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4  Verfahren zur gammaspektrometrischen
Bestimmung der Aktivititskonzentrationen
von gasformigen Iodverbindungen
in der bodennahen Luft

1 Anwendbarkeit

Das beschriebene Verfahren ermoglicht die nuklidspezifische Bestimmung der Akti-
vitidtskonzentration von gasformig vorliegenden Radionukliden des Iods iiber deren
Gammastrahlung durch direkte Messung der Probe nach Anreicherung an einem Adsor-
bens. Im einfachsten Fall wird dabei nicht zwischen gasformigem, elementarem Iod (I,)
und organischen lodverbindungen (z. B. CH;I) unterschieden. Das Verfahren geniigt den
Anforderungen der Messprogramme der AVV-IMIS [1] und der Richtlinie zur Emissions-
und Immissionsiiberwachung kerntechnischer Anlagen (REI) [2].

2 Probenentnahme

Mittels einer Pumpe wird die Luft zur Abscheidung der Aerosolpartikeln zunéchst iiber
einen Schwebstofffilter und dann zur Anreicherung der gasférmig vorliegenden Radio-
nuklide des Iods iiber Kaliumiodid-imprignierte Aktivkohle geleitet. Das Adsorbens
befindet sich in einer zylindrischen Edelstahlpatrone (Abb.1).

Der Luftdurchsatz betrégt ca. 1 bis 3 m?- h™!. Der niedrige Luftdurchsatz ist erforderlich,
um eine ausreichend lange Kontaktzeit von mehr als 0,2 Sekunden zwischen den durch-
gesetzten lodverbindungen und dem Adsorbens zu erzielen. Damit soll eine vollstindige
Adsorption erreicht werden. Zur Vermeidung von Kondensation und zur Verbesserung
des Filterwirkungsgrades ist eine Heizung zur Erwidrmung der Zuluft notwendig. Der
Abscheidegrad fiir Iod und Methyliodid betrigt bei einer Temperatur von 45°C und einer

Abb. 1: Todadsorberpatrone
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relativen Feuchte von 77 % mehr als 99,9 %. Zur Reduktion von Adsorptionsverlusten ist
eine kurze Zuluftleitung aus geeignetem Material (z. B. Edelstahlrohr oder Kunststoff-
schlauch mit glatter Oberfldche) zu verwenden.

Bei langen Sammelzeitriumen sollten mindestens zwei Patronen hintereinander geschal-
tet werden. Die nachgeschalteten Patronen werden nur analysiert, wenn in der ersten
Patrone Todaktivitit nachgewiesen wurde. Damit ldsst sich der Riickhaltegrad des Adsor-
bens bestimmen.

Mit Adsorbentien unterschiedlicher Selektivitit ldsst sich sowohl die Aktivitdtskonzen-
tration des gasférmigen elementaren lods als auch die Aktivititskonzentration des gas-
formigen organisch gebundenen Iods ermitteln.

3 Analytik

3.1  Prinzip der Methode

Die gasformigen Iodverbindungen werden an den Oberflichen eines Adsorbens selektiv
gesammelt. Die aerosolpartikelgebundenen Radionuklide werden vorher auf einem
Schwebstofffilter zuriickgehalten.

3.2  Probenvorbereitung

Das Adsorbens wird nach der Beaufschlagung in ein geeignetes Messgefaf (formstabil bis
60°C) gefiillt und gleichmiBig durchmischt. Es ist vorsichtig zu verfahren, da die zylin-
drische Edelstahlpatrone heifl werden kann.

3.3  Radiochemische Trennung

Eine radiochemische Trennung ist bei dem hier beschriebenen Verfahren nicht erforder-
lich.

4 Messung der Aktivitit

4.1  Prinzip der Methode

Die am Adsorbens gebundene Aktivitit der Todisotope wird gammaspektrometrisch ge-
messen. Es sollte ein Reinstgermanium-Detektor mit einer relativen Ansprechwahr-
scheinlichkeit von mindestens 40 % bezogen auf einen 3” X 3" Nal(T1)-Kristall und einer
Halbwertsbreite kleiner als 2,0 keV bezogen auf die 1332 keV-Gammalinie des Radionu-
klids Co-60 verwendet werden. Die Abschirmung des Detektors sollte aus strahlungsar-
mem Blei mit mindestens 100 mm Wandstirke aufgebaut sein. Zwischen Bleiabschirmung
und Detektor ist im allgemeinen Kupferblech zur Unterdriickung der Bleirdntgenstrah-
lung bei 75 ke V und 85 keV, sowie zusitzlich Plexiglas zur Absorption der am Kupferblech
gestreuten Betateilchen anzubringen.

