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3  Verfahren zur kontinuierlichen
gammaspektrometrischen Bestimmung
der Aktivitatskonzentration von
aerosolpartikelgetragenen Radionukliden
in der bodennahen Luft — Filterbandverfahren

1 Anwendbarkeit

Das Verfahren ist zur schnellen, kontinuierlichen Bestimmung der Aktivitdtskonzentra-
tion aerosolpartikelgetragener gammastrahlender Radionuklide in der bodennahen Luft
geeignet. Die Probenentnahme der aerosolpartikelgetragenen Radionuklide und die
gammaspektrometrische Messung der Aktivitdten erfolgen gleichzeitig. Das Verfahren
wird an den Messstellen des Deutschen Wetterdienstes (DWD) gemif3 den Vorgaben der
AVV-IMIS (1) eingesetzt. Das Verfahren ist insbesondere fiir Radionuklide geeignet,
deren Halbwertszeit mindestens um den Faktor 5 grofier als die jeweilige Messzeit ist.
Kurzlebigere Radionuklide lassen sich bei Verwendung entsprechender Korrektionsfak-
toren ebenfalls bestimmen.

2 Probenentnahme

Die Probenentnahme der Aerosolpartikeln und die Messung der Aktivitidt auf dem Fil-
ter erfolgen gleichzeitig. Die Probeentnahmeeinrichtung besteht aus einer Ansaug-
leitung mit einer Filterband-Transporteinrichtung, einer Bestaubungseinheit, einer Pum-
pe sowie einem Glasfaserfilterband. Das Ansaugrohr und andere luftfithrende Teile sind
so konzipiert, dass Ablagerungen an den Wianden, zum Beispiel durch elektrostatische
Wirkungen oder Impaktion, weitgehend vermieden werden. Die Probenentnahmelei-
tung soll so kurz wie moglich und moglichst kriimmungsfrei sein. Ein Insektenschutz mit
einer Maschenweite von mindestens 5 mm ist vorzusehen (siehe Verfahren A-y-SPEKT-
AEROS-01).

Beim DWD wird ein Probenentnahmesystem mit einem geregelten Seitenkanalgeblise
und einem einstellbaren Luftvolumenstrom von ca. 10 m? - h™! eingesetzt. Dieser wird
kontinuierlich gemessen. Zusétzlich kann ein beheizbarer Ansaugkopf installiert werden,
wobei die Eintrittsgeschwindigkeit zu optimieren ist. Die Abscheidung der Aerosolparti-
keln erfolgt auf einem Glasfaserfilterband, Klasse S nach DIN 25184 (2) oder besser als
Klasse H 12 nach DIN EN 1822 (3). Die kreisformige Bestaubungsfliche hat einen
Durchmesser von 5 cm.

Nach Ablauf der wihlbaren Bestaubungs- und Messdauer erfolgt der Weitertransport des
Filterbands, so dass die Bestaubungsfldche nicht mehr im Erfassungsbereich des Detek-
tors liegt.
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3  Analytik

3.1 Probenvorbereitung

Es ist keine Probenvorbereitung erforderlich.

3.2 Radiochemische Trennung

Fine radiochemische Trennung ist bei dem hier beschriebenen Verfahren nicht not-
wendig.

4  Messung der Aktivitat

4.1 Prinzip der Methode

Die Messung der Aktivitdten der gammastrahlenden Radionuklide erfolgt wihrend der
Probenentnahme mittels hoch auflosender Gammaspektrometrie. Grundlagen und Hin-
weise dazu finden sich in Kapitel IV.1 dieser Messanleitungen. Die nuklidspezifische
Auswertung kann wihrend der Messung erfolgen, im Allgemeinen am Ende der vorge-
gebenen Messdauer. Abbildung 1 zeigt das Prinzip der Filteranordnung der nuklidspe-
zifisch messenden Schrittfilteranlage. Es wird ein Reinstgermanium-Detektor (p-type)
mit einem relativen Ansprechvermodgen von 15% bezogen auf einen 3" X 3" Nal(Tl)-
Kristall eingesetzt. Der Detektor ist mit einer Bleiabschirmung von 50 mm Dicke um-
geben.

