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Verfahren zur Bestimmung der
mittleren Aktivitatskonzentration von
aerosolpartikelgetragenem Iod-131
in der Fortluft kerntechnischer Anlagen

1 Anwendbarkeit

Das nachfolgend beschriebene Verfahren eignet sich zur Bestimmung der Aktivi-
tatskonzentration von aerosolpartikelgetragenem als auch von gasférmigem Iod-131
in der Fortluft von kerntechnischen Anlagen. Das Verfahren ist auch zur Bestimmung
der Aktivitatskonzentration von Iod-131 in der Raumluft, Abluft und Umgebungsluft
im Rahmen von Immissionsmessungen anwendbar.

2 Probeentnahme und Sammlung

In der Fortluft von kerntechnischen Anlagen liegt I-131 an Aerosolpartikeln mit einem
Durchmesser von 0,1 um bis 0,8 um gebunden oder aber gasférmig in der chemi-
schen Form von elementarem Iod (I,), Methyliodid (CHsI) oder hypoiodiger Saure
(HIO), bei Storfallen auch als Iodwasserstoff (HI), vor. Zur Probeenthahme des
[-131 wird aus der Fortluft mittels einer Probeentnahmeeinrichtung ein reprasen-
tativer Teilluftstrom entnommen und Gber Sammelmedien fir Iod geleitet (1, 2).

I-131-Aktivitat tragende Aerosolpartikeln werden kontinuierlich auf Schwebstoff-
filtern mit einem Abscheidegrad besser als 0,995 (z. B. HEPA-Schwebstofffilter H12
gemaB DIN EN 1822-1) abgeschieden (3, 4). Dabei ist darauf zu achten, dass die
Schwebstofffilter méglichst wenig gasférmiges Iod adsorbieren. Geeignet sind Glas-
faserfilter ohne organische Bindemittel, wie sie z. B. in Abschnitt 7.1 aufgeflhrt
sind, die allerdings nur geringe mechanische Festigkeit aufweisen. Verwendet wer-
den auch Teflonmembranfilter mit Nylonstlitzgewebe, das die mechanische Stabi-
litat verbessert.

Gasférmiges I-131 in Form von elementarem Iod (I,), als organische Verbindung,
wie z. B. Methyliodid (CHsI), oder als anorganische Verbindung, wie z. B. hypo-
iodige Saure (HIO) oder Iodwasserstoff (HI), wird in Feststoffschuttungen absor-
biert. Diese Feststoffschittungen miuissen die Iodverbindungen auch bei relativer
Luftfeuchte bis zu 90 % quantitativ absorbieren. Bei hohen Aktivitatskonzentra-
tionen an Edelgasen, die bei der Messung der Aktivitat der Iodverbindungen stéren,
muss darauf geachtet werden, Feststoffschittungen mit geringem Absorptionsver-
mdgen fur Edelgase zu verwenden.
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Zur selektiven Abtrennung von elementarem Iod dient Aktivkohlegranulat oder das
Silikat DSM 11 mit einer Beschichtung von ca. 1 % Kaliumiodid (5). Aktivkohle-
granulat, das mit einigen Prozent Triethylendiamin (TEDA), Hexamethylentetramin
(HMTA), 1 % bis 3 % Kaliumiodid (KI) oder Kaliumiodat impragniert ist, absorbiert
sowohl elementares Iod als auch organisch gebundenes Iod (2, 5, 6). Bei hohen
Edelgasaktivitatskonzentrationen kénnen zur Sammlung auch vorteilhaft Silber-
zeolithe und mit Silbernitrat beschichtetes Silikagel und Aluminiumoxid, in denen
Edelgase wenig absorbiert werden, eingesetzt werden (7, 8).

Soll nach gasférmigem elementarem und als organische Verbindung vorliegendem
Iod unterschieden werden (1), kommen zwei Absorberpatronen, die hintereinander
oder auch parallel angeordnet sind, zur Anwendung. Elementares Iod wird dabei vor-
zugsweise im ersten Absorptionsmittel wie z. B. Aktivkohlegranulat oder beschich-
tetemm DSM 11 abgeschieden, wahrend z. B. Methyliodid auf dem zweiten Absorp-
tionsmittel, das z. B. aus beschichteter Aktivkohle besteht, absorbiert wird (5, 6).