In diesem Zusammenhang wird auf die im Kapitel IV.1.1 dieser Messanleitungen dar-
gelegten Grundlagen der Gammaspektrometrie verwiesen.
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Fiir Messaufgaben mit geringerer Empfindlichkeit ist eine weniger aufwendige appara-
tive Ausstattung ausreichend.

4.2  Kalibrierung

Die Kalibrierung erfolgt mit einem speziellen gelartigen Mischnormal, das mehrere
Radionuklide bekannter Aktivitdt enthélt. Das Mischnormal weist die gleiche geome-
trische Abmessung wie das Probengefdfl mit Adsorbens auf. Aufgrund der unterschied-
lichen chemischen Zusammensetzung von Kalibrierprdparat und Probenmaterial ist eine
Selbstabschwéchungskorrektion durchzufithren.

5 Berechnung der Analysenergebnisse

Die Berechnung der Aktivitdtskonzentration ¢, bezogen auf die Mitte des Sammelzeit-
raums erfolgt nach Gleichung (1):

Ny

Cr = Jorhi b (1)
E Py Ny Im- Vv
mit
f=ehtm (2)
und mit
j*r "l
S B )
Dabei bedeuten:
Cr Aktivitidtskonzentration des Radionuklids r in Bq-m™
N, Nettoimpulsanzahl
& Nachweiswahrscheinlichkeit fiir das Radionuklid r in Bq!-s7!
Dy Emissionswahrscheinlichkeit pro Kernumwandlung
My Riickhaltegrad des Adsorbens
tm Messdauer der Probe in s
14 Durchgesetztes Luftvolumen in m?
Ar Zerfallskonstante des Radionuklids r in s7!
N Zeitspanne zwischen der Mitte des Probenentnahmezeitraums und Messbeginn
ins
fo Korrektionsfaktor fiir die unterschiedliche Selbstabschwidchung im Kalibrier- und
im Messpriparat
fi Summationskorrektionsfaktor
f Korrektionsfaktor fiir den Zerfall der Radionuklide wihrend der Zeitspanne zwi-
schen der Mitte des Probenentnahmezeitraums und dem Beginn der Messung
VE Korrektionsfaktor fiir den Zerfall der Radionuklide wéhrend der Messung

Fiir die Bestimmung des Summationskorrektionsfaktors f; gelten die Ausfithrungen des
Kapitels IV.1, Abschnitt 5 dieser Messanleitungen.
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Ist die Zeitspanne zwischen Probenentnahmen und Messung bzw. die Messdauer sehr viel
kleiner als die Halbwertszeit des zu messenden Radionuklids, gilt f; = 1 bzw. f5 = 1.

Fiir die Standardabweichung s(R,,) der Nettozéhlrate R, gilt nach Kapitel IV.5, Abschnitt
2.2.3 dieser Messanleitungen Gleichung (4):

b-Ry(E ) b
N Rn X 4
(R,) = \/ - - T (4)
Dabei bedeuten:
s(R,) Standardabweichung der Nettozihlrate in s™!
R, Nettozihlrate in s~
b PeakfuBbreite in Anzahl der Kanile
E, Energie der Gammalinie
Ry(E,) Mittlere Nulleffektzdhlrate pro Kanal in s im Bereich der Gammalinie E,
L Anzahl der Kanile fiir die Untergrundermittlung

Fur die Standardabweichung der Aktivitdtskonzentration s(c;) gilt Gleichung (5):

Cr —_ . ] . . . .
S(Cr)“s(Rn)'R—n‘S(Rn) sr-py-ny-V fO fl f2 f3 (5)

