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Verfahren zur
alphaspektrometrischen Bestimmung
der mittleren Aktivitatskonzentrationen
von aerosolpartikelgetragenen
alphastrahlenden Radionukliden
in der Fortluft kerntechnischer Anlagen

1 Anwendbarkeit

Das Verfahren eignet sich zur nuklidspezifischen Bestimmung der Aktivitatskonzen-
trationen von aerosolpartikelgetragenen alphastrahlenden Radionukliden in der Fort-
luft von kerntechnischen Anlagen, z. B. gemaB der Sicherheitstechnischen Regel des
Kerntechnischen Ausschusses KTA 1503.1 (1).

2 Probeentnahme

Aus der Fortluft der kerntechnischen Anlage wird mittels einer Probeenthahme-
einrichtung ein reprasentativer Teilluftstrom entnommen (1). Die aerosolpartikelge-
tragenen alphastrahlenden Radionuklide werden kontinuierlich auf einem Schweb-
stofffilter mit einem Abscheidegrad gréBer als 0,995, z.B. Typ H12 nach
DIN EN 1822 Teil 1, abgeschieden (1, 2). Der Volumenstrom durch den Schwebstoff-
filter betragt einige Kubikmeter pro Stunde.

Als Schwebstofffilter werden sowohl Glasfaserfilter als auch Membranfilter mit einem
Porendurchmesser von 4 um bis 8 um eingesetzt (3, 4, 5). Glasfaserfilter weisen
einen geringen Stromungswiderstand auf. Die Eindringtiefe der Aerosolpartikel in
das Fasermaterial ist jedoch relativ groB3, so dass die Alphateilchen zum groBen Teil
im Fasermaterial absorbiert oder abgebremst werden. Daher sind bei direkter
Messung der Schwebstofffilterproben die Linien der Alphastrahlung im Impuls-
héhenspektrum stark verbreitert, weisen groBes Tailing auf und Uberlappen sich
gegenseitig, wie aus Abbildung 1 ersichtlich ist (5). Besser geeignet fur die
Messung der Aktivitaten auf dem Schwebstofffilter sind Cellulose- oder Teflonmem-
branfilter. Bei diesen dringen aufgrund der kleineren Poren die Aerosolpartikel
weniger tief in das Filtermaterial ein, so dass die Alphastrahlen weniger geschwacht
werden und die Linien im Spektrum besser voneinander getrennt sind (siehe
Abbildung 1).

Angaben zur Halterung des Schwebstofffilters und zum Aufbau der Probeent-
nahmeeinrichtung sind in (6) und J-y-SPEKT-ALUFT-03 zu finden.
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Abb. 1: Impulshéhenspektrum bei direkter Messung der Schwebstofffilter
in einer Gitterionisationskammer

a) bei einem Glasfaserfilter
b) bei einem Membranfilter
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3 Analyse

3.1 Prinzip des Verfahrens

Die bestaubten Schwebstofffilter oder Teile davon werden mit oder ohne Vorbe-
handlung in eine Gitterionisationskammer (GIK) gegeben und die Aktivitaten der
einzelnen alphastrahlenden Radionuklide auf dem Schwebstofffilter nuklidspezifisch
mittels Alphaspektrometrie gemessen (7, 8, 9, 10).

3.2 Probenvorbereitung

Bei geringer Staubbelegung ist eine Vorbehandlung der Schwebstofffilter nicht er-
forderlich. Bei hdherer Staubbelegung werden Alphastrahlen hingegen durch die
Staubpartikel teilweise absorbiert, so dass zum Erzielen von geringen Linienbreiten,
und damit einer guten Trennung der Linien, die organischen Bestandteile des abge-
lagerten Staubes durch Veraschen mdglichst entfernt werden sollten. Die Beseiti-
gung der Matrix des Schwebstofffilters tragt ebenfalls zur Reduzierung der Linien-
breite und Erhéhung der Nachweiswahrscheinlichkeit bei.

Cellulosemembranfilter werden in Quarzschalen gegeben und durch vorsichtige Zu-
gabe von Aceton gel6st.

