Verfahren zur
gammaspektrometrischen Bestimmung der
mittleren Aktivitatskonzentrationen von
aerosolpartikelgetragenen Radionukliden

in der Fortluft kerntechnischer Anlagen

J-v-SPEKT-ALUFT-03

Bearbeiter:
K. Vogl

Leitstelle far Fortluft aus kerntechnischen Anlagen

ISSN 1865-8725 Version Oktober 2008

Messanleitungen fiir die ,,Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung®



J--SPEKT-ALUFT-03-01
Verfahren zur
gammaspektrometrischen Bestimmung der
mittleren Aktivitatskonzentrationen von
aerosolpartikelgetragenen Radionukliden

in der Fortluft kerntechnischer Anlagen

1 Anwendbarkeit

Das Verfahren eignet sich zur nuklidspezifischen Bestimmung der Aktivitatskonzen-
trationen von aerosolpartikelgetragenen gammastrahlenden Radionukliden in der
Fortluft von kerntechnischen Anlagen. In Tabelle 1 sind die Radionuklide zusammen-
gestellt, deren Aktivitatskonzentrationen gemaB den Anforderungen der Sicherheits-
technischen Regel des Kerntechnischen Ausschusses KTA 1503.1 zu bertcksichtigen
sind (1).

2 Probeentnahme

2.1 Allgemeines zur Probeentnahme von aerosolpartikel-
getragenen Radionukliden bei kerntechnischen Anlagen

Die aerosolpartikelgetragenen gammastrahlenden Radionuklide werden aus einem
Teilluftstrom der Abluft oder Fortluft auf einem Schwebstofffilter abgeschieden
(1, 2). Bei Probeentnahme nach den Anforderungen der Sicherheitstechnischen
Regel KTA 1503.1 sind die Schwebstofffilter wodchentlich zu wechseln (1). Die
einzelnen Proben kénnen flr die Messung der mittleren Aktivitatskonzentration zu
Quartalsproben zusammengefasst werden.

Die Abluft aus Anlagenteilen oder die Fortluft aus kerntechnischen Anlagen wird in
rechteckigen oder runden Kanalen mit Durchmessern von einigen 10 cm bis zu
etwa 4 m bei Strémungsgeschwindigkeiten von 3 m-s™ bis 20 m-s gefiihrt (3).
Wegen der gerichteten Strémung und der groBen Stromungsgeschwindigkeit soll
der Teilluftstrom aus diesen Kanalen, im Gegensatz zur Probeentnahme aus der
Raumluft oder der Umgebungsluft, nach Mdéglichkeit mit Hilfe von Probeentnahme-
sonden isokinetisch entnommen werden. Isokinetisch bedeutet, dass die Eintritts-
geschwindigkeit der Luft in die Probeenthahmesonde mit der Geschwindigkeit der
Abluft oder Fortluft an dieser Stelle Ubereinstimmt.
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2.2 Verteilung der Aktivitat liber dem Aerosolpartikeldurchmesser

Die Verteilung der Aktivitat einzelner aerosolpartikelgetragener Radionuklide Uber
dem Aerosolpartikeldurchmesser in der Fortluft von Kernkraftwerken, aber auch von
anderen kerntechnischen Anlagen, wurde von einigen Autoren bestimmt (3 bis 7).
Die Abbildungen 1 und 2 zeigen beispielhaft einige gemessene Aktivitatsver-
teilungen. Diese Aktivitatsverteilungen hangen vom Entstehungsort und -mechanis-
mus der Aerosolpartikeln ab und sind daher auch flir die einzelnen Radionuklide
unterschiedlich. Gasférmige oder flichtige radioaktive Stoffe, wie z. B. gasférmige
Iodverbindungen, aber auch Radionuklide in elementarer Form, wie z. B. Be-7,
Ba-140, La-140 und Radonfolgeprodukte, lagern sich bevorzugt an die Oberflache
von kleinen Aerosolpartikeln mit einem aerodynamischen Durchmesser (AED) von
etwa 0,1 um bis 0,8 um an. Die Verteilung der Aktivitat GUber dem aerodynami-
schen Aerosolpartikeldurchmesser entspricht in diesem Fall einer unimodalen loga-
rithmischen Normalverteilung. Die Verteilung der Aktivitdt von Radionukliden, die
durch Aktivierung entstehen, wie z. B. Mn-54 und Co-60, und als gréBere Teilchen,
z. B. durch Abrieb, freigesetzt werden, kann dagegen im Allgemeinen gut durch
eine bimodale Verteilung als Superposition zweier logarithmischer Normalver-
teilungen mit einem ersten geometrischen Mittelwert bei etwa 0,5 um und einem
zweiten geometrischen Mittelwert zwischen 2 pm und 5 pm und mit geometrischen
Standardabweichungen zwischen 2 und 4 beschrieben werden.

