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Radioaktivitat versus Recycling -
3 Beispiele und einige Fragen

Die absehbaren Folgen des Klimawandels fuhren zu spirbaren Auswir-
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kungen und Verdnderungen der Rahmenbedingungen des
Wirtschaftens. In diesem Zusammenhang stehen Fragen der
Ressourcenschonung und der Energieeffizienz weit oben auf
den politischen Agenden vieler Staaten.

Im internationalen Strahlenschutz ist folglich die Kreis-
loufwirtschaft (,Circulor Economy”) zu einem zentralen

Schlagwort geworden. Dabei geht es hiufig um die Wiederverwendung
von Abfllen mit radioaktiven Kontaminationen. Typische Beispiele
derartiger Abfdlle sind Phosphor-Gipse, Rotschlamm aus der Bauxitver-
arbeitung, aber auch Metallschrott aus der Erddl- und Erdgasgewinnung

oder der Tiefengeothermie.

Produkte radioaktiv
kontaminiert?

Wenig beachtet wurde bisher, dass
durch die Nutzung von Sekundarstof-
fen Produkte ungewollt radioaktiv
kontaminiert werden kénnen und ihre
Verwendung damit eingeschrinkt oder
unmoglich wird. An 3 Beispielen aus
der Praxis soll dieser Sachverhalt dar-
gestellt werden.

Die daraus fir den Strahlenschutz ab-
zuleitende Frage lautet:

Wann schlieSt Radioaktivitit in Pro-
dukten aus Strahlenschutzgriinden
eine Nutzung aus und wie kann Strah-
lenschutz dazu beitragen, dass auch ra-
dioaktiv kontaminierte Produkte ohne
Risiken fir Dritte verwendet werden
konnen?

Beispiel 1: Mit Thorium
kontaminiertes Titan-Metall

Ein Betrieb fiir Altmetallverwertung
hatte ca. 2 Tonnen Rotorteile aus Ti-
tan-Metall von Flugzeugturbinen auf-
gekauft (derzeitiger Preis ca. 5 EUR/
kg). Bei einer Kontrolle wurden diese
Teile als radioaktiv identifiziert und
eine Abgabe zur weiteren Verwertung

war nicht moglich. Zur Klirung die-
ses zunichst unspezifischen Befundes
sollte die Art der Kontamination er-
mittelt und davon ausgehend die wei-
tere Verwertbarkeit beur-

Die ODL-Daten ergaben keine Hin-
weise auf ausgeprigte Inhomogeniti-
ten der Kontaminationsverteilung. Zur
Probenahme wurden daher aus einem
Rotorteil 2 Scheiben herausgeschnit-
ten (siche Abb. 2).
Die gammaspektrometrische Analyse
der Proben erbrachte die in Tabelle 1
aufgefiihrten Ergebnisse.
Die radioaktive Kontamination des Ti-
tan-Metalls wurde durch Radionukli-
de der **Th-Zerfallsreihe bestimmt.
Radionuklide der 2%U-Zerfallsreihe
konnten nicht nachgewiesen werden.
Die Erkennungsgrenze fiir *°Ra als re-
levanter Vertreter dieser Zerfallsreihe
lag bei 0,0085 Bq/g.
Da bei der Herstellung von metalli-
schem Titan mit dem Kroll-Prozess das
TiCl, in einer Schmelze mit Mg redu-
ziert wird, ist davon auszugehen, dass
Radium in diesem Prozess ebenfalls
abgetrennt wird. Die Messbefunde von
228Ra und *$Th sind deshalb nur dann
reprisentativ fir das 2*Th und da-
mit das chemische Element Thorium,
wenn der Zeitpunkt des Schmelzens
des Titan-Metalls mehr

teilt werden. I s etwa 20 Jahre zuriick-
Bei Vor-Ort-Messungen Teile als liegt. Sind die Rotorblitter
wurden die Rotorteile de- . R nicht so alt, dann ist die
taillierter gepruft. Dabei radioaktiv spezifische Aktivitit von
wurde festgestellt, dass die identifiziert 22Th etwas hoher als die
jeweils inneren Laufrider |  der beiden Tochternukli-

der Turbinen leicht erh6h-

te Werte der Ortsdosisleistung (ODL)|
zeigten. Die Abmessungen der gepriif-
ten Teile und die festgestellten Mess-
werte sind in Abbildung 1 dargestellt.
Der Hintergrund der gemessenen ODL
lag bei ca. 80 nSv/h.

