94,4 % av desintegrasjonene
sendes det ut en B-partikkel med energi 0,51 MeV og det dannes en metastabil bariumisotop:
Ba-137m. Ba-137m har en halveringstid pa 153 sekunder [8], og desintegrerer ytterligere ved a
sende ut y-straling med en energi 661,7 keV. Det er denne y-stralingen som detekteres i et
gammaspektrometer og gjer det mulig & male mengden av Cs-137.

Cs-137 B-
0,51 MeV
94,4%
1,17 MeV
5,6%
Y
661,7 keV
v
Ba-137

Figur 2.1  Desintegrasjonsskjema for Cs-137.

Cesium er et alkalimetall og er énverdig i kjemiske forbindelser. Cesiumklorid er den viktigste
cesiumforbindelsen, og er i likhet med de andre cesiumsaltene fargelast i lasning [9]. Det er
denne forbindelsen som benyttes i dette forsgket, men er her lgst i 0,1 M saltsyre (HCI) for &
unnga adsorpsjon av cesium pa glassveggene. Saltkrystallen er termodynamisk stabil og har stor
dispersjonsevne pa fast form. 1 tillegg er stoffet sveert lgselig i vann. Dette er aspekter som bidrar
til & klassifisere Cs-137 som en kandidat for misbruk med stort skadeomfang: kontaminering av
omgivelser ved spredning av fast cesiumklorid kan fare til bade ytre bestraling og indre
kontaminering av personer. Hvis cesiumkloridpulver kommer i kontakt med vann vil det lgses, og
ionisk cesium binder seg godt til for eksempel asfalt og betong, og bli et stort renseproblem [6].
Spredningen kan veare et faktum ved for eksempel detonering av en RDD med innhold av Cs-137.
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Et annet scenario er at stoff brukt til legale formal kommer pa avveie og spres som fglge av
uforstand og ikke som en villet handling. Et eksempel pa en slik hendelse er den radiologiske
ulykken i Goiania, Brasil i 1987, hvor en forlatt kilde ble dpnet og innholdet spredd, med
kontaminering av mange personer og store omrader som resultat [10].

2.2 Ekstraksjon og filtrering for fjerning av biologiske partikler fra alikvot for
kjemisk analyse

I den kjemiske analysen av den ukjente prgven er man interessert i kjemiske stridsmidler og deres
nedbrytningsprodukter. Basert pa fysiologisk virkemate deles stridsmidlene i kategoriene nerve-,
hud-, kvele-, blod- og inkapasiterende stridsmidler. Nervestridsmidlene er de mest dgdelige og
deles gjerne inn i G-type og V-type stridsmidler utfra strukturformel. Sarin (GB) er det mest
kjente eksempelet pa G-type-nervegass, mens VX er et eksempel pa V-type-nervegass. Et annet
kjent, mindre dedelig kjemisk stridsmiddel er hudstridsmiddelet sennepsgass (HD). Stoffet er i
likhet med mange nervestridsmidler lite vannlgselig [11].

Ved mottak av en ukjent prgve pa vaeskeform blir den satt i kontakt med diklormetan (DCM) for
ekstraksjon av stridsmidlene som er lgselige i organiske lgsemidler. Ekstraksjon er en
separasjonsmetode der to ikke-blandbare faser settes i kontakt med hverandre. | tilfellet der den
ukjente praven er vaeske far vi veeske-vaeske-ekstraksjon. Her inneholder utgangslgsningen et
opplest stoff som vil diffundere over i den andre fasen fordi lgseligheten av det aktuelle stoffet er
hayere her. Fasen som blir beriket med det oppleste stoffet kalles ekstrakt, mens restfasen kalles
raffinat. Videre prosedyre for pavisning av kjemiske stridsmidler er & rense ekstraktet, DCM, for
biologiske trusselstoffer ved sterilfiltering (0,22 um). Porene i filteret er tilstrekkelig sma til &
hindre bakterier, men ikke virus, i & passere gjennom filteret [2]. Filtratet blir deretter analysert
for kjemiske komponenter. Filtreringsprosessen er spraytedrevet, slik at vaesken presses gjennom
filteret nar trykk utgves pa spragyten.

Nedbrytningsproduktene av de kjemiske trusselstoffene er lgselige i vann. Det er derfor
hensiktsmessig & ekstrahere den ukjente praven med vann, hvis det ikke allerede er en vandig
prave. Pavisnings- og renseprosedyren er for gvrig lik som ved ekstraksjon med DCM.

Hvis den ukjente praven er jord, benyttes prinsippet for ekstraksjon av faste stoffer. En av
alikvotene av den ukjente prgven blir satt i kontakt med DCM for ekstraksjon av de kjemiske
stridsmidlene som eventuelt er til stede. En annen alikvot blir ekstrahert med dobbelt ionebyttet
vann for & analysere eventuelle nedbrytningsstoffer av stridsmidler. | begge alikvotene tilsettes et
likt antall ml av lgsemiddelet som antall gram av prgven (1:1-forhold). Prgven blir ristet og
sentrifugert i 3 min ved 2000 rpm. Veaskefasen pa toppen av prgven blir pipettert ut. Denne
prosedyren gjentas, slik at det endelige forholdet mellom antall milliliter av lgsemiddelet og antall
gram av prgven blir 2:1. Ved mye grums i vaeskefasen som er pipettert ut, kan en ny
sentrifugering gjennomfares. Lasemiddelfasen filtreres farst gjennom et filter med storre
porestarrelse (0,45 um) for a fjerne starre partikler fra jorda. For a fjerne bakterier renses filtratet
deretter i et tilsvarende filter (0,22 um) og blir videre kjemisk analysert pa samme mate som i
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tilfellet med prave pa vaeskeform. En skjematisk framstilling av trinnene som leder fram til den
kjemiske analysen er gitt i Figur 2.2.

Jord-Vann
ekstraksjon
2 X vann

Filtrering

| Filtrering l Filtrering lonebytting
Inndamping [ : Inndamping

Losesi Loses i

acetonitril metanol

(owmrmon o ow wm

Figur 2.2  Skjematisk oversikt over trinnene som leder fram til en kjemisk analyse nar
utgangspraven er jord.

| et prosjekt under European Defence Agency (EDA), kalt BFREE?, har man testet prosedyrer for
inaktivering og fjerning av biologiske trusselstoffer, som involverer en kombinasjon av filtrering
og UV-bestraling. Det er mulig at denne justerte prosedyren vil erstatte eksisterende prosedyre pa
FFI.

I denne studien gnsket man a finne ut hvordan Cs-137 som eventuelt er til stede i den ukjente
prgven oppfarer seg under ekstraksjon og filtrering av prgve pa veeskeform og fast stoff. Dette ble
gjort ved & benytte bade en vandig lgsning og jord med innhold av Cs-137 som utgangsprave.
Den vandige lasningen ble ekstrahert med DCM, mens det faste stoffet ble ekstrahert med bade
DCM og dobbelt ionebyttet vann. Begge faser fra ekstraksjonen ble analysert i et
gammaspektrometer. Den vandige lgsningen ble laget med ulike vanntyper for filtrering.

2 “BFREE, Safe handling and preparation of CBRN mixed samples: Biological challenges and solutions”
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Ved filtrering av veeskefasen fra ekstraksjonen, samt de ulike vandige blandingene, ble bade
filtrat og filter analysert for & kunne bestemme mengde Cs-137. Resultatene ble sammenliknet
ved hjelp av distribusjonsratio eller forholdstall for & kunne si noe om stoffets oppfersel i
renseprosessen av C-alikvoten.

| forlengelse av disse forsgkene, ble det besluttet & utfare en test som Ia tett opptil den foreslatte
prosedyren fra BFREE. Her ble det laget til en utgangslgsning med simulanter for bade kjemiske
stridsmidler, bakterier og virus, og utgangsprgven ble filtrert gjennom to ulike filtre. Prgven ble
ikke UV-bestralt, da det ikke vil ha noen innvirkning pa de radioaktive stoffene.

2.3 Gammaspektrometri

y-kvantet som sendes ut fra Cs-137 har en energi pa 661,7 keV. Det er denne energien som
absorberes i gammaspektrometeret og gir opphav til et y-spekter. Energien som absorberes
fullstendig ved fotoelektrisk effekt gir opphav til fototoppen, mens energien som absorberes
delvis ved Comptonprosesser gir opphav til Comptonryggen i lavenergiomradet av spekteret. For
ytterligere beskrivelse av gammaspektrometri som metode henvises det til Vedlegg A.

Den generelle likningen for beregning av aktivitet i en fototopp er gitt i Vedlegg A ligning (A.6).
| dette forsgket er det arealet av Cs-137-toppen med en energi pa 661,7 keV som er av interesse.
Tilpasset forsgket blir likningen:

S...-e"-R-s
A 11 == (1.2)

LT - &ge17 P;/,661,7

Acs.137 er aktiviteten til cesium, Sy, €r netto toppareal korrigert for bakgrunn, e-* er
korreksjonsfaktor for desintegrasjon, R er korreksjonsfaktor for tilfeldig summasjon, s er
korreksjonsfaktor for selvabsorbsjon, LT er den reelle tiden prgven har blitt malt, € er detektorens
effektivitet og P, er sannsynligheten for gammastréling fra den aktuelle nukliden. £ og P, er
energiavhengige verdier.