Ublicherweise werden fiir die Feststoffschiittungen zylindrische Behélter aus Edel-
stahl oder Glas (Filterpatronen) mit einem Durchmesser von ca. 3 cm bis 5 cm und
einer Lange von ca. 5 cm bis 15 cm eingesetzt. Bei der Absorption in den Feststoff-
schittungen ist darauf zu achten, den Volumenstrom so zu wahlen, dass die Kon-
taktzeit wenigstens 0,2 Sekunden betragt (2), oder die Luft bzw. die Feststoff-
schittung auf Uber 50 °C bis 100 °C zu erhitzen, da nur dann gewahrleistet ist,
dass ein Abscheidegrad Uber 95 % auch bei hdherer relativer Luftfeuchte erreicht
wird. Die Erwarmung der Feststoffschittungen dient auch zur Reduzierung der
Edelgasabsorption.

Die Volumenstréme durch die Filterpatronen betragen meist einige m*-h*. Zur Ab-
trennung von aerosolpartikelgetragenen Iodisotopen oder anderen mdglicherweise
storenden Radionukliden werden vor den Feststoffschiittungen Schwebstofffilter,
z. B. HEPA-Schwebstofffilter H12, angebracht (3, 4).

Um eine quantitative Abscheidung sicherzustellen, sollten zwei Filterpatronen oder
zwei durch ein Gitter getrennte Feststoffschittungen in einer Patrone hintereinander
angebracht (5) und die Aktivitat in den einzelnen Feststoffschiittungen getrennt
ermittelt werden. Falls in der ersten Feststoffschittung Aktivitat festgestellt wird,
kann man durch Messen der Aktivitat in der zweiten die Vollstandigkeit oder den
Wirkungsgrad der Iodabscheidung in der ersten bestimmen.

Angaben zur Halterung der Schwebstofffilter und zur Auslegung der Probeentnahme-
einrichtung finden sich in dem Verfahren J-y-SPEKT-ALUFT-03 und der Literatur (9).
Die Materialien der zur Probeentnahme verwendeten Rohre und Gerate dirfen mit
Iodverbindungen nicht chemisch reagieren. Gut geeignet sind z. B. polierter Edel-
stahl, Glas oder bedingt auch Teflon oder Hartpolyethylen (1, 2). Kupfer oder Kunst-
stoffe, die Iod absorbieren oder mit Iod Verbindungen eingehen, dirfen nicht
benltzt werden (2).

Wegen der Halbwertszeit des I-131 von nur 8,02 Tagen sollte die Sammeldauer
nicht mehr als eine Woche betragen. Bei Messungen gemaB der Sicherheitstech-
nischen Regel KTA 1503.1 (1) werden die Schwebstofffilter und Feststoffschlittungen
wochentlich gewechselt und innerhalb eines Tages nach der Entnahme die I-131-
Aktivitat in den Proben bestimmt.
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3 Analyse

3.1 Prinzip des Verfahrens

Die auf den Sammelmedien abgeschiedene I-131-Aktivitat wird mit Hilfe der
nuklidspezifischen Gammaspektrometrie ermittelt und daraus und mittels des
gemessenen Luftdurchsatzes die Aktivitatskonzentration von I-131 berechnet.

3.2 Probenvorbereitung

Die Schwebstofffilter werden ohne weitere Vorbereitung gemessen. Die Sammel-
medien Aktivkohle, Silikat oder Silberzeolith oder Silikate werden aus den Behaltern
entfernt, durch Schitteln oder Rihren homogenisiert und eine abgewogene Masse
von z. B. 50 g in fUr die Messung geeignete verschlieBbare GefaBBe, wie z. B. breite
Schraubdeckeldosen aus Kunststoff oder Marinelli-Becher mit Deckel, eingefiillt.