5.1  Rechenbeispiel

Fiir die Berechnung der Aktivitdtskonzentration des gesamten gasformig vorliegenden
Radionuklids I-131 werden folgende Zahlenwerte einer iiber 7 Tage beaufschlagten
Probe eingesetzt:

N, = 1200
Ry(E,) = 0,225
R, = 0,014 5!
& = 0,0299 Bq ' -s™!
Py = 0,816
Ny =1
b = 10
L =5
E, = 364,5keV
fm = 86400 s
1% = 431 m°
Ia = 302404 s
A = 1,00-10¢ 5!
fo = 0,872
hi =1
mit
fz — el,OO-lO( 302404 _ 1 35
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und

1,00 - 1076 - 86400

3= = 1,044
fa 1 — o~ 1:00- 107 - 86400 ’

erhilt man daher fiir die Aktivitdtskonzentration von I-131:

. 1200
0,0299 - 0,816 - 1 - 86400 - 431

-0,872-1-1,35-1,044 Bq-m>=1,62-10° Bq-m™

Die Standardabweichung der Nettozédhlrate betrégt:

S(R) = \/(L014_+10.(L022 22291005
86400 86400

Damit erhélt man fiir die Standardabweichung der Aktivitdtskonzentration von I-131:

1,62 - 1073

s(¢)=229-107-
© 1,39 - 1072

Bqg-m™=2,67-10*Bq-m™

Die Aktivitatskonzentration von I-131 betrigt:

c=(16+03)-10%Bq-m

5.2  Fehlerbetrachtung

Zur Gesamtunsicherheit des Ergebnisses tragen im Wesentlichen die zdhlstatistischen
Unsicherheiten sowie die Unsicherheiten der Kalibrierung und der Volumenstrommes-
sung bei. Fiir das obige Rechenbeispiel liegt die Gesamtunsicherheit im Bereich der zéhl-
statistischen Unsicherheit von etwa 16 %.

6 Nachweisgrenzen des Verfahrens

Fiir die Nachweisgrenze der Aktivititskonzentration g bei gammaspektrometrischen
Aktivitdtsmessungen gilt Gleichung (6):

ki o+ ki b- Ry(E b
g:*("—l“"mlﬁl“'fo'ﬂ'fz‘fy\/ o(Ey) 1+ ) (6)
Epy 1y V Im 2-L
Hierbei bedeuten:
g Nachweisgrenze der Aktivitdtskonzentration in Bq-m™
ki Quantil der Normalverteilung
kip Quantil der Normalverteilung
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Mit den Quantilen der Normalverteilung k;_, = 3 und k;.g = 1,645 und den im Abschnitt
5.1 angegebenen Zahlenwerten erhilt man folgende Nachweisgrenze fiir die Aktivitéts-
konzentration von [-131:

g= (3 +1,645) 0872-1-135-1,044 - 4 /qu.m—S
0,02987 - 0,816 - 1 - 431 86400

=1,2-10°Bq-m™

Die Nachweisgrenze fiir die Aktivitdtskonzentration von 1-131 betrdgt 1,2 - 10 Bq-m™>.

7 Verzeichnis der erforderlichen Chemikalien und Gerite

7.1 Chemikalien und Verbrauchsmaterial

Aktivkohle KI3-P, Granulat aus Stiabchen mit einem Durchmesser von 3,5 mm und einer
Linge von 4 bis 10 mm, Belegung mit 3 % Kaliumiodid.

Schwebstofffilter: bindemittelfreies Glasfaserfilter, Klasse S gemdf3 DIN 24 184 oder bes-
ser als H12 gemdf3 DIN EN 1822-1, Abscheidegrad fiir elementares Iod kleiner als 1 %
und fiir Methyliodid ebenfalls kleiner als 1 %.

7.2 Gerite

Pumpe mit Vorwidrmung der angesaugten Luft mit ca. 1 bis 3 m®-h™! Volumenstrom
Zylindrische Edelstahlpatrone mit einem Innenvolumen von 170 ml (Durchmesser:
50 mm, Lange: 200 mm) zur Aufnahme des lodadsorbens mit Stiitzgitter fiir einen Vor-
filter

250-ml-Messgefél3 aus temperaturstabilem Kunststoff
Gammaspektrometrie-Messplatz einschlielich Auswerteeinheit

I
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