4.2 Kalibrierung

Die Kalibrierung der hier beschriebenen Filterbandanlage wird in einem zweistufigen
Verfahren vorgenommen. In einem ersten Schritt wird mittels eines Mischaktivitdtsnor-
mals aus Ba-133, Eu-152 und Cs-137 (je 15 kBq) in einem Abstand von 20 bis 30 cm das
energicabhiingige Nachweisvermogen bestimmt. In dieser Geometrie konnen Summati-
onskorrektionen fiir die Zerfélle von Eu-152 und Ba-133 vernachldssigt werden. Mit
dieser Messung wird auch die Energiekalibrierung durchgefiihrt. In einem zweiten
Schritt wird mit einem Cs-137-Flachenpréparat (3 kBq) in der Gréf3e der Bestaubungs-
fliche das Nachweisvermogen fiir Cs-137 bei der gegebenen Messgeometrie bestimmit.
Das Verhiltnis der Nachweisvermogen fiir Cs-137 aus dem zweiten und dem ersten
Schritt ergibt einen Umrechnungsfaktor. Mithilfe dieses Umrechnungsfaktors werden
die Werte der energieabhéngigen Nachweisvermogen fiir die gegebene Messgeometrie
berechnet.

Wihrend der Messungen wird kontinuierlich die Energiekalibrierung durch Vergleich
mit der Gammastrahlung eines systemintegrierten K-40 Strahlers tiberpriift.
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ca. 20 cm? \z Ansaugleitung

Germanium-Detektor

Filterband
Bleiabschirmung
Filterband-

transporteinrichtung

30 1-Dewargefal3
fiir fliissigen Stickstoff

Abb. 1: Prinzip der nuklidspezifisch-messenden Schrittfilteranlage

5  Berechnung der Analysenergebnisse

5.1 Gleichungen zur Berechnung

Die Berechnung der Aktivitdtskonzentrationen erfolgt nach Gleichung (1). Eine Herlei-
tung dieser Gleichung wird im Anhang dieser Messanleitungen gegeben.

R,
6 = - fi b (1)
Sr‘Py'ﬁy'V'fm
kr “Im
L= (2)
1
1__ . 1 — e—)\q‘ *Im
)\'r “Im ( )

Fur Radionuklide mit fiinfmal hoheren Halbwertszeiten als die jeweilige Messdauer, geht
der Wert des Korrektionsfaktors f, gegen 2. Fiir Radionuklide mit deutlich kiirzeren
Halbwertszeiten als die Messdauer muss der Korrektionsfaktor f;, nach Gleichung (2)
berechnet werden.

In den Gleichungen (1) und (2) bedeuten:

¢, Aktivititskonzentration des Radionuklides r in der Luft in Bq - m™
L. Zerfallskonstante des Radionuklides r in s~}
R, Nettozihlrate im Linienbereich b in s7!

e,  Nachweisvermogen fiir das Radionuklid r im Linienbereich b in Bq~! - 57!
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py  Emissionswahrscheinlichkeit fiir Gammastrahlung pro Kernumwandlung fiir das
Radionuklid r Volumenstrom in m? - s7!

ny  Riickhaltegrad des Schwebstofffilters

tn  Messdauerin s

fi  Summationskorrektionsfaktor

f»  Korrektionsfaktor gemif Gleichung (2)

Die Standardabweichung s(c,) der Aktivitdtskonzentration des Radionuklids r wird nach
Gleichung (3) berechnet.

sty = TP \/_f&+b_'15_oL€vl.(1+_P_) )
Er'py'ny'v'tm Im Im 2-L
mit
b Fuflbreite der Gamma-Linie in Kanélen
E, Energie der Gammastrahlung
Ry(E,) Mittlere Zihlrate des Nulleffektes pro Kanal in der Linie der Energie E, in s!
L Anzahl der Kanile fiir die Untergrundermittlung

5.2 Rechenbeispiel

In diesem Beispiel wird die Aktivitidtskonzentration von Cs-137 in der bodennahen Luft
berechnet. Dabei wird eine natiirliche Aktivitédt der kurzlebigen Radonfolgeprodukte
Bi-214 und Pb-214 von ca. 4 Bq - m™ zugrunde gelegt, die im Linienbereich von Cs-137
eine Nulleffektzdhlrate von 0,023 s~! verursacht.