de und wurde mit 0,50 (+
0,15) Bq/g abgeschitzt. Der daraus ab-
zuleitende Massengehalt von Thorium
betrigt 0,012 %.
Recherchen ergaben, dass derartig ge-
ringe Anteile an Thorium zur Ver-
besserung der Materialeigenschaften

Abb. 1: Messwerte der Ortsdosisleistung an Rotorteilen
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Abb. 2: Radioaktiv auffilliges inneres Laufrad eines Turbinenteils mit Probenahme-

stelle (Pfeil)

nicht beitragen. Eine gezielte Zugabe
von Thorium als Legierungselement
zum Titan, wie sie z. B. bei Wolf-
ram bekannt ist, konnte ausgeschlos-
sen werden. Es war daher von einer
(ungewollten) Verunreinigung des Ti-
tan-Metalls auszugehen. Dabei diirfte
die chemische Ahnlichkeit von Tho-
rium und Titan eine wesentliche Rol-
le gespielt haben. Diese
chemische Ahnlichkeit
ist auch Ursache fir die
Anreicherung von Tho-
rium in Titan-Mineralen
wie Ilmenit und Rutil
[1]. Die *?Th-Aktivitit
des Titan-Metalls von
0,5 Bq/g konnte deshalb zwar mit der
B2Th-Aktivitit in Titan-Erzen, wie sie
in [1] beschrieben wird, erklirt werden,
wenn im gesamten vielstufigen Pro-
zess Titan und Thorium nicht getrennt
werden. Da in diesem Fall alle Titan-
Metalle signifikante Thorium-Anteile
enthalten missten, ist dieser Erkla-
rungsansatz sehr unwahrscheinlich.
Auswirkungen

Unabhingig von der Ursache der Tho-
rium-Kontamination verhinderten der
Makel der erhohten und leicht detek-
tierbaren Strahlung und die in der Re-
cyclingwirtschaft etablierte Vorsorge
gegen Kontaminationsverschleppun-

gen ein weiteres Recycling des Ma-
terials.

Beispiel 2: ’Ac in Lanthan

An einer Ladung von 5 Tonnen aus
Malaysia in die EU eingefithrten Lan-
than-Gief8lingen (Abb. 3) wurde bei
den Einfuhrkontrollen im Hafen Rot-
terdam eine erhohte Radioaktivitit
festgestellt. Eine gammaspektrome-
trische Analyse ergab die in Tabelle 2
aufgefiihrten Ergebnisse. *8La ist als
natiirliches radioaktives Isotop (Halb-
wertszeit: 1,05E+11 Jahre] im Lan-
than enthalten. Weder *Ra und sei-
ne Zerfallsprodukte noch 2**Ra (als
28Ac) wurden detektiert. Die radioak-

tive Kontamination wurde stark vom
27Ac, einem Zerfallsprodukt der *U-
Zerfallsreihe, dominiert.
Auswirkungen

Da der Empfinger in seinen Lieferbe-
dingungen die spezifische Aktivitit
auf 1 Bq/g begrenzt hatte, verweiger-
te er die Annahme der Lieferung. Bei
einem Marktpreis von ca. 8 USD pro
kg wurde das Metall als grundsitzlich
weltmarktfihig bewertet und bis zur
weiteren Vermarktung in ein Lager der
Handelsgesellschaft tberfithrt. Auch
einige Jahre nach der Einlagerung war
eine Vermarktung nach Kenntnis des
Autors allerdings nicht gelungen.
Vorhandensein von ?’Ac im Lanthan
Das Vorhandensein von *’Ac im Lan-
than ist zunichst nicht ungewohnlich.
Da Lanthan und Aktinium in der 3.
Nebengruppe des Periodensystems di-
rekt benachbart sind, besteht eine gro-
Be chemische Ahnlichkeit, und beide
Elemente verhalten sich in den me-
tallurgischen Prozessen in dhnlicher
Weise.