Steht eine Plasmaveraschungsanlage zur Verfigung, werden sowohl Glasfaserfilter,
Teflonmembranfilter als auch der Rickstand der Cellulosemembranfilter in Stahl-
bzw. Quarzschalen im Sauerstoffstrom vier Stunden kalt verascht. Bei den handels-
Ublichen Plasmaveraschungsgeraten sollte ein Regulierventil in die Zuleitung zur
Pumpe eingebracht werden, um ein zu schnelles Beliliften der evakuierten Kammer
nach Ende der Veraschung zu vermeiden, da hierdurch Teile der Schwebstofffilter
in der Kammer umhergewirbelt werden und zu einer Kontamination der Kammer
fuhren kdénnen. Die geeignete Hochfrequenzleistung des Gerates muss flr die ein-
zelnen Schwebstofffiltersorten experimentell ermittelt werden, um eine zu schnelle
Veraschung oder eine mdgliche Verpuffung, insbesondere von Cellulosenitrat-
Membranfiltern, mit Verteilung von Aktivitat in der Plasmaveraschungsanlage zu
vermeiden.

3.3 Radiochemische Trennung

Eine radiochemische Trennung ist nicht erforderlich.
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4 Messung der Aktivitat

Die Aktivitaten der einzelnen partikelgetragenen alphastrahlenden Radionuklide auf
den unbehandelten bzw. vorbehandelten Schwebstofffilterproben werden in einer
Gitterionisationskammer gemessen. In einer groBen Edelstahlschale mit einem
Durchmesser von 20 cm kdnnen dabei mehrere Schwebstofffilterproben, z. B. sieben
Schwebstofffilterproben in Stahlschalen mit 50 mm Durchmesser, gleichzeitig in die
Gitterionisationskammer gegeben werden. Die Messdauer betragt wegen der meist
geringen Aktivitaten Ublicherweise etwa 20 Stunden. Ein typisches Impulshéhen-
spektrum der Gitterionisationskammer ist in Abbildung 2 dargestellt.

Die Nachweiswahrscheinlichkeit & die in der Regel einen Wert von ca. 0,45 auf-
weist, ist nahezu Uber die ganze Flache der Edelstahlschale gleich; lediglich zum
Rand hin nimmt sie etwas ab. Daher sollten die Schwebstofffilterproben nicht direkt
am Rand, sondern mdglichst in der Mitte der Schale positioniert werden.

Sowohl das Einschleusen als auch die Entnahme der Schwebstofffilterproben mussen
vorsichtig vonstatten gehen, damit das Probenmaterial nicht suspendiert und die
Gitterionisationskammer nicht kontaminiert wird.

Es ist darauf zu achten, dass die Gitterionisationskammer auf etwa 100 Pa eva-
kuiert, mit reinem Zahlgas (Argon mit 10 % Methan) auf ca. 10° Pa gefiillt, wieder
evakuiert und wieder geflllt wird. Schon geringe Reste an Sauerstoff oder anderen
elektronegativen Gasen mit Gehalten von wenigen pg-m™ fiihren zu einer Ver-
breiterung der Linien und zu einer Reduzierung der Nachweiswahrscheinlichkeit.

Eine undichte Kammer sowie Reste von Luft kdnnen auch leicht dazu flhren, dass
durch das oft vorhandene Radionuklid Bi-212 aus der Zerfallsreihe des Rn-220 eine
Linie im Spektrum entsteht, die von Ungelbten mit der Cm-242-Linie verwechselt
werden kann.

Bei frischen Schwebstofffilterproben sind im Spektrum starke Linien der Rn-220-
Folgeprodukte Bi-212 und Po-212 zu erkennen (siehe Abbildung 2), deren Inten-
sitat aber nach wenigen Tagen wesentlich abnimmt. Bei dlteren Schwebstofffilter-
proben ist meist, wie auch aus Abbildung 2 ersichtlich ist, die Linie von Po-210 zu
sehen. Zwischen den einzelnen Messungen sollten Nulleffektmessungen mit einer
Messdauer von 20 Stunden bis 40 Stunden durchgefihrt werden, da das Unter-
grundspektrum sich je nach Umgebungsstrahlung, Radonkonzentration in der Luft
und madglichen Kontaminationen in der Kammer andert. Diese Messungen erfolgen
mit nicht beaufschlagten Schwebstofffiltern gleichen Typs und Anzahl.