In der Raumluft und Abluft von Betrieben, die Kernbrennstoff verarbeiten, und bei
Revisionen in Kernkraftwerken liegen die Medianwerte der Aktivitatsverteilung Uber
dem Aerosolpartikeldurchmesser zwischen 1 um und 20 um (8). Infolge von Fil-
terung dieser Luftstrome betragt der Medianwert der Aktivitatsverteilung Gber dem
Aerosolpartikeldurchmesser in der Fortluft nur einige pm.

Die Aktivitatsverteilungen unterscheiden sich bei den einzelnen kerntechnischen
Anlagen, aber auch flr verschiedene Zeitpunkte bei einer einzelnen Anlage. Trotz
dieser Variationen folgt aus den bisher durchgeflihrten Messungen der Aktivitats-
verteilung Uber dem Aerosolpartikeldurchmesser, dass die Aktivitat beim bestim-
mungsgemaBen Betrieb Uberwiegend an Aerosolpartikeln mit einem aerodyna-
mischen Durchmesser von 0,1 pm bis 20 um gebunden ist. Theoretische Betrach-
tungen und Laborexperimente lassen erwarten, dass sich die Verteilung der Akti-
vitat Uber dem Aerosolpartikeldurchmesser auch bei Stérfallen nur unwesentlich
nach gréBeren Aerosolpartikeln verschiebt (9). Fir die reprasentative Probeent-
nahme der aerosolpartikelgetragenen Radionuklide in der Fortluft sind daher in
erster Linie Aerosolpartikeln mit einem Durchmesser zwischen 0,1 pm und 20 pm
von Bedeutung.
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Abb. 1: Gemessene Verteilung der Aktivitat einiger Radionuklide Uber dem
Aerosolpartikeldurchmesser, nach (5)
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Abb. 2: Gemessene Verteilung der Aktivitat einiger Radionuklide Uber dem
Aerosolpartikeldurchmesser, nach (3, 7)
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2.3 Verfahren der Probeentnahme und Auslegung
von Probentnahmeeinrichtungen

Aus dem Abluft- bzw. Fortluftkanal wird ein Teilluftstrom mit einem Volumenstrom
von ca. 20 m?-h' bis 150 m*-h"* mittels einer oder mehrerer Probeentnahme-
sonden, die zu einem Probeentnahmerechen zusammengefasst sind, entnommen
(2, 3, 10). Der Probeentnahmeort muss so gewahlt werden, dass die Probeent-
nahme moglichst reprasentativ flr die mittlere Aktivitatskonzentration in der Abluft
oder Fortluft ist. Geeignet sind insbesondere Orte, an denen die Verteilung der
Strémungsgeschwindigkeit und der Aktivitatskonzentrationen Uber den Kanalquer-
schnitt relativ gleichférmig sind.

Die Entnahme sollte nach Méglichkeit anndhernd isokinetisch erfolgen, um bei der
Probeentnahme von aerosolpartikelgetragenen Radionukliden eine unterschiedliche
Entnahme von groBen und kleinen Aerosolpartikeln und damit eine Veranderung
der PartikelgréBen- und Aktivitatsverteilung zu vermeiden. Wenn die Verteilung der
Aktivitatskonzentration und der Strémungsgeschwindigkeit Uber dem Kanalquer-
schnitt am Probeentnahmeort nicht homogen ist und deshalb die Massenfllisse an
den einzelnen Probeentnahmestellen (Probeentnahmesonden) unterschiedlich sind,
ist nicht nur bei aerosolpartikelgetragenen, sondern auch bei gasférmigen radio-
aktiven Stoffen eine anndhernd isokinetische Probeenthahme angebracht (11).