Bekannt ist auch, dass Lanthan vor
allem in Seltene-Erden-Mineralen wie
Monazit und Bastnasit vorkommt und
daraus gewonnen wird. Beide Mine-
rale (genau wie andere Seltene-Erden-
Minerale) enthalten in der Regel Uran
und Thorium mit spezifischen Ak-
tivititen im Bereich von mehr als
1 Bq/g bis iiber 100 Bq/g, wobei ¥2Th
etwas hohere spezifische Aktivititen

Teilprobe 1 Teilprobe 2
25Ra in Bq/g 0,40 + 0,03 0,43 + 0,03
25Th in Bq/g 0,38 + 0,03 0,39 + 0,03

Tab. 1: Messergebnisse einer Gamma-Spektrometrie an Titan-Metall aus Rotorblittern

Spezifische Aktivitit

28Th in Bq/g 1,54+ 0,14
27*Ac in Bq/g 18,715
1%La in Bq/g 0,79 £0,07

Tab. 2: Ergebnisse der Gamma-Spektrometrie an einem Lanthan-Barren

19



STRANLENSCHUTIPRANIS 3/2021

Abb. 3: Lanthan-Barren mit Dosisleistungsmessgerit (Anzeige: pSv/h)

als 28U aufweist [2]. Nimmt man an,
dass bei der Verarbeitung der Erze
das Verhiltnis von *Ac in Relati-
on zum Lanthan nicht angereichert
wird, dann muss im Ausgangsmaterial
der Produktion das Verhiltnis »$U/La
bei etwa 400 Bq **U je Gramm Lan-
than gelegen haben. Bei einem Lan-

than-Gehalt von Selte-

I nc-Erden-Mineralen in
400 Bq 238)) der Grofenordnung von

. 10 % m/m misste die

e Gramm BSU-Aktivitit im ver-
Lanthan arbeiteten Erz bei etwa
I 4000 Bq/g gelegen ha-

ben. Das entspricht ei-
nem Uran-Erz mit ca. 30 % Uran-Ge-
halt. Wahrscheinlicher ist daher, dass
das Lanthan aus Prozessriickstinden
einer Erzverarbeitung extrahiert wur-
de. Wenn das Primirerz 1 % Lan-
than und 400 Bq/g **U enthielt und
das Uran (nicht aber das Aktinium)
schon in einer vorgelagerten Erzverar-
beitung abgetrennt wurde, ergibt sich
in der nachfolgenden Extraktion des
Lanthans das beobachtete **’Ac/La-
Verhiltnis ebenfalls.
Um Lanthan mit weniger als 1 Bq/g
2 Ac herzustellen, sollte die #$U-Ak-
tivitit im Erz weniger als 20 Bq je
Gramm Lanthan betragen. Bei einem
Lanthan-Gehalt von Seltene-Erden-
Mineralen in der Grofenordnung von
10 % m/m erfordert das Uran-Gehal-
te von unter 2 Bq/g. Das schrinkt die
Auswahl der verwendbaren Erze stark

ein oder erfordert eine Technologie,
die effektive Trennschritte zur Abtren-
nung des Aktiniums enthilt.