Cs-137 er en velstudert nuklide og verdien for halveringstid er ngyaktig under normale
betingelser. Vi ser derfor bort fra usikkerhet i halveringstid. Fordi halveringstiden for Cs-137 er
30,2 ar, og alle forsgkene ble utfart innenfor et tidsrom av fire uker, ser vi ogsa bort fra
korreksjonsfaktoren for desintegrasjon, e™. Fordi 661,7 keV er en sterk gammaenergi og
prevematriksene hadde liten tetthet, antar vi ogsa at selvabsorbsjonen i praven er minimal. Egg, 7
0g P, 617 €r henholdsvis detektorens effektivitet og sannsynligheten for utsendelse fra Cs-137 av
gammastraling ved 661,7 keV. De er begge parametere programvaren tar hensyn til i sin
utregning av aktiviteten. Likningen for beregning av aktivitet blir dermed forenkilet til:

Sk
— orr 12
s-137 LT ( )
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Den reelle tiden prgvene blir malt i gammaspektrometeret, live time (LT), er lik for alle mélinger
i denne studien. Som en fglge av dette, rapporteres og sammenliknes resultatene for Sy, , Netto
areal av Cs-137-toppen korrigert for bakgrunnsstraling.

2.4 Distribusjonsratio og forholdstall

Distribusjonsratio er forholdet mellom aktivitet i to faser, og er et mal pa hvor effektiv en
separasjonsmetode er [12]. En verdi pa 1 betyr at forbindelsen av interesse fordeler seg likt
mellom to faser, en hgy verdi betyr at det meste har blitt ekstrahert over, mens en verdi lavere enn
1 indikerer at det meste forblir i utgangsfasen. I mange tilfeller er det vanlig & se pa aktivitet per
masse- eller volumenhet, spesifikk aktivitet. Distribusjonsratioen, D, benyttet pa de ulike
resultatene er gitt ved (med referanse til likning (1.3)):

A N S
D — a1 _ ekstrat — ekstrat (13)
Az Sutgangslﬂsning Sfast fase

Distribusjonsratio benyttes vanligvis bare for vaeske-vaeskesystemer, men i dette tilfellet gir
samme ligning en god indikasjon pa fordelingen ogsa mellom fast utgangsstoff og vaeskefase.
For fordelingen mellom filter og filtrat har et rent forholdstall blitt benyttet.

A Sfi
F = A1 filtrat (14)
Az Afiiter

3 Eksperimentelt

3.1 Kjemikalier
Falgende kjemikalier ble benyttet:

o Jorden er hentet fra en eng i Hanhofer, Tyskland. Batch no Sp 2.2 1912. Se seksjon F.2 i
Vedlegg F for datablad.

e 0,1 M HCI. Fortynnet fra 4 M HCI med enkelt ionebyttet vann.

o Diklormetan (DCM) er et flyktig og fargelgst organisk lgsemiddel. Utvalgte egenskaper
for stoffet er satt opp i Tabell 3.1 og Figur 3.1. Produsert av J.T.Baker (Nederland),
ultra resi-analysert > 99,7 %.
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Tabell 3.1Egenskaper for diklormetan. Cl

Formel CH,CI, ‘
Kokepunkt 39,6°C H— C —ClI
Molar masse 84,93 g/mol ‘

Tetthet v/20°C 1,3266 g/cm®

CAS-nummer 75-09-2 H

Figur 3.1  Strukturformel for
diklormetan

e (Cs-137 er som cesiumklorid(s) lest i 0,1 M HCI-lgsning. Lgsningen er tilsatt ikke-aktivt
cesiumklorid som beerer. Stoffet er produsert av Eckert & Ziegler Isotope Products
(USA), renhet > 99 % med total nominell aktivitet 370 kBq (£ 15 %). Se seksjon F.1 i
Vedlegg F for datablad. Utvalgte egenskaper for stoffet kan finnes i Tabell 3.2.

Tabell 3.2 Egenskaper for cesium-137.

Kjemisk symbol Cs
Atomnummer 55
Antall ngytroner 82
Isotopmasse 136,907 u
loneradius 0.169 nm

3.2 Simulanter for kjemiske stridsmidler og biologiske partikler

Tiodiglykol (TDG) (Sigma, CAS 111-48-8), etyl metyl fosforsyrling (EMPA) (Sigma, CAS
1832-53-7) og malation (Sigma, CAS 121-75-5) ble brukt som simulanter for kjemiske
stridsmidler. Bade TDG og EMPA er vannlgselige, mens malation er ulgselig i vann og krever
organisk ekstraksjon med DCM. Disse forbindelsene ble tilsatt til en blandet prave til en
sluttkonsentrasjon pa 20 ppm.

Sporer fra Bacillus atrophaeus (ATCC 9372) og MS2 RNA bakteriofager (ATCC 15597-B1) ble
brukt som simulanter for biologiske trusselstoffer. Disse agensene ble tilsatt til den blandede
praven til en sluttkonsentrasjon pa 1x10’ CFU og PFU/m.?

3.3  Utstyr

3.3.1  Filtrering

Lasningen med Cs-137 ble filtrert gjennom et 0,22 um-sterilfilter av typen Millipore Milliex-GV
med en hydrofil PVDF-membran (ref: SLGV033NB). Vaskefasen fra ekstraksjon av jordprgvene
ble i tillegg filtrert gjennom et 0,45 um-filter av typen Millipore Milliex-HV med en hydrofil

¥ Colony forming units (CFU) er et mél p4 antall bakterier til stede, og plaque forming units (PFU) er et
mal pa mengden virus.
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PVDF-membran (ref: SLHV025NB). Figur 3.2 viser filtrene. Prgven som simulerte en blandet
prave ble i tillegg filtrert gjennom et 30 kilodalton (kD)-filter.

oo,

- - %ﬁmi&

Figur 3.2  Filtrene benyttet til filtrering av prevene. Til venstre i hvert bilde vises et 0,22 pm-
sterilfilter (ref: SLGVO33NB). Til hgyre vises et 0,45 um-filter(ref: SLHV025NB).

3.3.2  Forbruksutstyr

Da mange plastmaterialer er lite kjemisk resistente mot DCM [13], ble det satt krav til hvilke
plastmaterialer utstyret benyttet i denne studien var laget av. Polypropylen (heretter referert til
som PP) er relativt kjemisk resistent mot DCM, og denne plasten ble falgelig benyttet. Ved
kjemisk analyse anbefales ikke dette plastmaterialet da det reagerer med DCM og gir ugnskede
produkter, men for det aktuelle studiets formal hadde det ingen innvirkning.

3.3.3 Gammaspektrometer

Figur 3.3 viser utstyret FFI benytter til gammaspektrometri, og som ogsa er benyttet for analyse
av prgver i denne studien. Spektrometrisystemet bestar av flere komponenter; en
germaniumdetektor plassert i et kobberforet blyskap og en DSA-1000 mangekanalanalysator
(MCA) med innebygget spektroskopiforsterker [14]. MCAen er koblet til en PC med Genie-2000
programvare (versjon 3.1) installert. Inni blyskapet finnes et stativ for nivaplassering av praver.
Germaniumdetektoren ma operere ved lave temperaturer, og flytende nitrogen er brukt som
kjglemiddel i FFIs utstyr. Prinsippet for gammaspektrometri er beskrevet i Vedlegg A.
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Figur 3.3  Det gammaspektrometriske utstyret ved FFI. Til venstre vises hele oppsettet med
tilhgrende mangekanalanalysator, til hgyre innsiden av blyskapet med stativ og
detektor.

3.3.3.1 Analysesekvens

En egen analysesekvens ble laget i programvaren Genie-2000 for analyse av spektrene generert
fra de ulike prgvene i denne studien. Sekvensen bestod av tre analysesteg, i tillegg til et
rapportsteg. Beregningsalgoritmene er beskrevet i brukerhandboken fra produsenten [15].

e Peak Locate — Unindentified Second Difference: Dette analysetrinnet lokaliserer alle
topper i spekteret som ligger over kontinuumet (som er en kombinasjon av bakgrunn i
omgivelsene og comptonbakgrunn generert fra prgvens aktivitet). For a gjenkjennes som
en reell topp, ma stigningstallet for toppen over kontinuumet veere hgyere enn en
terskelverdi. | dette forsgket ble denne verdien satt til 3,00. Toleransenivaet ble satt til
1 keV.

e Peak Area — Sum/Non-Linear Least Squares Fit Peak Area: Denne analysealgoritmen er
egnet for germaniumspektre, som i dette forsgket. Algoritmen beregner topparealene i det
aktuelle spekteret med tilhgrende usikkerhet. Det er formel (A.4) i Vedlegg A som
benyttes. Kontinuumet i dette forsgket ble satt til 4 kanaler pa hver side av toppen, mens
maksimalt antall FWHM (Full Width at Half Maximum) mellom toppene var satt til 5,00.

e Area Correction — Standard Background Subtract: | dette trinnet blir netto toppareal
korrigert med hensyn pa topper i bakgrunnsstralingen ved likning (A.5). Et éntimes
bakgrunnsspekter tatt opp i omtrent samme tidsrom som den aktuelle prgven, ble benyttet
som grunnlag for korreksjonen. De benyttede spektrene kan finnes i seksjon D.1 i
Vedlegg D. Den forhandsdefinerte analysesekvensen Peak Analysis w/Report inneholder
de to trinnene nevnt ovenfor, og ble brukt som analysesekvens pa bakgrunnsspekteret for
a kunne bruke dette som grunnlag for arealkorreksjonen. R-verdien i likning (A.6) ble satt
til 1 da toppene ikke ble korrigert mot en referansetopp.
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For at forholdet mellom energien pa et gammakvant og kanalnummer i detektoren skal veere
riktig, mé det utfares energikalibrering. En eller flere nuklider med kjent energi analyseres, og de
definerte toppene i det genererte spekteret samkjares med kanalnumrene fra detektoren.
Resultatet er vanligvis en linezer sammenheng mellom kanalnummer og energi. | dette forsgket
ble en eksisterende kalibrering fra 15.april 2014 benyttet.