Der Teilluftstrom wird zu den meist mehrere Meter entfernten Sammeleinrich-
tungen und Monitoren geleitet. Ublicherweise wird eine Primar-Sekundéar-Probeent-
nahmeeinrichtung benutzt, bei dem aus der primaren Probeentnahmeleitung, die
einen Innendurchmesser von 40 mm bis 100 mm aufweist, mittels sekundarer
Probeentnahmesonden kleinere, den Sammeleinrichtungen und Monitoren ange-
passte Teilluftstrdome mit Volumenstrémen von 1 m*-h™* bis 20 m*-h™ isokinetisch
entnommen und Uber sekunddre Probeentnahmeleitungen mit einem Innendurch-
messer von 20 mm bis 35 mm den Sammeleinrichtungen und Monitoren zugefihrt
werden. Abbildung 3 zeigt ein Schema einer solchen Anordnung.

Einzelheiten zur Ausfihrung einer Probeentnahmeeinrichtung kénnen der Literatur
(2, 3, 10) entnommen werden. Nach diesen Empfehlungen sollten die Leitungen
der Probeentnahmeeinrichtung einen Innendurchmesser von mindestens 20 mm
besitzen und maéglichst kurz sein. Zudem sollten sie nur wenige Krimmungen mit
einem Krimmungsradius von mindestens dem dreifachen Rohrdurchmesser auf-
weisen. Die horizontale Anordnung von Rohren oder Durchmesseranderungen
sollten ebenso wie Anderungen der Strémungsgeschwindigkeit vermieden werden.
Notwendige Anderungen des Rohrdurchmessers sollten allméhlich unter einem
Winkel von 3° bis 5° erfolgen. Am besten geeignet sind Rohrleitungen aus polier-
tem Edelstahl. Kunststoffe sollen wegen mdglicher elektrostatischer Abscheidung
von kleinen Aerosolpartikeln mit einem aerodynamischen Durchmesser (AED) unter
1 um nicht verwendet werden. Die Rohrleitungen miissen innen glatt sein und
durfen keine Kanten aufweisen. SchweiBnahte bei Verbindungen von Rohrteilen
missen geglattet sein. Verbindungen kénnen auch mit Flanschen (z. B. Klein-
flansche) oder Verbindern, bei denen die Rohrteile stumpf aufeinanderstoBen,
hergestellt werden. Die Rohrleitungen sollten Ublicherweise auf etwa 50 °C bis
100 °C aufheizbar sein, um eine Kondensation von Wasserdampf und damit einher-
gehende Abscheidung von Aerosolpartikeln zu verhindern.
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Abb. 3: Schematische Darstellung einer Probeenthnahmeeinrichtung der Fortluft
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Als Luftférdereinrichtungen sind vor allem im primaren Teil der Probeentnahmeein-
richtung wartungsfreie und langlebige Seitenkanalverdichter geeignet. Flir das
sekundare Probeentnahmesystem kdénnen auch Drehschieberpumpen oder Walz-
kolbenpumpen verwendet werden. Die Volumenstréme in den primaren und sekun-
daren Probeentnahmeleitungen und durch die Sammeleinrichtungen und Monitoren
werden konstant gehalten. Dies erfolgt Ublicherweise durch Regelung der Motor-

leistung der Luftférdergerate, durch unterschiedliche Fremdluftzufuhr oder durch
Einsatz einer kritischen Duse.
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Fir die Berechnung der Aktivitatskonzentration muss der Luftdurchsatz durch das
Schwebstofffilter der Sammeleinrichtungen oder Monitoren bekannt sein. Um ver-
schiedene Messungen vergleichen zu kdénnen, sollte der Luftdurchsatz auf Normal-
bedingungen umgerechnet werden. Neben dem Luftdurchsatz missen zur Bilanzie-
rung der Abgabe von luftgetragenen radioaktiven Stoffen auch die Volumenstréme
der Abluft oder Fortluft und flr die isokinetische Probeentnahme die Volumen-
strome in den Rohrleitungen und Probeentnahmesonden bekannt sein. Der Volu-
menstrom oder der Luftdurchsatz durch den Schwebstofffilter wird Ublicherweise
hinter diesem bestimmt. Der Volumenstrom im Abluft- oder Fortluftkanal wird meist
mit Fligelradanemometern, Venturidurchflussmessern oder Staudruckmessern er-
mittelt. Zur Messung der Volumenstrome in den Probeentnahmeleitungen werden
meist Turbinen-, Venturi- oder Blendendurchflussmesser, seltener Hitzedrahtane-
mometer oder Massendurchflussmesser, bei der sekundaren Probeentnahmeleitung
bisweilen auch Schwebekdrperdurchflussmesser oder Gasuhren in Trockenbauweise
(Balgengasuhren) zur Bestimmung des Luftdurchsatzes benutzt.