Beispiel 3: 21°Pb im Blei

Das Vorkommen von 2°Pb im metal-
lischen Blei ist zumindest in allen La-
boratorien, in denen radiometrische
Low-Level-Messungen ausgefiihrt wer-
den, seit Langem bekannt (siehe z. B.
[3]). Aktivititsarmes Blei wird daher
inzwischen gezielt vermarktet. So bie-
tet die MTH GmbH |, strahlungsarmes
Blei” mit 2'°Pb-Aktivititen von ,rund
120 mBq/g”, ,rund 20 mBq/g" sowie
yrund 5 mBq/g” an. Messergebnisse
von 8 Blei-Erzen und Angaben zu deren
Blei-Gehalt ergaben, dass die auf die

Metallmasse Blei bezogene 2°Pb-Ak-
tivitit in allen diesen Erzen unter 100
mBq/g lag und im Mittel 39 mBq/g be-
trug. Vor diesem Hintergrund scheint
die Frage berechtigt, warum im han-
delsiiblichen Blei mit 2°Pb-Aktivitd-
ten von 500 mBgq/g bis 1.000 mBgq/g
zu rechnen ist und in der Literatur
[3] noch deutlich hohere Werte bis zu
50.000 mBq/g berichtet werden.

Eine wichtige Quelle dieser hoheren
20pph-Aktivititen ist das Recycling.
In der Anlage 1 StrlSchG sind ,Stdu-

be und Schlimme aus
]

der Rauchgasreinigung
bei der Primirverhiit- 210ph-Aktivi-
tdten von

tung in der Roheisen-

und Nichteisenmetal-
1.000 mBq/g
[

lurgie” als Rickstinde
aufgefiihrt. Diese Stiu-
be und Schlimme sind
durch ihre 29Pb-Aktivitit radiologisch
relevant. Ursache dieser im Vergleich
zu den verarbeiteten Erzen deutlich
erhohten 219Pb-Aktivitit sind das Ver-
dampfen des in den Erzen in Spuren
vorkommenden Bleis und seine da-
raus folgende Anreicherung im Hitten-
staub um mehr als das 100-Fache (sie-
he [4]). Da *%Pb und das metallische
Blei chemisch identisch sind, wird im
Hittenstaub auch das chemische Blei
angereichert. Eine Verwertung dieses

Abb. 4: Messungen der Gamma-Dosisrate (RadEye PRD) und der Beta-Dosisrate
(RadEye GX mit externem Geiger-Miiller-Detektor)
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Bleis in einer Kreislaufwirtschaft ist
naheliegend.
Obwohl z. B. Eisen-Erze sehr geringe
Uran-Gehalte aufweisen, ist die auf
das ebenfalls nur in Spuren vorkom-
mende Blei bezogene spezifische Ak-
tivitdt von 21°Pb erheblich. Man kann
leicht abschitzen, dass bei einer spe-
zifischen 29Pb-Aktivitit (bezogen auf
die Trockenmasse des Staubs) von ca.
10 Bq/g in Hittenstduben die auf die
Masse des Anteils an metallischem
Blei bezogene *°Pb-Aktivitit in der
Grofienordnung von 100 Bq/g bis 1.000
Bq/g liegt.
Auch wenn diese Hittenstiube mit
anderen bleihaltigen Materialien aus
Hiittenprozessen verschnitten wer-
den, konnen die auf das metallische
Blei bezogenen spezifischen Aktiviti-
ten von *Pb in Sekundireinsatzstof-
fen der Bleiverhiittung im Bereich von
ca. 3 bis 10 Bq/g liegen.
Sekundireinsatz-
stoffe sind damit eine
wesentliche Quelle der
U0Ph-Aktivitit im me-
tallischen Blei. Bei einer
Beschrinkung auf die-
se Recyclingmateriali-
en wiirden sich *9Pb-Aktivititen von
mehr als 1 Bq/g im Blei ergeben.
Auch diese Aktivititen sind nur mit
empfindlichen Messverfahren de-
tektierbar, konnten aber, da sie die
internationale Freigrenze fiir natiir-
liche Radionuklide von
1 Bq/g tibersteigen, zu Ak-
zeptanzproblemen bei der
Vermarktung fiihren.
Sehr hohe 2Pb-Konta-
minationen von metalli-
schem Blei, die zu einer
Nichtvermarktbarkeit fiih-
ren, wurden dem Autor bei einem Be-
such in einer brasilianischen Zinn-
Hiitte gezeigt. In einer Zinn-Hiitte in
Pirapora do Bom Jesus im Bundesstaat
Sao Paulo wird das Zinn-Erz Kassiterit
verarbeitet [5]. Dieses Erz enthilt ne-
ben Zinn auch Niob und Blei in ver-
wertbaren Anteilen und als radioakti-