4 Messung der Aktivitat

4.1 Allgemeines

Die beladenen Schwebstofffilter werden plan und axialsysmetrisch auf einen Halter,
der z. B. aus einem Marinelli-Becher hergestellt sein kann und der Markierungen
zum genauen Zentrieren von Schwebstofffiltern verschiedener GréBen aufweist, auf
einen groBvolumigen Halbleiterdetektor gelegt (Abbildung 1). Die Schwebstofffilter
werden mit einer Kunststoffscheibe mit einer Dicke von ca. 3 mm beschwert, um
ein Verformen der Schwebstofffilter und eine Anderung der Messgeometrie zu ver-
meiden. Zur Verhinderung einer Kontamination der Messapparatur wird der Schweb-
stofffilter zwischen zwei dinne Kunststofffolien oder in eine dinne Kunststofftlte
eingelegt werden. Die Aktivitat auf dem Schwebstofffilter wird mehrere Stunden
nuklidspezifisch gemessen.

Kunststoffscheibe Schwebstofffilter
~_ (in Kunststofffolie)
[ ]
Marinelli-
Becher
Detektor

Abb. 1: Schema der Messanordnung bei Schwebstofffiltern
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Die verwendeten GefaBe mit Aktivkohle, Silikat oder Silberzeolith werden ebenfalls
axialsymetrisch auf einen Halter mit entsprechenden Markierungen zur zentrischen
Ausrichtung der Probe auf den Halbleiterdetektor gesetzt (Abbildung 2). Marinelli-
Becher sollten so gestaltet sein, dass sie den Halbleiterdetektor eng umgeben
(Abbildung 3). In beiden Fallen betragt die Messdauer einige Stunden.

Schraub-

deckel- Absorptionsmittel

dose RN N
A N Y

Marinelli-

Becher

Detektor

Abb. 2: Schema der Messanordnung bei Iod-Absorptionsmitteln
in einer Schraubdeckeldose

Absorptionsmaterial

Marinelli-
Becher
Detektor

Abb. 3: Schema der Messanordnung bei Iod-Absorptionsmitteln
im Marinelli-Becher

Wegen der geringen Halbwertszeit des I-131 sollte die Messung nach Méglichkeit
innerhalb von etwa zwei Wochen nach der Probeentnahme durchgefthrt werden.

Auf dem Schwebstofffilter abgeschiedene aerosolpartikelgetragene Radionuklide und
an den Feststoffschittungen absorbierte gasférmige Radionuklide, wie z. B. Edel-
gasisotope, kdnnen die Messung stéren. Um die Untergrundaktivitat gering zu halten,
ist es glnstig, zwischen Probeentnahmeende und Messbeginn ein bis zwei Tage zu
warten, da dann die Aktivitat von kurzlebigen Radionukliden abgeklungen ist. Auch
durch Durchblasen der Sammelmedien mit etwa 10 Liter Stickstoffgas bei einem
Volumenstrom von ca. 0,1 |-s™ kdnnen stérende Edelgasisotope entfernt werden.
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4.2 Kalibrierung

Zur Kalibrierung der Messanordnung bei Messung von Schwebstofffiltern wird auf
einen von der Art und den Abmessungen identischen Schwebstofffilter eine I-131-
Lésung bekannter Aktivitat mdglichst homogen aufgegeben. Dazu wird aus einem
I-131-Normal eine wéssrige Losung unter Zugabe von Natriumiodid (60 mg-I™?),
Natriumbisulfit (45 mg-1I"") und Formalin (0,1 mol-I'!) mit einer Aktivitdtskonzen-
tration von etwa 3 kBg-ml* hergestellt. Auf den Schwebstofffilter werden etwa 20 bis
40 Punkte gleichmaBig verteilt und mit gleichen Abstanden aufgezeichnet und darauf
aus einer Pipette jeweils ein Tropfen der Losung aufgegeben. Das Kalibrierpraparat
wird in derselben Messgeometrie wie die Probe etwa eine Stunde gemessen.

Zur Kalibrierung bei einer Schittung von Absorbermaterial wird eine wie oben be-
schrieben hergestellte I-131-Lésung bekannter Aktivitat in dieselbe wie flr die Pro-
ben verwendete Masse des Sammelmediums eingetraufelt, durch Schitteln oder
Rihren homogen verteilt und mit derselben Messgeometrie wie die Proben etwa
eine Stunde gemessen. Der Kalibrierfaktor wird vorteilhaft mit der 364-keV-Linie
ermittelt.