RO(EY)
Folgende Zahlenwerte liegen vor:
Ry = 0,023 57!
Ry = 0,055 7!
R, = 0,032 57!
€ = 0,017 Bq!-s!
Dy = 0,851
1% = 0,0031 m?- s7!
b =8
Ry(E,) = 0,00287s!
E, = 662 keV
L = 4 Kanile
Ny =1,0
tm = 14400 s
A = 726-10"10¢7!
fi =1
H =2
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Der Wert der Aktivitdtskonzentration von Cs-137 betrdgt nach Gleichung (1):

0,032 »
0,017 - 0,851 - 1,0 - 0,0031 - 14400

Ccs-137 = 0,099 Bq -m™

2Bq-m™

CCs-137 =

Der Wert der Standardabweichung der Aktivitdtskonzentration s (c;) betriagt nach Glei-
chung (3):

. 032 8-0,00287 -
s(ces137) = L2 \/0’ + . : <1 +‘—8‘*> Bgq-m™

0,017 - 0,851 - 1,0 - 0,0031 - 14400 . 14400 14400 2-4
s(ces137) =72-107° Bq - m™

Als Ergebnis erhilt man folgenden Wert der Cs-137-Aktivitdtskonzentration:
Ccs-137 = (9,9 * 0,7) 1072 Bq -m™>

5.3 Fehlerbetrachtung

Zur Abschitzung der Unsicherheit wird Gleichung (3) betrachtet. Bei erhohter natiirli-
cher Aktivitét resultiert ein erhohter Untergrund, womit auch eine Erh6hung der Gesam-
tunsicherheit verbunden ist. Weitere Beitrédge resultieren aus den Standardabweichungen
der Mischaktivitdtsnormale, die fiir das zweistufige Kalibrierverfahren eingesetzt werden.
Bei der Volumenstrommessung treten Messunsicherheiten von ca. 2 bis 3% auf. Die
Gesamtunsicherheit des Verfahrens betrdgt ca. 10 %.

6 Nachweisgrenzen des Verfahrens

6.1 Gleichungen zur Berechnung

Die Nachweisgrenze g fiir die Aktivitdtskonzentration wird in Anlehnung an Kapitel IV.5
dieser Messanleitungen nach Gleichung (4) berechnet.

oo (kiatkip) fioh ,\/b-RowY)_(1+ ZéL) @

81_.py.77.tm

Im
mit

ki, Quantil der Standard-Normalverteilung

ks Quantil der Standard-Normalverteilung
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6.2 Rechenbeispiel

Fiir die Berechnung der Nachweisgrenze von Cs-137 werden die im Abschnitt 5.1 aufge-
fihrten Zahlenwerte eingesetzt.

Mit den Quantilen der Standard-Normalverteilung ki, = 1,645 und k5= 1,645 erhilt
man:

329-1-2 \/2 -8-0,00287 B
g Bq-m™

0,017 - 0,851 - 1,0 - 0,0031 - 14400 14400
g=182-102Bq -m™>

Fiir den Wert der Nachweisgrenze von Cs-137 erhilt man unter diesen Bedingungen
einen Wert von 1,8 - 1072 Bq - m™>

7 Verzeichnis der erforderlichen Chemikalien und Gerite

7.1 Chemikalien

Fliissiger Stickstoff

Mischaktivititsnormal aus Eu-152, Ba-133, Cs-137 und Aktivititsnormal Cs-137
(aktive Fliche mit einem Durchmesser von 5 cm )