Det er ogsa hensiktsmessig a gjennomfare en effektivitetskalibrering av systemet. Denne sier noe
om effektiviteten til detektoren, detektoren vil ikke kunne detektere alle gammakvantene som
emitteres av den radioaktive kilden. Effektiviteten i detektoren vil variere med gammaenergi, og
det ma derfor produseres kurver som dekker hele omradet av interesse. Hver geometri, det vil si
kombinasjon av prevematrix og prgveboks samt boksens plassering relativt til detektoren, har sin
egen effektivitetskurve, og for ngyaktig kvantifisering er det er viktig a gjennomfare malingene
med samme geometri som effektivitetskalibreringen er gjort. | denne studien var geometriene
ulike; filtratene og fasene fra vaeske-vaske-ekstraksjonen var pa vaeskeform, filterkaken var
forseglet i filteret og jorden var fast stoff. Fordi geometriene var sapass ulike, ble det valgt a
benytte en tilfeldig eksisterende effektivitetskalibrering (utfert 15. april 2014) for alle malingene.
Fordi dette var en mulighetsstudie hvor man hovedsakelig var interessert i de store trendene, ble
dette vurdert som godt nok, da det innenfor rammene av en sommerstudentoppgave ikke var
mulig & utvikle en metode for kalibrering av filtergeometrien.

3.4 Fremgangsmate

3.4.1 Klargjgring av stamlgsning

Etter at ampullen med 2 ml Cs-137 ankom FFI ble den pakket ut og inspisert med den handholdte
detektoren Automess for hvert utpakkingstrinn. Utgangslasningen ble fortynnet med 0,1 M HCI til
60 ml. Den tillagede lgsningen er heretter kalt R(stam). Spesifikk aktivitet i bade opprinnelig
lgsning fra produsent og R(stam) er gitt i Tabell 3.3 under.

Tabell 3.3  Spesifikk aktivitet i utgangslgsning fra produsent og tillaget lgsning.

Spesifikk aktivitet

[kBg/ml]
Utgangslasning 185,00 £ 15 %
R(stam) 6,17 £ 15 %

3.4.2  Ekstraksjon, vaeskeprave

For & undersgke om Cs-137 ville ekstraheres over i DCM fra 0,1 M HClI-lgsningen, ble en
ekstraksjon gjennomfart. For bade ekstraksjons- og filtreringsparallellene var det gnskelig & ha en
aktivitet i prgven som skulle analyseres pa rundt 3 kBg. Som et resultat av dette ble 0,55 ml av
R(stam) pipettert ut og blandet med 4,45 ml 0,1 M HCI. Denne lgsningen kalles heretter R(aq).

5 ml DCM ble blandet med R(aq) og blandingen ristet i ett minutt. Etter at fasene separerte seg
(se Figur 3.4) ble 4,5 ml av det gverste laget, den vandige HCI-lgsningen, pipettert ut i et
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analysebeger (60 ml). 4,5 ml av DCM ble deretter pipettert ut i et annet merket analysebeger.
Midtsjiktet ble kastet i en egnet avfallsdunk. Beregnet aktivitet i R(aq) er 3,39 £ 15 % kBq, og
noe aktivitet ble kastet med midtsjiktet. Begge fasene fra ekstraksjonen ble analysert én time i
gammaspektrometeret. Analysebegrene ble plassert rett pa detektoren under analysen. Tre
paralleller ble gjennomfart.

Skillet m ellom
fazene

Figur 3.4  lllustrasjon av ekstraksjonen mellom R(aq) (vandig fase) og DCM (organisk fase).

3.4.3  Filtrering, veeskeprgve

Resultater fra ekstraksjonen beskrevet i avsnitt 3.4.2 viste at Cs-137 forble i den vandige
Igsningen. Det ble derfor ikke gjennomfart filtrering av den organiske fasen (DCM). Det ble
derimot gjennomfart filtreringer av den vandige fasen i flere varianter. Filtreringen er illustrert i
Figur 3.5.

Figur 3.5 Illustrasjon av filtreringen av vandig lgsning.
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3.4.3.1 Surgjort enkelt ionebyttet vann

R(aq) ble laget, blandingen ristet og 4,5 ml ble pipettert over i en gradert 10-ml-sprayte koblet til
et 0,22 um sterilfilter. Press ble utgvet pa sprayten inntil all vaesken var filtrert over i et
analysebeger. Filteret ble plassert i en beskyttelsespose, analysebegeret lukket og begge prover
fraktet til gammaspektrometeret for én-timesanalyser. Bade analysebegeret og posen med filtratet
ble plassert rett pa detektoren under analysen, posisjonene er vist i Figur 3.6.

Figur 3.6  Posisjoner under den gammaspektrometriske analysen. Til venstre: filtratet. Til
hayre: filteret.

3.4.3.2 Kranvann

Prosedyren for filtrering av kranvann var identisk med den for surgjort enkelt ionebyttet vann pa
alle punkter, bortsett fra lasningen som ble tilsatt R(stam): | filtreringen av kranvann ble 4,45 ml
0,1 M HCI byttet ut med 4,45 ml kranvann tappet pa FF1. Posisjon av pravene er vist i Figur 3.6.

3.4.3.3 Dobbelt ionebyttet vann
Prosedyren var identisk med filtreringen av surgjort enkelt ionebyttet vann og kranvann, men her
ble det benyttet 4,45 ml dobbelt ionebyttet vann istedenfor 0,2M HCI eller kranvann.

3.4.4  Ekstraksjon og filtrering, fast stoff

3,0 g jord ble malt ut og tilsatt 1,1 ml av R(stam), noe som tilsvarer 6,78 + 15 % kBq. Prgven ble
satt til tarking ute i sola. Den terkede jorda ble analysert én time i gammaspektrometeret. |
henhold til prosedyren for kjemisk analyse av fast stoff ble det utfart to ekstraksjoner pa
jordprgvene: med DCM og med dobbelt ionebyttet vann. Det ble utfart tre paralleller i begge
tilfeller. De tgrkede jordprevene er avbildet i Figur 3.7
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Figur 3.7  Jordpravene tilsatt R(stam) og terket i sola.

3.4.4.1 Ekstraksjon av jordprgve med DCM

3 ml DCM ble tilsatt jordprgven, prgven ble ristet godt og sentrifugert i 3 minutter med en
hastighet pa 2000 rpm. Vaskefasen ble tatt av, og prosedyren gjentatt én gang. 4,5 ml av den
totale vaeskefasen ble pipettert over i et analysebeger og analysert én time i
gammaspektrometeret. Posisjonen til analysebegeret var identisk med den til venstre i Figur 3.6.
Den faste fasen ble ogsa analysert i én time, posisjon og geometri som vist i til hgyre i Figur 3.8.
Resultatene fra den gammaspektrometriske analysen tilsa at Cs-137 ikke gikk over i DCM-fasen.
Videre filtrering av DCM-fasen ble derfor ikke gjennomfart.

Figur 3.8  Til venstre: Prgvetuben med jord og DCM etter blanding og sentrifugering. |
midten: Den faste fasen etter uttak av vaeskefasen. Til hgyre: Posisjonen til den faste
fasen (jorda) under gammaspektrometrisk analyse.

3.4.4.2 Ekstraksjon og filtrering av jordprgve med dobbelt ionebyttet vann

Prosedyren var i dette tilfellet identisk med den for ekstraksjon med DCM, sett bort fra at
lzsemiddelet var dobbelt ionebyttet vann. Vaeskefasen fra ekstraksjonen ble etter analyse i
gammaspektrometeret forst filtrert gjennom et 0,45 um-filter, deretter gjennom 0,22 pum-filter.
Det ble kjart analyse pa bade filteret og filtratet i begge tilfeller, posisjon og geometri samsvarte
med Figur 3.6.
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Figur 3.9  Til venstre: Prgvetube med jord og dobbelt ionebyttet vann etter blanding og
sentrifugering. | midten: Den faste fasen etter uttak av veeskefasen. Til hgyre:
Vaeskefasen etter ekstraksjon og separasjon fra den faste fasen.

Figur 3.10 Resultatet etter filtrering av vaeskefasen fra ekstraksjonen med 0,45 um-filter. Til
venstre vises filtratet, til hgyre filteret.

3.5 Filtrering av simulert blandet pragve

En blandet pragve ble tillaget med simulanter for kjemiske stridsmidler, bakterier og virus, se
avsnitt 3.2 for konsentrasjoner. | tillegg var det en mindre mengde jordpartikler i lgsningen. 1 ml
R(stam) ble pipettert ut og tilsatt i 5 ml av denne blandingen. Den resulterende
aktivitetskonsentrasjonen var 1,24 kBg/ml. Denne lgsningen ble filtrert gjennom et 0,22 um-filter
(Anothop 25 - 0,2 um, ref 6809-122). Filtratet ble deretter presset med sprgyte gjennom et

30 kD-filter. Det ble utfart tre paralleller. Alle fraksjoner og filtre ble malt pa
gammaspektrometeret.

4 Resultater

4.1 Ekstraksjon, veeskeprove

Resultatene fra den gammaspektrometriske analysen av spektrene fra begge ekstraksjonsfasene er
fremstilt i Figur 4.1. Verdiene som danner grunnlag for figuren er gitt i Tabell C.1i Vedlegg C.
Energi og netto toppareal av Cs-137-toppen med tilhgrende usikkerhet er funnet fra rapporten
generert av analysesekvensen i Genie-2000. De to spektrene fra ekstraksjonsparallell 11 er valgt
som eksempelspektre og finnes i seksjon D.2 i Vedlegg D. De tilhgrende rapportene er vist i
seksjon E.1 i Vedlegg E. Som man kan se av figuren, tabellen, eksempelspektrene og —rapportene
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er det ikke detektert noen Cs-137-topp i den organiske fasen i det hele tatt. Det gir derfor ingen
mening & se pa distribusjonsratioen i dette tilfellet, da all radioaktiviteten finnes i den vandige
fasen.

Ekstraksjon av vaeskeprgve

140000

120000

100000

80 000

B Vandig fase (0,1M HCl)

60 000 M Organisk fase (DCM)

Netto Cs-137-toppareal

40000

20000

Ekstraksjon | Ekstraksjon Il Ekstraksjon Ill
Parallell

Figur 4.1  Grafisk fremstilling av netto cesium-137-toppareal med tilhgrende usikkerhet for tre
ulike ekstraksjonsparalleller der R(aq) ble blandet med DCM.