Die Nachweiswahrscheinlichkeit £ der Gitterionisationskammer ist von der Energie
der Alphastrahlung hinreichend unabhdngig und wir ali-
brierpraparaten, die durch tropfenweises Aufbringen einer auf ein Normal ruckfuhr-
baren Standardlésung eines alphastrahlenden Radionuklides mit einer geeigneten
Menge an Trager und Tetraethylenglykol in eine Quarzschale und Eindampfen selbst
hergestellt werden, bestimmt (siehe Kapitel IV.2 dieser Messanleitungen). Insbe-
sondere bei Faserfiltern kann es erforderlich sein, das Kalibrierpraparat durch
Beaufschlagen eines Faserfilters mit Aerosolpartikeln bekannter Aktivitat herzu-
stellen. Bei der Herstellung des Kalibrierpraparates ist darauf zu achten, dass die
Geometrie und Flachenbelegung der Kalibrierpraparate denen der Messpraparate
entsprechen. Auch die Linienform in den Impulshéhenspektren beim Kalibrierprapa-
rat und den Messpraparaten sollte ahnlich sein, d. h. die Schwachung der Alpha-
strahlen sollte bei beiden mdéglichst gleich sein.
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Abb. 2: Impulshéhenspektrum eines Schwebstofffilters (Glasfaserfilter)
nach Kaltveraschung, aufgenommen mit einer Gitterionisationskammer

a) zwei Tage nach der Probeentnahme
b) finf Tage nach der Probeentnahme
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5 Berechnung der Analysenergebnisse

Vom aufgenommenen Impulshéhenspektrum des Messpraparates wird das jlingst
bestimmte, auf die Messdauer normierte Nulleffektimpulshéhenspektrum abge-
zogen. Sind die verbleibenden Linien schmal und voneinander getrennt, Iasst sich die
Nettoimpulsanzahl einer Linie durch Summation der Kanalinhalte innerhalb der
Liniengrenzen ermitteln (siehe Kapitel IV.2 dieser Messanleitungen). Im Allgemeinen
jedoch sind die Linien infolge eines ausgepragten Tailings verbreitert und Uber-
lappen sich (9, 10). Kommerziell erhaltliche Computerprogramme, die die Linien-
form durch Funktionen anndhern, lassen sich wegen der geringen Impulsanzahlen
von wenigen zehn bis hundert Impulsen in den einzelnen Linien bei den Ublichen
Proben nur mit maBigem Erfolg einsetzen. Geeignet sind Programme, die einen inter-
aktiven Dialog und eine graphische Darstellung der gerechneten und gemessenen
Linien erlauben.

5.1 Gleichungen zur Berechnung

Die Berechnung der Aktivitatskonzentration ¢, des Radionuklides r zum Zeitpunkt
der Probeentnahme erfolgt nach Gleichung (1):

1 Aot
¢cc=— Ry — R -eTTA (1)
r c. pa,r NY; ( b,r 0,r)
mit
N N
Rpy = —2 und Ror=—2"
! t ! t
m 0

Bei einer Messung nach KTA 1503.1 muss fUr die zu messenden Radionuklide
(siehe Tabelle 1), mit Ausnahme des Radionuklides Cm-242, keine Korrektion
beziglich der Abklingzeit t5 durchgefuhrt werden (1).

Die relative kombinierte Standardmessunsicherheit s(c.)-c,* der Aktivitdtskonzen-
tration ¢, wird nach Gleichung (2) berechnet:

Rb,r " RO,r
Cr Rb,r - RO,r

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

Cr Aktivitatskonzentration des Radionuklides r in Bq-m™3;

No,  Bruttoimpulsanzahl in der Linie des Radionuklides r;

No, Nulleffektimpulsanzahl in der Linie des Radionuklides r;

Rh,  Bruttozéhlrate in der Linie des Radionuklides rin s;

Ror Nulleffektzahlrate in der Linie des Radionuklides r in st

£ Nachweiswahrscheinlichkeit in Bq*-s™;

por Emissionswahrscheinlichkeit fir Alphastrahlung des Radionuklides r;

Version Mai 2009
Messanleitungen fir die ,Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung"



J-a-SPEKT-ALUFT-01-07

A Zerfallskonstante des Radionuklids r in s*;

v durchgesetztes Volumen in m?;

ta Zeitdauer von Ende der Probeentnahme bis zum Messbeginn in s;
tm Messdauer der Probe in s;

to Messdauer des Nulleffektes in s;

s(c,) kombinierte Standardmessunsicherheit der Aktivitatskonzentration
des Radionuklides r in Bg-m™.