Glasfaserfilterband (Klasse S gemd3 DIN 24184 oder

besser als Klasse H12 gemaf3 DIN EN 1822-1)

7.2 Geriite

Nuklidspezifisch messende Schrittfilteranlage
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ANHANG:

Herleitung der Gleichung (1) zur Berechnung der Aktivititskonzentration

Die zeitliche Entwicklung der Anzahl der Atome eines gammastrahlenden Radionuklids
r auf dem Filter wihrend der Beaufschlagung (ohne Beriicksichtigung der Aktivitéts-
zufuhr durch ein Mutterradionuklid) wird durch die folgende inhomogene Differential-
gleichung (A1) beschrieben:

dndr(t) = Ay n(0) + V- Gy (AD
t

Hier und in den folgenden Gleichungen bedeuten:

n,(f) Anzahl der Atome des Radionuklids r auf dem Filter
C Konzentration der Atome des Radionuklids r in der Luft in m™
A, Zerfallskonstante des Radionuklids r in s~!
A(t) Aktivitat des Radionuklids r auf dem Filter zum Zeitpunkt t in Bq
R, Bruttozihlrate im Linienbereich b in s7!
Ry Nulleffektzihlrate im Linienbereich b in s~
R, Nettozihlrate im Linienbereich b in s}
e Nachweisvermogen fiir das Radionuklid r im Linienbereich b in Bq™! - s~
py  Emissionswahrscheinlichkeit fiir Gamma-Strahlung des Radionuklids r
/7 Volumenstrom in m® - s~!
ny Filterriickhaltegrad
A, Aktivitdt des Radionuklids r auf dem Filter in Bq
tn  Messdauer in s
¢,  Aktivititskonzentration des Radionuklids r in Bq - m™

1

Aus der allgemeinen Losung von Gleichung (A1) und unter der Annahme einer kon-
stanten Konzentration der Atome des Radionuklids r in der Luft ergibt sich fiir die Akti-
vitdt als Funktion der Zeit gemafl Gleichung (A2):

Unter der Randbedingung, dass das Filter zu Beginn der Messung aktivitétsfrei ist, ergibt
sich aus Gleichung (A2) die Gleichung (A3):

Unter der Voraussetzung, dass die Sammeldauer #, gleich der Messdauer ¢, ist, folgt fiir
die
A=A n(O) =V - Coony- (1—e? )+ 2 n(0) e (A2)
At) =2 nr(t) =V Gy (1 - e—lr‘t) (AS)

iiber die Messdauer gemittelte Aktivitdat A, gemal3 Gleichung (A4):

Im

A, = —-fA].(t)dt _V-Gony [

tm 0 m

tm—/% (1 e im) (A4)

I
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Die Gleichung (A4) wird nach C, aufgelost und mit A, multipliziert, um die Aktivitéts-
konzentration ¢, in der Luft gem#B Gleichung (A5) zu erhalten:

S e . . 1 (A5)
V'?’]Y 1

o
A (1= e im)

A, wird durch die Nettozihlrate R, gemiB Gleichung (A6) ausgedriickt:

i Fn
& Py

(A6)

Daraus resultiert Gleichung (A7):

6=A-Co= R, 2 -ty . 1 (A7)

Er-pY-V.nY [m__l_.(l_e"}'r'rm)

T

SchlieBlich wird der Wert der Aktivitidtskonzentration ¢, nach Gleichung (A8) berechnet:

(1 C = Ry - A b (A8)

er'pY'V'nY'tm 1"}'1 .(1_e—lr'5m)
r*Im

Der Korrektionsfaktor f, beriicksichtigt den Zerfall der Radionuklide wéhrend der Pro-
benentnahme und damit auch wihrend der Messung. Der Wert von f, geht gegen 2, wenn
die Halbwertszeit mindestens fiinfmal hoher als die Messdauer ist.

mit

(A9)
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