4.2 Filtrering, veeskeprave

Filtreringen ble gjennomfart med forskjellige veesker blandet med R(stam). For
usikkerhetsbudsjett og detaljer rundt utregning av usikkerheten henvises det til Vedlegg B.

4.2.1  Surgjort enkelt ionebyttet vann

Tallverdiene fra filtreringsparallellene der surgjort enkelt ionebyttet vann ble sterilfiltrert, kan
finnes i Tabell C.2 i Vedlegg C. Netto toppareal av Cs-137-toppen med tilhgrende usikkerhet er
grafisk fremstilt i Figur 4.2. Gjennomsnittsverdien for fordelingen (F) ble funnet til & veere
Fav.surgior=51,60+0,64.
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Sterilfiltrering av vaeskeprgve, surgjort enkelt ionebyttet
vann
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Figur 4.2  Grafisk fremstilling av netto Cs-137-toppareal med tilhgrende usikkerhet for tre
ulike filtreringsparalleller der surgjort enkelt ionebyttet vann ble benyttet.

4.2.2 Kranvann

Resultatene fra filtreringen av kranvann er grafisk fremstilt i Figur 4.3, tallverdiene er tabulert i
Tabell C.3. Gjennomsnittsverdien for fordelingen ble funnet til & veere Fyy kranvann=53,36+0,73.

Sterilfiltrering av vaeskeprgve, kranvann
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Netto Cs-137-toppareal
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Filtrering | Filtrering Il Filtrering 11l
Parallell

Figur 4.3  Grafisk fremstilling av netto Cs-137-toppareal med tilhgrende usikkerhet for tre
ulike filtreringsparalleller der kranvann ble benyttet.
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4.2.3  Dobbelt ionebyttet vann

Tabell C.4 i Vedlegg C og Figur 4.4 viser resultatene fra filtreringsparallellene der dobbelt
ionebyttet vann ble blandet med R(Stam). Gjennomsnittsverdien for fordelingen ble
I:av, dobbelt ionebyttet vann=44:6110,51-

Sterilfiltrering av vaeskeprgve, dobbelt ionebyttet vann
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Filtrering | Filtrering Il Filtrering IlI
Parallell

Figur 4.4  Grafisk fremstilling av netto Cs-137-toppareal med tilngrende usikkerhet for tre
ulike filtreringsparalleller der dobbelt ionebyttet vann ble benyttet.

4.3 Ekstraksjon og filtrering, fast stoff

Det ble gjennomfart ekstraksjon av jordpravene med bade DCM og dobbelt ionebyttet vann.

4.3.1 Ekstraksjon av jordprgve med DCM

Resultatene av opprinnelig aktivitet i jordpraven for ekstraksjon, aktivitet i den organiske fasen
og den faste fasen er fremstilt i Figur 4.5 basert pa verdier i Tabell C.5 i Vedlegg C. Det ble ikke
detektert noe Cs-137 i den organiske fasen, all aktiviteten forble i jorda. Det er derfor ikke
rapportert noen distribusjonsratio mellom den organiske fasen og jordfasen.
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Ekstraksjon av jordprgve, DCM
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Figur 4.5  Grafisk fremstilling av netto Cs-137-toppareal med tilhgrende usikkerhet for tre
ulike ekstraksjonsparalleller der DCM ble benyttet.

4.3.2  Ekstraksjon og filtrering av jordprgve med dobbelt ionebyttet vann

Figur 4.6 viser netto Cs-137-areal med tilhgrende usikkerhet for veeskefasen og den faste fasen fra
ekstraksjonen av jordprgven med dobbelt ionebyttet vann. Veeskefasen fra ekstraksjonen ble
videre filtrert gjennom et 0,45 pm-filter, deretter et 0,22 pum-filter. Resultatene fra de
gammaspektrometriske analysene av vaskefasen (samme verdi som er benyttet i Figur 4.6),
filtratet og filteret fra bade 0,45 um-filtreringen og fra 0,22 pm-filtreringen er presentert i Figur
4.7. Begge fremstillingene er basert pa tallverdier i Tabell C.5 i Vedlegg C.

Gjennomsnittlig distribusjonsratio og fordeling for henholdsvis ekstraksjonen, filtreringen med

0,45 um-filter og med 0,22 pum-filter ble funnet til & veere; Day, gobbelt ionebyttet vann—08,15£0,73,
Fav 045=0,39+0,01 og Fyy, 02,=33,27£11,01.
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Figur 4.6

Figur 4.7

Ekstraksjon av jordprgve, dobbelt ionebyttet vann
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Grafisk fremstilling av netto toppareal av Cs-137 med tilhgrende usikkerhet for tre
ulike ekstraksjonsparalleller der dobbelt ionebyttet vann ble benyttet.

Filtrering av vaeskefase fra ekstraksjon av jordprgve
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Grafisk fremstilling av netto toppareal av Cs-137 med tilhgrende usikkerhet for tre
ulike filtreringsparalleller. Det var vaeskefasen fra ekstraksjonen av jordpraven med
dobbelt ionebyttet vann som ble filtrert.
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4.4 Filtrering av simulert blandet progve

Figur 4.8 viser brutto areal av Cs-137-toppen for alle méalingene i den to-trinns sekvensielle
filtreringen som ble utfart pa en simulert blandet prave. Framstillingen er basert pa verdiene i
Tabell C.6 i Vedlegg C. Distribusjonsraten mellom utgangslgsning og farste filtrat er

Dav, 02,=1,27£0,02 og mellom farste og andre filtrat er D,y 30xp=1,09£0,02. Fordelingen mellom
farste filtrat og 0,22 um-filteret var Fy, ¢,,=3,07+0,07 og mellom andre filtrat og 30 kD-filteret
var den Fyy, 30k0=10,3%0,4.

Filtrering fra simulert blandet prgve
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4000 - B Andre filtrat
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3000 -
2000 -

1000

Figur 4.8  Grafisk fremstilling av brutto toppareal av Cs-137 med tilhgrende absolutte
usikkerhet for tre paralleller hvor uttak fra samme simulerte blandede prgve ble
filtrert serielt gjennom to filtre med ulik porestarrelse.

5 Diskusjon

I denne studien er Cs-137 pa énverdig ionisk form, Cs*. Dette ionet har en enkel lgsningskjemi,
den hydrolyseres ikke eller inngar i kompleksdannelser [17, 18]. Likevel er stoffet noe mer
komplekst da det kan adsorbere og desorbere pa materialer. Cs-137 adsorberes kraftig pa
leirematerialer. Adsorpsjon av cesium pa organiske materialer er avhengig av materialets
kapasitet til kationbytte (cation exchange capacity, CEC) og mengde cesium i forhold til andre
tilstedeveerende kationer. For organiske ligander er kompleksdannelsen neglisjerbar. Pa bakgrunn
av dette var det lite trolig at Cs-137 i vaeskeprgven ville ekstraheres over i den organiske fasen
(DCM). Resultatene fra ekstraksjonsparallellene bekreftet dette (se Figur 4.1). Det var derimot
knyttet starre usikkerhet til resultatene fra ekstraksjonen av jordpreven med DCM. Som man kan
se av Figur 4.5 gikk ingenting av den aktiviteten som opprinnelig befant seg i jordpraven over i
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vaeskefasen (DCM). Dette tyder pa at Cs-137 ikke dannet DCM-lgselige komplekser med
komponenter fra jorda.

| Figur 4.5 ser man ogsa at sgylen for netto areal av Cs-137 i den faste fasen etter ekstraksjon er
hayere enn sgylen for jordpraven far ekstraksjon. Dette er ikke praktisk mulig da det ikke ble
tilsatt noe aktivitet under ekstraksjonen. Pravematriks og geometri har mye 4 si for den
gammaspektrometriske analysen. En mulig grunn til resultatene er derfor at det, slik man ser av
Figur 3.7, sitter deler av jordpraven oppover pa veggene i pravebeholderen, noe som senker
deteksjonseffektiviteten Fordi den faste fasen etter ekstraksjon ble sentrifugert, var den faste fasen
mer samlet i bunnen. Dette resulterte sannsynligvis i hgyere detektert aktivitet i den faste fasen
etter sentrifugering.

All den vandige Igsningen som ble tilsatt jordpreven fgr tarking var som nevnt ikke helt
fordampet far ekstraksjon. Under sentrifugering av prevetuben for adskillelse av fasene dannet
det seg falgelig et faseskille med jord mellom DCM og den vandige Igsningen (avbildet til
venstre i Figur 3.8). Den faste fasen som ble analysert (midten i Figur 3.8) inneholdt noe vandig
lgsning og noe DCM, da dette var vanskelig & pipettere ut uten & medbringe noe av den faste
fasen. Det er heller ikke prioritert i prosedyren for kjemisk analyse, som var den som skulle
utpreves slik den er, a fa ut all veesken. Resultatene viste at all aktivitet ble igjen i den faste fasen
under ekstraksjonen av jordprgven, men utfra dette forsgket kan man ikke vite om aktiviteten i
den faste fasen befant seg i den lille fraksjonen vandig lgsning eller om Cs-137 var adsorbert i
jorda.

Utfra resultatene fra ekstraksjonen av jordpreve med dobbelt ionebyttet vann, kan man derimot si
noe om dette. Fra Figur 4.6 kan man se at hovedandelen av aktiviteten i en jordpragve forblir i den
faste fasen etter ekstraksjonen. Distribusjonsratioen mellom den faste fasen og vaeskefasen var
68,15 + 0,73. Dette resultatet indikerer at Cs-137 ble adsorbert pa partikler i jorda. Som man kan
se til hgyre i Figur 3.10 fulgte det med noen jordpartikler i veeskeprgve ved uttak fra den faste
fasen etter ekstraksjon. Dette er sannsynligvis grunnen til at det ble detektert noe Cs-137 ogsa i
veeskeprgven. Relativt til aktiviteten i jordfasen er det ubetydelige mengder.