5 Berechnung der Analysenergebnisse

5.1 Gleichungen zur Berechnung

Aus dem aufgenommenen Spektrum wird die Nettoimpulsanzahl, wie in Kapitel IV.1
dieser Messanleitungen beschrieben, mit Hilfe eines Rechners ermittelt. Aus der
Nettoimpulsanzahl, dem nach Abschnitt 4.2 bestimmten Kalibrierfaktor, dem Probe-
entnahmezeitraum, dem Luftdurchsatz und der Messdauer wird die Aktivitatskon-
zentration von I-131 in der Fortluft bestimmt. Aufgrund der Halbwertszeit des
I-131 von 8,02 Tagen muss der Messwert dabei bezuglich der Probeenthahme-
dauer, des Abklingzeitraumes und der Messdauer korrigiert werden. Die I-131-
Aktivitatskonzentration in der Fortluft wird nach den Gleichungen (1) bis (4)
berechnet:

opn Nn g

Cc= “f1-f>-f 1
g tmv (1f20f3 (1)

f1=/1'—t/15t (2)
(1-e79)

f, =et ta (3)

fy=—2tm (4)
(1-e™m)
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Die relative Standardmessunsicherheit der Aktivitdtskonzentration s(c)-c! wird
nach Gleichung (5) berechnet:

2 2
s) _ \/(s(Nn)J +£s(¢A)j )
c Nn N
Bei den Gleichungen (1) bis (5) bedeuten:

c  Aktivitdtskonzentration in Bq-m™;
s(c) Standardmessunsicherheit der Aktivitdtskonzentration in Bq-m™;
N, Nettoimpulsanzahl;

fi Korrektionsfaktor fur das Abklingen der Aktivitat
wahrend der Probeenthnahme;

> Korrektionsfaktor fur das Abklingen der Aktivitat
zwischen Ende der Probeentnahme und Messbeginn;

f3 Korrektionsfaktor fur das Abklingen der Aktivitat
wahrend des Messens;

ts Sammeldauer in s;

tn  Zeitraum vom Ende der Probeentnahme bis zum Messbeginn in s;

tn Messdauerin s;

on  Kalibrierfaktor in Bq-s;

A Zerfallskonstante von I-131 in s™!;

q Gesamtverlustfaktor;

gdm Verhaltnis der zur Messung verwendeten Masse zur Gesamtmasse der Probe;
V  Luftdurchsatz in m>.

5.2 Rechenbeispiel

Als Beispiel wird die Berechnung der Aktivitdt von gasformigem I-131 angegeben.
Aus der Fortluft eines Kernkraftwerkes wurde ein Teilluftstrom mit einem Volumen-
strom von 4 m3-h™ durch ein Schwebstofffilter und einen mit Kaliumiodid imprég-
nierter Aktivkohle geflllten Behalter Uber einen Zeitraum von einer Woche geleitet.
Die Sammelmedien wurden verschickt und von den 72 g impragnierter Aktivkohle
wurden 50 g fir die Messung des gasformigen I-131 verwendet. Finf Tage nach
Ende der Probeentnahme wurde die Aktivitdt des I-131 60000 s gemessen. Nach
der Messung der Aktivitat des I-131 in der Aktivkohle liegen folgende Daten vor:

N, = 510; tn = 60000 s;
ts = 691200s; ta = 432000s;
o = 333 Bg-s; A = 1,0.10°s?;
dm = 0,7; g = 1,2;

Vv = 768 m’.
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Mit den oben genannten Werten liefern die Gleichungen (1) bis (4) folgende
Resultate:

fi =1,385 f, = 1,540 f3 =1,030

o 333:510.1,2
0,7 60000 - 768

.1,385-1,540-1,030 Bg-m™> =

=0,0139 Bg-m™> =13,9mBg-m3

Beim obigen Beispiel betragt die relative Standardmessunsicherheit der Aktivitats-
konzentration bei einer relativen Standardmessunsicherheit der Nettoimpulsanzahl
von 11 % und einer relativen Standardmessunsicherheit des Kalibrierfaktors von 5 %
wie folgt:

? -~ /0,112 + 0,052 = 0,12
Die Aktivitatskonzentration von I-131 betragt demnach:

c=(14,0 £ 1,7) mBg-m™

5.3 Unsicherheiten der Analysenergebnisse

Die Standardmessunsicherheit der Aktivitatskonzentration rihrt hauptsachlich von
der zahlstatistischen Standardmessunsicherheit der Nettoimpulsanzahl und von der
Standardmessunsicherheit bei der Bestimmung der energieabhangigen Nachweis-
wahrscheinlichkeit her. Die anderen Beitrage zur Standardmessunsicherheit kénnen
demgegenilber vernachlassigt werden.
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6 Nachweisgrenzen des Verfahrens

6.1 Gleichungen zur Berechnung

Zum Ermitteln der Nachweisgrenze der Aktivitatskonzentration wird die Gleichung
2.13 des Kapitels IV.5, Abschnitt 2.2.2 dieser Messanleitungen herangezogen. Die
Nachweisgrenze der Aktivitatskonzentration g wird nach Gleichung (6) berechnet:

op-f1-Fr-F3-G Kig tKi_p B 2 = b
= ~ 1 kq_ 4.-b-Ry(E)) -t |14+ — 6
g % T 1t K+ o(Ey) tm | 1+5— || (6)

Bei Gleichung (6) bedeuten:

Ro(E,)  mittlere Nulleffektzahlrate der Linie pro Kanal;
b FuBbreite einer Gammalinie (PeakfuBBbreite) in Anzahl der Kanale;
L Anzahl der zur Untergrundbestimmung verwendeten Kanale
auf einer Seite der Linie;
ki-o k1.5 Quantile.

6.2 Rechenbeispiel

Flir das obige Beispiel des Nachweises von I-131 ergibt sich bei einer LinienfuB3-
breite von vier Kanalen, einer Kanalbreite fir die Untergrundbestimmung von zwei
Kanalen, einer mittleren Nulleffektzéhlrate Ro(E,) von 0,001 s und einer Mess-
dauer des Nulleffektes von 60000 s eine Nachweisgrenze der Aktivitatskonzen-
tration mit den Werten flr die Quantile ki., = 3 und k;.5 = 1,645:

g = 333-1,385-1,540-1,030-1,2 4,645

13+ ]9+4.4.0,001-60000 [1+-2||Bq.-m3 =
0,7.768 260000 2.2

~1,628.0,0000387 - (3 + 9+ 1924)Bq-m~3 = 2,96 1073 Bq-m~> = 2,96 mBq- m™>
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7 Verzeichnis der erforderlichen Chemikalien und
Gerate

7.1 Chemikalien

Die verwendeten Chemikalien sollten analysenrein sein.

— Schwebstofffilter mit einem Abscheidegrad besser als 0,995:
a) Glasfaserfilter
z. B. Typ GF/A, Whatman, Hormuth-Vetter, Wiesloch
z. B. Typ GF8, Schleicher und Schill GmbH, Dassel
b) Teflonmembranfilter
z. B. Typ TE38, Schleicher und Schull GmbH, Dassel
z. B. Typ SM11842, Sartorius GmbH, Gdéttingen;

— Absorptionsmittel flir elementares Iod:
a) Aktivkohlegranulat:
KorngréBe 0,3 mm bis 1 mm,
z. B. von Sutcliffe Speakman LTD
b) Silikat DSM 11:
mit 1 % bis 5 % Kaliumiodid (KI) beschichtet, Siidchemie, Mlinchen;

— Absorptionsmittel fir Iodverbindungen:
a) beschichtete Aktivkohle:
KorngréBe 0,3 mm bis 0,8 mm,
mit einigen Prozent Triethylendiamin (TEDA) beschichtet,
z. B. Typ 207B, Sutcliffe Speakman LTD
b) Silberzeolith:
KorngréBe 0,3 mm bis 0,8 mm, z. B. AC 6120;

— I-131-L6sung:
einige kBg-ml?, wassrige Lésung mit Natriumiodid (60 mg-I), Natriumbisulfit
(45 mg-I), Formalin (0,1 mol-I""), riickfihrbar auf Aktivitdtsnormale der PTB.

7.2 Gerate

— Probeentnahmesystem mit Probeentnahmerohren, Halter fir Schwebstofffilter,
Behalter flr Absorptionsmittel, Luftférdergerat, Volumenstrom- oder Luftdurch-
satzmessgerat;

— Schraubdeckeldosen;
— Marinelli-Becher;

— Gammaspektrometrie-Messplatz mit Halbleiterdetektor.
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