5.2 Rechenbeispiel

Vier wahrend eines Quartals gesammelte Schwebstofffilterproben wurden in einer
Gitterionisationskammer zwei Monate nach der Probeenthnahme gemessen. Nach
der Messung liegen fir die Berechnung der Aktivitatskonzentration von Pu-238 fol-
gende Daten vor:

Np, pu-23s = 1860 ; No, pu-23s = 2000 ;

tm = 60000 s ; to = 200000 s;
ta = 6,510°s; % = 4000 m’;
Po, pu-23s = 0,98 ; Apy-2s = 2,510 s
€ = 0,45Bqg™"s™.

Flr obiges Beispiel ergeben sich nach den Gleichungen (1) und (2) folgende Werte
fir die Aktivitatskonzentration cpy 233 und die relative Standardmessunsicherheit
S(Cpu-238)*Cru-238

Rppu-238 =0,031 57 Ro,pu-238 =0,01 57!
1 2,510710.6,5.10° -3 -5 -3 -3
Cpy 938 = -(0,031-0,01) - e% : Bqg-m3=12.10°Bg-m3 =12 uBg-m
Pu-238 = 5750 98 . 4000 ( ) q q HBqg
\/ 0031 , 0,01
S(cpy-238) _ V60000 200000 _ 0,000753 _ 53¢
Cpu—_238 0,031-0,01 0,021 ’

Der Wert der Aktivitatskonzentration cpy.23s8 zum Zeitpunkt der Probeentnahme
betragt also:

Cpu-23s = (12 £ 0,4) |J|-°>C|'n"|-3

5.3 Unsicherheiten der Analysenergebnisse

Die Unsicherheit der Aktivitatskonzentration rihrt hauptsachlich von den zahlsta-
tistischen Unsicherheiten her. Die Unsicherheit der Nachweiswahrscheinlichkeit und
des Volumens kann in der Regel vernachlassigt werden, sofern die Absorption der
Alphastrahlen in Kalibrierpraparat und Messpraparat vergleichbar ist.
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6 Nachweisgrenzen des Verfahrens

6.1 Gleichungen zur Berechnung

Die Nachweisgrenze der Aktivitatskonzentration wird gemaB Kapitel IV.5 dieser
Messanleitungen nach Gleichung (3) berechnet:

oo 1 [(kl_a k) JROJ .[L+%J g+ kg '[LLJ] .

e PV to  tm 4 to  tm

Dabei bedeuten:

g Nachweisgrenze der Aktivitdtskonzentration in Bq-m™;
ki-o k15 Quantile der Normalverteilung.

6.2 Rechenbeispiel

Der Wert der Nachweisgrenze der Aktivitatskonzentration betragt flir das obige
Beispiel mit den Quantilenwerten k., = 3 und k;.5 = 1,645:

g, = 1 |4,645. 0,01 [t L },2L6( 1 1 Bg-m> =
0,45-0,98 - 4000 200000 ' 60000 4 200000 ' 60000

=0,00057 - ( 4,645-0,00047 + 5,4 -0,000022 )Bg-m>=1,3-10°Bg-m>3=1,3 pBg-m™3

7 Verzeichnis der erforderlichen Chemikalien und
Gerate

7.1 Chemikalien

Die verwendeten Chemikalien sollten analysenrein sein.
— Aceton;
— Tetraethylenglykol.

7.2 Geraite

— Schwebstofffilter mit einem Abscheidegrad gréBer als 0,995,
z. B. Typ nach DIN EN 1822, vorzugsweise Membranfilter;

— Halter flir Schwebstofffilter;

— Probeentnahmeeinrichtung mit Probeentnahmesonde, Probeentnahme-
leitungen, Luftférdergerat und Luftdurchsatzmessgerat (z. B. Gasuhr);
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— Quarzschalen;

— Edelstahlschalen;

— Gitterionisationskammer mit Spannungsversorgung und Verstarker;
— Vielkanalanalysator und Rechner;

— eventuell Plasmaveraschungsanlage.
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