Fordelingen mellom filtratet og filteret i filtreringen av veeskeprgve med surgjort enkeltbyttet
vann var 51,60 + 0,64. Resultatet sier dermed at det er 51,6 ganger mer aktivitet i filtratet fra
filtreringen enn filteret. Dette gir klare indikasjoner pé at Cs-137 ikke blir stoppet av porene i
filteret slik som de biologiske partiklene, men heller renner gjennom filteret sammen med den
vandige fasen. Fordi Cs" er et vannlgselig ion (se ogsa avsnitt 2.1), var dette i trdd med
forventningene far forsgket. At det er detektert noe aktivitet i filteret var sannsynligvis en falge
av at noe vaeske blgtgjorde filteret og ble igjen i filteret etter filtrering. Cs-137 var i veeskefasen,
og ga falgelig utslag pa den gammaspektrometriske analysen av filteret.

Ogsa i filtreringen av vaeskeprgve med henholdsvis kranvann og dobbelt ionebyttet vann, viser

resultatene at Cs-137 ikke ble stoppet av filteret. Fordelingen var i de to tilfellene 53,36 + 0,73 og
44,61 + 0,51. Da alle de tre forholdstallene for filtrering er hgye, kan man av resultatene trekke
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konklusjonen at Cs-137 ikke reagerer med noen av stoffene i kranvannet, og dermed ikke blir
stoppet i filteret. Ved behandling av en prgve med innhold av Cs-137 mé& man derfor behandle
filtratet i trad med prosedyrer for behandling av preve med radioaktivt innhold. Filteret vil ogsa
kunne inneholde noe aktivitet, men i mye mindre grad.

For 0,45 um-filtreringen av vaskeprgven fra ekstraksjonen av jordprgven med dobbelt ionebyttet
vann var den gjennomsnittlige fordelingen 0,39 + 0,01. Altsa har filteret et hgyere innhold av
Cs-137 enn filtratet. Dette er motsatt av resultatet fra filtreringen av vaeskeprevene. Grunnen til
dette er at jordpartiklene ble stoppet i 0,45 um-filteret, som man ogsa kan se av Figur 3.10. Som
tidligere omtalt viser resultatene at Cs-137 ble adsorbert i jorda. Nar jordpartiklene blir stoppet i
filteret forklarer dette altsa hvorfor hovedandelen av aktiviteten ikke gar gjennom filteret.

Til tross for den relativt lave aktiviteten i filtratet fra 0,45 um-filtreringen, ble dette videre filtrert
gjennom det samme 0,22 um-filteret som de gvrige veeskepravene. De gammaspektrometriske
resultatene fra denne filtreringen viser samme tendens som filtreringen av de gvrige
vaeskeprgvene: Hovedandelen av aktiviteten befant seqg i filtratet. Den gjennomsnittlige
fordelingen i dette tilfellet var 33,27 + 11,01. Dette forklares ved at det ikke er igjen noen
jordpartikler i lgsningen som blir filtrert, og den Cs-137 som finnes vil fglge med den vandige
Igsningen. Verdien for forholdstallet var noe mindre enn for de andre filtreringsforsgkene. Dette
kan begrunnes med at vaeskevolumet som ble filtrert i 0,22 um-filteret var noe mindre i dette
forsgket pa grunn av tap av veske i 0,45 um-filteret. Like mye veeske vil sette seg i

0,22 um-filteret i dette forsgket som i de andre filtreringsforsgkene, og ratioen mellom vaske i
filtratet og gjenveerende veeske i filteret vil derfor bli mindre. Dette resulterer i mindre forskjell
mellom detektert Cs-137 i filtratet og filteret.

| forsgket med en to-stegs filtrering av en simulert blandet prgve med jordforurensning var
fordelingene jevnere. Nar vi sammenligner de tre veeskefasene, er det en malbar forskjell mellom
utgangslgsning og farste filtrat (distribusjonsratio 1,27 £ 0,02), mens det var bare en liten endring
mellom farste og andre filtrat (distribusjonsratio 1,09 + 0,02). Sammenligning mellom veskefaser
og filter bekrefter dette: Fordelingen mellom farste filtrat og 0,22 um-filteret var 3,07 + 0,07,
mens for andre filtrat og 30 kD-filteret var fordelingen 10,3 + 0,4. Dette tyder pé at Cs*-ionene
binder seg til overflaten av bakteriene, som stanses i det farste filteret, mens de i mindre grad
adsorberer til viruspartikler som stanses i det tetteste filteret, og er sma nok i seg selv til & passere
gjennom 30 kD-filteret.

Ideelt sett burde nettoarealet av Cs-137-toppene samme type prove i alle de tre ekstraksjons- eller
filtreringsparallellene vaert identiske da de i utgangspunktet inneholdt lik aktivitet. At resultatene
avviker noe fra hverandre var, som beskrevet i Vedlegg B, a forvente blant annet pa grunn av
geometriforskijeller: vaeskens posisjon i analysebegeret, filterets posisjon pa detektoren og jordas
posisjon i prgvetuben. Det ble forsgkt & gjgre posisjonene i hvert tilfelle identiske, men dette var
ikke fullstendig gjennomfarbart. Noen av pipettene som ble benyttet i dette forsgket var ikke
kalibrert pa en stund. Falgelig ma usikkerhet og forskjeller som faglge av pipettering regnes som
en arsak til forskjellige resultater for samme type prave. I filtreringsparallellene i samme forsgk
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kan noe av grunnen til forskjellige toppareal i like typer prgver veere varierende mengde vaske
som ble igjen i filteret. Sgylen for nettoarealet for filteret blir hgyere jo mer vaeske som blir igjen i
filteret, mens sgylen for filtratet blir ideelt sett tilsvarende lavere. | analysene av de tarkede
jordpravene far ekstraksjon kan forskjellig grad av terking (til tross for like tarkebetingelser) hatt
innvirkning. Resultatene av Cs-137-topparealet for samme type prave i de tre parallellene er
likevel ikke nevneverdig forskjellig i noen av forsgkene og pavirker ikke tolkningen av de store
trendene.

Den numeriske usikkerheten i netto toppareal generert fra programvaren er som man kan se av de
ulike figurene meget sma sammenliknet med netto toppareal. Generelt for alle figurene er den
prosentvise usikkerheten lavere for de hgye sgylene enn for de lavere sgylene. Dette er en falge
av at jo lavere aktiviteten som detekteres er, jo hayere blir telleusikkerheten. Dette gjelder inntil
en viss grense for aktivitet: Blir aktiviteten for hay, gar dedtiden til detektoren opp og gir starre
telleusikkerhet. Som det kan sees av tabellene i Vedlegg C er dgdtiden for detektoren i alle
tilfeller i denne studien under 0,68 %. Dette er en akseptabel verdi for dagdtid.

6 Konklusjon

Ved mottak av en ukjent og mulig blandet preve pa FFI, blir praven delt opp i alikvoter for
identifisering av CBR trusselstoffer, i tillegg til en arkivprave. Alikvoten for kjemisk
identifisering ma renses for eventuelle biologiske trusselstoffer for videre
identifiseringsprosedyre. Resultatene fra denne studien beskriver hvor den radioaktive nukliden
Cs-137 ender etter renseprosedyren fra henholdsvis en vaeskeprgve og en jordprave.

Cs-137 ble ikke ekstrahert over i DCM verken fra vaeskeprgven eller jordprgven. Resultatene fra
denne studien viser dermed at den organiske fasen som analyseres med tanke pa kjemiske
stridsmidler i en ukjent prove, ikke vil ha innhold av Cs-137. Som en fglge av dette kan fasen
som har blitt filtrert for a fjerne eventuelle biologiske trusselstoffer regnes som ikke radioaktiv.

| ekstraksjonen fra jordprgve med dobbelt ionebyttet vann, ble hovedandelen cesium-137
veerende i den faste fasen. Ved videre filtrering av ekstraktet med 0,45 um-filter av veeskefasen
fra ekstraksjonen, ble jordpartiklene stoppet i filteret. Forekomsten av cesium-137 var som et
resultat av dette mange ganger starre i filteret enn filtratet. Den vandige fasen fra en fast prgve for
videre kjemisk analyse kan altsa regnes som lite radioaktiv for videre handtering.

Vandige vaskepraver med innhold av cesium-137 ble filtrert med et 0,22 pum-filter. I alle
tilfellene; med surgjort enkelt ionebyttet vann, kranvann og dobbelt ionebyttet vann, viste
resultatene at forekomsten av cesium-137 var mange ganger hgyere i filtratet enn filteret. For en
vandig prgve som kun filtreres, vil altsa fasen for videre analyse veare omtrent like radioaktiv som
utgangspraven.

En simulert blandet pragve, hvor vann farst ble ristet med jord og deretter tilsatt simulanter for
kjemiske stridsmidler og bakterier og virus, ble filtrert farst gjennom et filter som skal fange opp
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bakterier og deretter ble filtratet herfra filtrert videre med et finere filter som skal holde igjen
virus. Analysen tyder pa at noe av radioaktiviteten bindes til bakterier og holdes igjen i det farste
filteret, men at neste filtreringssteg er lite effektivt for a fjerne ytterligere radioaktivitet.

Det er viktig & papeke at alle resultater fra denne studien kun gjelder Cs-137. Cs-137 er en ikke
usannsynlig nuklide i en ukjent prgve, men man ma forutsette at det kan veere innhold av flere
nuklider. Dette ma tas hayde for i behandlingen av praven. Det finnes allikevel noe mer generell
informasjon som kan trekkes ut: Cesium er et alkalimetall, og man kan forvente at de andre
alkalimetallene (litium, natrium, kalium og rubidium) viser lignende kjemiske egenskaper.
Kalium-40 og natrium-22 er to relativt vanlige radioaktive nuklider som man derfor kan anta vil
vise samme oppfarsel som cesium i denne prosedyren.