notig

[
Freigrenze von
1 Bq/g iiber-
schritten?
[
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ve Elemente Uran und Thorium. Aus
den in der Literatur [5] enthaltenen
Daten kann abgeschitzt werden, dass
die auf die Masse des metallischen
Bleis bezogene 21°Pb-Aktivitit bei ca.
2.000 Bq/g liegt.

Auswirkungen

Diese hohe Aktivitit fithrte an den als
Nebenprodukt erzeugten Blei-Barren
zu einer bereits mit Handmessgeri-
ten feststellbaren Beta-Dosisleistung
von 100 uSv/h, wihrend die Gamma-
Dosisleistung von 0,3 pSv/h praktisch
dem ortstypischen Hintergrund ent-
sprach (siche Abb. 4).

Die in der Zinn-Hiitte in grofen Be-
stinden gelagerten Blei-Barren sind
aufgrund dieser Radioaktivitit nicht
vermarktbar.

Einige Fragen

Die hier vorgestellten Beispiele zei-
gen, dass neben den allgemein be-
kannten Kontaminationen von Me-
tallen durch Ablagerungen auf den
Oberflichen (Scales) auch unmittelba-
re und unbeabsichtigte Kontaminati-
onen der Metalle selbst vorkommen.
Bei Blei ist die Kontamination mit
20PD aus Sekundireinsatzstoffen weit
verbreitet.
Nutzungseinschrinkungen sind bis-
her nur in extremen Fillen von Be-
lang. Allerdings wurde bereits 1997
in den USA vor der Verwendung von
brasilianischem Blei mit radioakti-
ven Kontaminationen ge-
warnt [6].

Wird die von der TAEA
als Freigrenze deklarier-
te spezifische Aktivitit
fir die nattirlich vorkom-
menden Radionuklide
von 1 Bq/g tiberschritten,
dann kann das zu einem ,Makel”
fiihren, wenn entsprechende Messbe-
funde vorliegen. Ist dieser Makel mit
einfachen Mitteln detektierbar, kann
dies das Recycling eines Wertstoffs
(z. B. Titan) oder sogar eine Nutzung
verhindern (z. B. Lanthan, Blei aus der
Zinn-Verhiittung).

Fir den Strahlenschutz ergeben sich

nach Meinung des Autors folgende

Fragen:

® Ist der iibliche Mafistab zur Bewer-
tung von Kontaminationen mit na-
tirlich vorkommenden Radionu-
kliden von 1 Bq/g fiir Metalle ange-
messen?

® Welche anderen als die hier exem-
plarisch vorgestellten Prozesse fiih-
ren im Rahmen von Recyclingpro-
zessen noch zu Anreicherungen von
Radioaktivitit in den Produkten?

® Wie verhilt sich der Makel ,Radio-
aktivitit” in Metallen zu den tat-
sichlichen Strahlenrisiken, die sich
bei einer Verwendung dieser Metalle
ergeben?

® Konnte man durch eine gezielte De-
klaration und ein darauf aufbauen-
des (IT-gestiitztes) Management der
Materialstrome Produkte auch bei
héheren radioaktiven Kontamina-
tionen so einsetzen, dass radiolo-
gisch keine Bedenken bestehen?
Und muss man das in einer Kreis-
laufwirtschaft nicht anstreben?

® Sollte man nicht bereits in der Pla-
nungsphase von Anlagen iiber die
damit verbundenen Prozesse der
Umverteilung von Radionukliden
nachdenken und Sachgiiter als Teil
des Strahlenschutzes begreifen?
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