Da lgsningen som ble benyttet som kilde til aktivitet i dette forsgket ble levert med en usikkerhet
pa + 15 %, var ungyaktigheten betydelig fra farste stund i dette forsgket. | tillegg bidro blant
annet de ulike pravenes forskjellige geometri til at resultatene ikke var ngyaktig sammenliknbare.
Formalet med dette eksperimentet var derimot & se pa de store trendene for oppfarselen til
Cs-137, noe som var mulig selv med usikkerheten tatt i betraktning.

FFl-rapport 2014/01551 33
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Barium-137 / Metastabil barium-137

Bio Safety Laboratory, level 3

Becquerel. Enhet for aktivitet. 1 Bq tilsvarer 1 desintegrasjon per
sekund

Chemical, biological, radiological

Cation exchange capacity

Colony forming units (maleenhet for bakterier)

Cesium-137

Distribusjonsratio

Gjennomsnittlig distribusjonsratio

Diklormetan

European Defence Agency

Etyl metyl fosforsyrling

Full Width at Half Maximum, bredden av en topp ved halve
hgyden.

Sarin

Saltsyre

Sennepsgass

Kilobecquerel. 1 Bq tilsvarer 1 desintegrasjon per sekund
Kilodalton, porestarrelse i filter. Dalton er et annet navn for amu,
atomic mass unit

Kiloelektrovolt. Energienhet som vanligvis brukes for
gammastraling. 1 keV tilsvarer 1,602-107° Joule

Multichannel Analyzer. Mangekanalanalysator
Megaelektrovolt. Tilsvarer 1,602-107" Joule

Mikrosievert per time. Enhet for doserate.

Plaque forming units (maleenhet for virus)

Polypropylen

Parts per million

Fortynnet Cs-137-lgsning.

Tillaget Cs-137-lgsning. Brukt som kilde til radioaktivitet i alle
forsgk.

Radiological Dispersal Device, innretning for spredning av
radioaktivitet i terrorsammenheng

Region Of Interest, avgrenset omrade for en aktuell topp i et
spekter

Rounds per minute, omdreiningshastighet

Tiodiglykol

Atommasseenhet, 1 u tilsvarer 1,660540-10 kg
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Vedlegg A Gammaspektroskopi

Gammaspektroskopi er en eksperimentell teknikk som detekterer fotoner med hgy energi,
gammastraler, som har sitt opphav fra radioaktive stoffer. Ulike stoffer sender ut fotoner med ulik
energi, dette muliggjer identifisering av forskjellige radioaktive nuklider.

Mekanismen for deteksjon av gammastraling er basert pa energioverfaring fra gammastralene til
elektroner i detektormaterialet [16]. Disse elektronene har ladning og mister sin kinetiske energi
ved 4 ionisere og eksitere atomer pa sin ferd i detektormaterialet. Dette gir opphav til elektron-
hull-par som “drives” mot polene i det elektriske feltet skapt av pasatt hgyspenning. Parantallet er
proporsjonalt med energien til gammafotonet, og elektron-hull-paret danner grunnlaget for
detektorsignalet. En elektrisk puls registreres ved den aktuelle energien i spekteret. Jo flere
gammakvanter med samme energi som treffer detektoren, jo hayere blir toppen i spekteret ved
akkurat den energien. For informasjon om de ulike absorpsjonsmekanismene, henvises det til
Engdahl [14].

Spekteret som genereres av gammaspektrometeret inneholder topper som svarer til den/de
radioaktive stoffene som blir analysert. Hayden pa hver topp angir mengde av hver nuklide. Det
finnes forskjellige kommersielle programvarer for generering og analysering av spekteret. For
Genie-2000 fra Canberra beregnes netto areal for en enkelt topp i spekteret, Sucorr, Slik:

S, =G-B (A.4)

ukorr
Der. G er antall tellinger innenfor et avgrenset interesseomrade for en aktuell topp (ROI) og B er
beregnet kontinuum under toppen. Netto toppareal korrigert for bakgrunnsstraling, Sy, er gitt
ved:

S, =R-(G-B)-1 (A5)

korr.
Der R er korreksjonsfaktor for “random summing” og | er antall tellinger over kontinuumet som
falger av bakgrunnsstralingen. Aktivitet, A, beregnes sa fra likning (A.6) [19]:

-t
pe S € RS a5
. (C,‘ . Y

der e * er korreksjon for halveringstiden, s er korreksjonsfaktor for selvabsorpsjon, LT er reell
tid praven har blitt malt, ¢ er detektorens effektivitet gitt ved likning (A.7) og P er

sannsynligheten for gammastraling fra den aktuelle nukliden. & og P, er energiavhengige

verdier.

& :L (A7)
K-P,

der C er antall tellinger for fullenergitoppen per sekund, K er radioaktiv kildestyrke i
desintegrasjoner per sekund (Becquerel).
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Vedlegg B Usikkerhet

| usikkerhetsbudsjettet for aktivitetsmalingene i denne studien var det flere faktorer som matte tas
i betraktning. Allerede ved starten av de ulike forsgkene, var usikkerheten betydelig, da lgsningen
fra produsenten inneholdt en utgangsaktivitet med et akseptert avvik pa = 15 %. Det er den
samme lgsningen som ble benyttet som kilde til Cs-137 i alle parallellene. Fglgelig gjelder
usikkerheten i utgangsaktiviteten alle parallellene, og vil derfor kunne sees bort i fra ved
sammenlikning av resultatene. | tillegg ble ytterligere usikkerhet introdusert ved fortynning av
lzsningen og pipettering i mange ulike trinn i prosedyrene.

Hvis hver unike geometri for gammaspektrometriske malinger er effektivitetskalibrert, kan
aktivitetene funnet i de ulike malingene sammenlignes. Dette viste seg vanskelig i dette forsgket,
da ingen passende geometrier var forhandskalibrert, og det ikke var mulig & produsere dem innen
den gitte tidsrammen for studentoppgaven. Fordi interessen I i & se pa de grove trendene i denne
studien, ble det derimot vurdert at resultatene var tilstrekkelige for sammenlikning til tross for
geometriforskjellene.

Et viktig aspekt ved maling av radioaktivitet er at prgvene er homogene. Det var ogsa en
antakelse som ble gjort i dette forsgket. Ved ekstraksjonen ble midtsjiktet forkastet for a unnga at
aktivitet fra den aktive fasen ble pipettert ut med den mindre aktive prgven og pavirket analysen
av denne. Antakelsen om homogenitet gjorde at forkastelsen av midtsjiktet var av liten betydning
for de relative malingene og sammenlikningene. Ogsa ved ekstraksjonen av jordpravene ble noe
av veesken igjen med den faste fasen. Grunnen til dette var at det er vanskelig a fa ut all vasken,
og at det i gjeldende prosedyre i den kjemiske analysen ikke er fokus pa & fa ut all vaesken, men
tilstrekkelig mengde til & pavise kjemiske trusselstoffer.

Likning (1.1) i seksjon 2.2 var grunnlaget for beregning av aktivitet i dette forsgket. Som nevnt
der, var det grove trender som var av interesse i denne studien, noe som farte til at det kun var
verdiene for S, som ble benyttet. Det er usikkerheteni S, _som blir gjeldene for de ulike

korr.
malingene. Denne verdien ble gitt av programvaren Genie-2000, og kan sees i en av
eksempelrapportene i Vedlegg E.

korr.

Distribusjonsratioen er gitt ved likning (1.3) i seksjon 2.4 og usikkerheten i denne parameteren
ble regnet ut fra Gauss” feilforplantningslov. For en generell funksjon Y = f (X;, X,,...., X)) gir

forplantningsloven at usikkerheteniy, o, , er gitt ved:

2
([ of
O-y2 zZ[a—XIJ O-Xiz (A8)

i=1
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Benyttet pa distribusjonsratioen blir uttrykket:

2 2
1 S
JDZ — [ . O_S 2 +| = korr,1 . (75 2 (Ag)
S korr .1 S 2 korr,2
korr,2 korr,2

Gauss’ feilforplantningslov ble ogsa benyttet for & finne usikkerheten i D,

gjennomsnittsverdien av distribusjonsratioen i de forskjellige tilfellene.
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Vedlegg C

Tabeller

Dette appendikset inneholder tabeller det er henvist til i hovedrapporten.

C.1 Ekstraksjon, veeskeprgve

Tabell C.1 Netto toppareal av Cs-137 i den organiske og den vandige fasen i de ulike
ekstraksjonsparallellene. Dataene er grafisk fremstilt i Figur 4.1.

Parallell Prgvenr. Beskrivelse Dgdtid, % Netto toppareal Usikkerhet,
tant
tellinger

[ 14-023a Vandig fase 0,29 1,28-10° 362,67
14-023b Organisk fase 0,07 - -

I 14-024a Vandig fase 0,31 1,30-10° 366,76
14-024b Organisk fase 0,12 - -

nn 14-025a Vandig fase 0,34 1,32-10° 353,99
14-025b Organisk fase 0,14 - -

C.2 Filtrering, veeskeprgve

Cz21

Surgjort enkelt ionebyttet vann

Tabell C.2 Resultater fra spektrene tatt opp av filtratet og filteret i de ulike

filtreringsparallellene der surgjort enkelt ionebyttet vann ble benyttet. Dataene er
grafisk fremstilt i Figur 4.2.

Parallell | Prgvenr. Beskrivelse | Dgdtid, | Netto Usikkerhet, | Distribusjons- | Usikker-
% toppareal | * ratio, D het,
Op
I 14-026a | Filtrat 0,37 | 1,30-10° 365,72 48,51 1,00
14-026b Filter 0,17 | 2,68-10° 54,55
] 14-027a Filtrat 0,37 | 1,33-10° 370,38 48,36 1,00
14-027b | Filter 017 | 2,75-10° 56,11
I | 14-028a | Filtrat 033 | 1,35-10° 372,33 57,94 1,32
14-028b | Filter 016 | 2,33-10° 52,65
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C.22

Kranvann

Tabell C.3 Resultater fra spektrene tatt opp av filtratet og filteret i de ulike
filtreringsparallellene med kranvann. Dataene er grafisk fremstilt i Figur 4.3.

Parallell | Prgvenr. Beskrivelse | Dgdtid, | Netto Usikkerhet, | Distribusjons- | Usikker-
% toppareal | ratio, D het,
Op
| 14-029a Filtrat 0,39 1,37-10° 376,08 58,05 1,29
14-029b | Filter 0,18 | 2,36-10° 51,90
Il 14-030a Filtrat 0,35 1,29-10° 364,68 35,54 0,64
14-030b | Filter 0,16 | 3,63-10° 64,24
| 14-031a | Filtrat 039 | 1,31-10° 367,21 66,50 1,67
14-031b Filter 0,17 1,97-10° 49,01
C.2.3 Dobbelt ionebyttet vann

Tabell C.4 Resultater fra spektrene tatt opp av filtratet og filteret i de ulike
filtreringsparallellene der dobbelt ionebyttet vann ble benyttet. Dataene er grafisk
fremstilt i Figur 4.4.

Parallell | Prgvenr. Beskrivelse | Dgdtid, | Netto Usikkerhet, | Distribusjons- | Usikker-
% toppareal | * ratio, D het,
Op
I 14-032a Filtrat 0,36 | 1,32-10° 369,40 44,90 0,88
14-032b | Filter 0,16 | 2,94-10° 56,80
Il |14-033a | Filtrat 037 | 1,31.10° 367,40 42,67 0,84
14-033b | Filter 016 | 3,07-10° 59,85
[} 14-034a Filtrat 0,35 | 1,36-10° 374,74 46,26 0,91
14-034b | Filter 013 | 2,94-10° 57,04
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C.3 Ekstraksjon og filtrering, fast stoff

C.3.1 Ekstraksjon av jordprgve med DCM

Tabell C.5 Netto toppareal i jordprave fgr ekstraksjon og i de to fasene etter ekstraksjon med
DCM. Resultatene er fremstilt grafisk i Figur 4.5.

Parallell Provenr. Beskrivelse Dgdtid, % Netto toppareal Usikkerhet, £

I 14-036a Jord far ekstr. 0,64 3,11-10° 565,71
14-036b Organisk fase 0,13 - -
14-036¢ Fast fase 0,68 3,24-10° 577,91

I 14-037a Jord far ekstr. 0,63 3,03-10° 558,56
14-037b Organisk fase 0,13 - -
14-037¢ Fast fase 0,68 3,19-10° 573,79

m 14-038a Jord far ekstr. 0,66 3,16-10° 570,67
14-038b Organisk fase 0,15 - -
14-038¢c Fast fase 0,68 3,21.10° 575,45
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C.3.2

Ekstraksjon og filtrering av jordpr@ve med dobbelt ionebyttet vann

Tabell C.6 Resultater fra ekstraksjon av jordprgve med dobbelt ionebyttet vann og filtrering av
den vandige fasen med 0,45 um og 0,22 pm-filter. Netto toppareal av Cs-137 med

tilhgrende usikkerhet er fremstilt grafisk i Figur 4.6 og Figur 4.7.

Parallell Prgvenr. Beskrivelse Dgd- Netto Usikkerhet, | Distribusjons- Usikkerhet,
tid, % toppareal + ratio, D oy
| | 5|14-03%a |Jordforekstr. | 0,66 | 3,23-10° | 576,73 - -
€| 14-030b |vandigfase | 014 | 6,72:10° | 85,10 44,94 0,58
0 [ 14-089c | Fast fase 0,65 | 3,02-10° | 558,74
14-039d | Filtrat 0,45 um | 0,14 | 9,08-10° 35,78 0,19 0,01
§ 14-039% | Filter 0,45 um | 0,14 | 5,18-10° 75,08
=1 14-039f | Filrat0,22pum | 0,14 | 8,27-107 33,43 29,02 11,26
14-039g | Filter0,22um | 0,12 | 2,85.10 11,00
Il | 5|14-040a |Jordforekstr. | 0,63 | 3,04-10° | 559,75 - -
£ 140400 |vandigfase | 0,14 | 523.10° | 7456 59,85 0,86
G [ 14-040c | Fast fase 065 | 3,13-10° | 567,57
14-040d | Filtrat0,45um | 0,13 | 9,56-10° 34,88 0,29 0,01
g 14-040e | Filter 0,45pum | 0,12 | 3,25-10° 60,44
2| 14-040f | Filtrat0,22ym | 0,11 | 8,16-10° 32,09 44,11 29,69
14-040g | Filter 0,22 um | 0,11 | 1,85-10 12,43
| g|14-04la |Jordferekstr. | 064 | 3,06-10° | 56152 - -
%[ 14-041b |vandigfase | 011 | 3,03-10° | 5882 99,67 1,94
i 14-041c Fast fase 0,63 3,02-10° 557,78
14-040d | Filtrat 0,45 um | 0,12 | 1,01.10° 37,75 0,68 0,03
g 14-041e | Filter 0,45um | 0,12 | 1,48-10° 42,63
2| 14-041f | Filrat0,22 um | 0,13 | 9,93-10 35,70 26,69 9,08
14-041g | Filter 0,22 um | 0,13 | 3,72-10 12,58
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C.4 Filtrering av simulert blandet pragve

Tabell C.7 Resultater fra to-stegs filtrering av en simulert blandet prave. Brutto toppareal av
Cs-137 og tilhgrende usikkerheter er grafisk framstilt i Figur 4.8.

Parallell Prgvenr. Beskrivelse Brutto toppareal | Usikkerhet,
+

| 14-057 (S1-1) | Utgangsprave 8860 96

14-051 (S2-1) | Farste filtrat 5870 78

14-044 (S3-1) | Filter 0,22 2090 47
mikrometer

14-054 (S4-1) | Andre filtrat 5130 73

14-046 (S5-1) | Filter 30 kD 606 26

I 14-056 (S1-2) | Utgangspreve 7460 88

14-050 (S2-2) | Farste filtrat 6510 82

14-043 (S3-2) | Filter 0,22 2090 48
mikrometer

14-053 (S4-2) | Andre filtrat 5950 79

14-047 (S5-2) | Filter 30 kD 564 25

m 14-055 (S1-3) | Utgangsprave 7470 88

14-049 (S2-3) | Farste filtrat 6480 82

14-045 (S3-3) | Filter 0,22 1970 46
mikrometer

14-052 (S4-3) | Andre filtrat 6320 80

14-048 (S5-3) | Filter 30 kD 535 26
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Vedlegg D Utvalgte spektre

D.1 Bakgrunnsspektre

D.1.1  Vaeskeprgver

50

ey

0 500 750 1250 1500 175 2000

1000
Energyikev)

Figur D.1  Bakgrunnsspekter brukt for korrigering av bakgrunnsstraling i vaeskeprgvene.

Spekteret over viser resultatet av 1 times analysering av bakgrunnsstralingen gjort 24.juli 2014.
Spekteret ble benyttet som korrigering for bakgrunnsstraling i analysen av spektrene av
veaeskeprovene i forsgket, som beskrevet i 3.2.2. Som det kan sees fra spekteret, finnes det ingen
Cs-137-topp i bakgrunnsstralingen. Subtraksjon av bakgrunnsstralingen har derfor ingen
innvirkning pa resultatene av interesse for dette forsgket. Likevel gjares korrigeringen for a fa et
mest mulig riktig bilde av helheten. Toppen som kan sees i spekteret er den naturlige isotopen
kalium, K-40, med energi pa 1460 keV.

D.1.2 Fast stoff

14-035A. CNF

00

Conts

100

1000 1250 1500 s 0d
Emergy(kev)

Figur D.2  Spekter av 3,00 g jord. Benyttet som bakgrunnsspekter for korrigering i jordprgvene.
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For & undersgke om jorden inneholdt CS-137 i utgangspunktet, ble 3,00 g jord ble analysert i
gammaspektrometeret i 1 time. Det genererte spekteret ble benyttet som bakgrunnssubtraksjon i
analysene av jordprgvene (som beskrevet i seksjon 3.3.3) .

D.2 Ekstraksjon

De to pafalgende spektrene er et resultat av den gammaspektrometriske analysen av
analysebegrene i ekstraksjonsparallell I1.

14-024R.CNF
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Counts
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1000 1250 1500 1750 2000
Energy(kev)

Figur D.3  Spekter av den vandige fasen i ekstraksjonsparallell 11, prave 14-024a.

14-024B.CKF
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Figur D.4  Spekter av den organiske fasen i ekstraksjonsparallell 11, prove 14-024a.
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Vedlegg E Utvalgte rapporter

Analysesekvensen som ble utfart pa spektrene genererte rapporter som ble brukt til & finne netto
toppareal med tilhgrende usikkerhet.

E.1 Ekstraksjon

Rapporten for ekstraksjonsparallell 11, pravenummer 14-024, er valgt som eksempelrapport under.

Peak Analysis Report 29.07.2014 10:27:531 Page 1

L e e e e e S S e B S e e e e i e R e e S o e

AEaxw PEAK BANALY SIS REPORT hEmAk

IS S S S S EEES S S R S R S E R R

Detector Nams: DETOL
Sample Title: 14-0Z24a
Peak Analysis Performed on: 29.07.2014 10:27:51

Peak Analysis From Channel: 1
Peak Analysis Toc Channel: 8192
Peak ROI EROI Peak Energy FWHHM Net Peak HNet Area Continuum
No. start end centroid (kaV) (keV) LArea Uncert. Counts
1 22— 34 27.38 £.83 1.37 3.20E+4003 111.90 3.1TE4003
2 2628- 2654 2641.91 661,81 1.68 1.30E+005 366.76 9,30E+002
3 31&8- 3187 3178.36 79&.20 0.e0 9.B4E4001 16.85 5.26E4+001
4 4465- 447% 4473.61 1120.88 0.56 3.64E+001 .86 1.66E+001
5 5B25- 5848 5836.40 14&2.07 1.56 Z2.T71E+4002 18.96 2.26E4001
M = First peak in a multiplet regicn
m = Other peak in a multiplet regicn
F = Fitted singlet
Errors quoted at 1.000 sigma
Background Subtract Report 29.07.2014 10:27:56 Page 1

L e e e e e S S e B S e e e e i e R e e S o e

Fraxw BACKGROUND SUBTRACT REPOGRT LR

L e e e e e S S e B S e e e e i e R e e S o e

Detector Nams: DETOL
Sample Title: 14-024a
Peak Analysis Performed on: 29.07.2014 10:27:47

Env. Background File: F:wChE\Bakgrunn’140724-1h- Analvyse.CHF
Peak Energy Original Orig. Arca Ambient Backgr. Subtracted Subtracted
Ho. (keV) Lrea Oncert. Background Uncert. Area Uncert.

1 6.83 3.20E+003 111.90 3.20E4003 1.12E+4002
2 661.81 1.30E+005 366.76 1.30E+005 3.6TE+002
3 796.20 9S.B4E+001 16.8B5 9.84E4001 1.69E+4001
4 1120.68 3.64E+001 8.86 3.64E+001 B8.86E+000
5 14&2.07 2.71E+002 18.96 2.42E4002 1.73E+001 2.90E4001 2.58E4+001

M = First peak in a multiplet regicn

m = Other peak in a multiplet regicn

F = Fitted singlet

Errors quoted at 1.000 sigma

Figur E.1  Generert rapport i Genie-2000 for den vandige fasen i ekstraksjonsparallell 11,
prove 14-024a.
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Peak RAnalysis Beport 29.07.2014 10:28:34 Page 1

i B i B R e i e e e e

HEAEE PEAEK ANALY SIS REPORT R

i B i B R e i e e e e

Detector MNames: DETOL

Sample Title: 14-024b

Peak Analysis Performed on: 29.07.2014 10:28:34
Peak Analysis From Channel: 1
Peak Analysis To Channesl: 8192

Peak ROI ROT P=ak Energy FWHM HNet Peak Net Area Continuum
No. start end centroid {keV) (ke¥V) Area Uncert. Counts

1 2323- 2336 23268.68 583.34 0.2% Z.17E+001 13.35 3.63E+001
2 3634- 3Ze48 3640.70 9l12.02 1.27 3.4gE+001 9.40 1.84E+001
3 ©5BZ5- 5847 5835.%5 146l.%9¢6 1.15 Z.42ZE+002 17.17 1.35%E+001

M = First peak in a multiplet region
m = Other peak in a multiplet regicn
F = Fitted singlet

Errors quoted at 1.000 sigma
Background Subtract Report 29.07.2014 10:28:39 Page 1

EE i e e e e e g e S o e e e B S

R BACKGROUND SUBTRACT REPORT R

EE i e e e e e g e S o e e e B S

Detector Hame: DETOL
Sanmple Title: 14-024b
Peak Analysis Performed on: 29.07.2014 10:28:29

Env. Background File: F:\Chi\Bakgrunn%140724-1h- Analyse.CHF
Peak Energy Original Orig. Arcea Ambient Backgr. Subtracted Subtracted
Ho. (keV) LArea Oncert. Background Uncert. Area Uncert.
1 583.34 2.17E+001 13.35 2.17E+001 1.33E+001
2 912.02 3.46E+001 9.40 3.46E+001 9.40E+000

3 146l1.56 2.4ZE+002 17.17 2.42E+002 1.73E+001 -2.63E-001 Z2.43E+001

M = First peak in a multiplet regicn
m = Other peak in a multiplet regicn
F = Fitted singlet

Errors quoted at 1.000 sigma

Figur E.2  Generert rapport i Genie-2000 for den organiske fasen i ekstraksjonsparallell 11,
prove 14-024b.
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Vedlegg F Datablad

F.1 Cs-137

24937 Avenuz Tiboitts

i Eckert & Zieg ler  valencia California 91355

Isotope Products Tel 61-309-1010
Fax G&1-257-8303

NOMINAL LIQUID SOURCE DATA SHEET

MNuclide: cs- 137

Reference Date: 1 sug 14
Source No.: 17555

Specific Activity: Mot deternined

YVolume: 2.0 mL

Radionuclidic Purity: = 59 %

Quantity: 1

Catalog No.: 7137
Activity: 10 uCi 1370 kB
Concentration: 5 yCimL

Chemical Farm: csClin 010 HECI

Leak test information is on the reverse side.

Impurities: Cs-137 - 0.0671% or 1 Aug 14

Remarks: s m_ FSa; 10 pgimL 2sCl carrier addad. EZN Itern Code: §137-370kB0-2ML.

Precaution: This contsiner must not ke opensd until adeguate health end safoty meassres
have teen takat (such as placed in a hood, glove hox, cell o protact the usaer from exuessive
exposure o the body as a result of radistion and/or contamination, This material has not besn
sterilized or tested for pyrogenizity. For laboratory ar manofacturing use anly,

Madical imaging Laboratory
24057 awerne Tikhitrs walensia, Califarnia 51355

Lab Book-Page: 1755-5

i B B Tonct?

¥y Sigrature § Date

153 ®001 {ERTIFIED

Indwsirial Gawging Leboratory
1800 horth Keystone Street Burbank, Californsa 91504
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F.2 Jord

LUTA, Obere Langgasse 48, 67346 SPEYER

DATASHEET SAMPLING OF STANDARD SQILS

i2ale and signature

Sampling according to 1SO 10381-6 (1993} and GLP (Goud Laboratory Practice) of responsible employee
Specification:  Soil Type 2.2

Batch Mo, ("Sp™:- for storage, "I {icld [resh) ;{3[7./2/?4?

Sampling site

Country / State / Comimunily Germany / Rheinland-Plalz / Hanhofen
Lacation “Grofer Strict”, Nr. 585
Quner Appel, Hanhofen
Plants
sampling ycar (2012}): rreadaw
former years, 2011 - mexdow
2000 - meadow
2009 meadow
2008 - mcadow
Fertilization

ne organic fertilizalion

sampling year (2012): none
former years, 201 : none
2010 - none
2009 none
2008 none

Pesticides (sampling year and 4 fonmer years) none

Sampling conditiones

Depih : C&?ZGC,M Quantity : (f.g/a{)/éf
Weather conditions: D cloudy / % sufishine / ﬁ:’ainfal!
Date /¢6’5470 P air temperature ca-(?? °C

Preparation _ _ 2_9 e
Drying (at room temperature; only until sieveable 1) start ”%05’ end 6-0§‘/

Presieving 10 mam mesh, daiejé.r.géj : last sieving, date 432«3!@5- nesh 02 mim
At time of packing: dry matter {(dm) of the soil ff;z %% : water conlenl.«../-:{z. Ao % (g water/ 100 g soil dm)
Waler capacily :@2.62/]«. 1. & water/1 00 g soil dm at'time of packing

Temperature: during preparation &fﬂz *C; duoring sher time storage '3-23 G

Remoistening by demineralized water (date / signature)
Quantily I .revereicrecaene. date 1

Analysis
Transfer te soil laboratory LUFA Speyer
Remarks and further docignentation on backside (if necessary)
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LANDWIRTSCHAFTLICHE
UNTERSUCHUNGS- UND
FORSCHUNGSAMNSTALT SPEYER

Obere Langgasse 40

67346 Speyer

Telefon: 062 32/13 60

Telefax: 062 32/13 61 10
E-Mail:  postsielle@lufa-speyer de
Internet: www lufa-speyer.de

Analysis Data Sheet for Standard Soils According to GLP

(Mcan values of different batch analysis according to GLP # standard deviation. All values refer to dry matter.)

Standard Soil Type A1 22 A3
Batch-Na. (Sp=stored; F=ficld [resh) 2;2‘2 y g {If?—?é

Sampling Date de’ 5. /Z

Org. Cin % 0.05 ¥ 0.10 1.77 £ 0.20 0.94 £ 0.10
Nitrogen in % N 0.05 4001 0.17+0.02 0.08 & 0.02
Particles <(0.02 mm in % 75%0,7 1544273 215k 2.0
pH-Value (0,01 M CaCly) 5.1 03 55+902 6.8§02
Cation Exchange Capacity (meg/100 g} 43305 10,105 10.9¢- 1.1
Particle Sizes According to German DIN (%)

< 0,002 mm 24404 12+1.2 8616
0,002 - 0,006 mm 18307 35107 42308
0,006 - 0,02 mm 32408 45+1.0 3.7%0.7
0,02 - 0.063 mm 69305 73409 18.2¢35
0,063 - 0.2 mm 266 1.1 333418 20.4f 3.9
0.2 - 0,63 mm 564820 434 +2.0 274k 2.5
0,62 -20mm 27404 0.8+03 25408
Soil Type silty safd (uS) | loamy sand (15) silty sahd (uS)
Particle Sizes According to USDA (%)

< 0,002 mm 28311 731412 853417
0,002 - 0,05 mm 10.2E 1.8 138427 284%45
0,05 - 2,0 mm 870§1.5 789135 63.1 5.0
Soil Type Sapd Loamy sand sandy§loam
Water Holding Capacity (g/100 g) 31.1§2.1 41.84+30 373 1.8
Weight per Volume (2/1000 ml) 14744t 28 1263 + 33 12824 30

Spever. o5 /057F; Sooren o 05" 72

By Grder By Order

(Dr, Seibert - Phone: +0049(0)6232-136-125, e-mail: seibeni@lufa-speverde), 05.04.2012
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