Die Radionuklide tragenden Aerosolpartikeln werden in den Sammeleinrichtungen
auf Schwebstofffiltern mit einem Abscheidegrad Uber 0,995 flir Aerosolpartikeln mit
einem aerodynamischen Durchmesser von 0,3 ym, z. B. HEPA-Filtern H12 gemal
der Norm DIN EN 1822, abgeschieden (12). Als Schwebstofffiltertyp kommen prin-
zipiell Tiefenfilter wie Faserfilter (z. B. Glasfaserfilter) mit und ohne organische
Bindemittel oder Oberflachenfilter wie Membranfilter aus Cellulosenitrat oder
Celluloseacetat oder Teflonmembranfilter mit Nylonstlitzgewebe, das die mecha-
nische Festigkeit verbessert, in Frage (13). Der Porendurchmesser der Membran-
filter sollte 4 ym bis 8 um betragen (13). Fur die Sammeleinrichtung von Aerosol-
partikeln ist ein geringer und konstanter Stromungswiderstand von Vorteil, wie er
bei Faserfiltern gegeben ist. Sollen auch die Aktivitatskonzentrationen von alpha-
strahlenden Radionukliden gemessen werden, ist den Membranfiltern wegen der
geringeren Absorption der Alphastrahlen infolge der Sammlung an der Schweb-
stofffilteroberflache der Vorzug vor den Faserfiltern zu geben. Bei hohen Aktivitats-
konzentrationen an gasférmigen Iodverbindungen und Edelgasen sollten Schweb-
stofffilter benutzt werden, die diese Stoffe wenig adsorbieren. Geeignet sind hierflr
Glasfaserfilter ohne organische Bindemittel oder Teflonmembranfilter.

Bei den (blichen Volumenstrémen von einigen m*-h™ sind Schwebstofffilter mit
Durchmessern von 40 mm bis 150 mm geeignet.

Der Schwebstofffilterhalter muss aus einem korrosionsfesten und dekontaminier-
baren Material, wie z. B. Edelstahl, bestehen und sollte einen kreisférmigen Quer-
schnitt aufweisen. Die Unterlage des Schwebstofffilters sollte méglichst fest, glatt
sowie frei von Kanten und Graten sein, die den Schwebstofffilter beschadigen
kdnnten. Eine Metall- oder Kunststofffritte mit einem Porendurchmesser von ca.
200 pm bis 400 um ist besser geeignet als ein Drahtgitter. Der Rand des Schweb-
stofffilters wird mit einer Schraub- oder besser Hebelvorrichtung, die flr einen
leichten und schonenden Wechsel des Schwebstofffilters besser geeignet ist, fest
und gleichmaBig an den Rand des Filterhalters gepresst und dort durch plan
geschliffene, glatte Metallflachen des Filterhalters oder gegebenenfalls durch Gummi-
oder Teflonringe abgedichtet. Die Dichtheit der Anordnung sollte regelmaBig, z. B.
in jedem Quartal, Uberprift werden; der Leckluftstrom darf dabei nur wenige
Prozent des Teilluftstromes betragen.
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2.4 Probleme bei der Probeentnahme

Bei der Probeentnahme werden die aktivitatstragenden Aerosolpartikeln in der
Regel nicht reprasentativ erfasst; zudem werden Aerosolpartikeln und damit Aktivi-
tat an den Wanden der Probeentnahmesonden und -leitungen abgeschieden. Daher
stimmt die Aktivitatskonzentration, die aus der auf dem Schwebstofffilter abge-
schiedenen Aktivitat und dem Luftdurchsatz berechnet wird, mit der tatsachlichen
Aktivitatskonzentration in der Abluft oder Fortluft nicht Gberein und ist zu korri-
gieren. Der Korrektionsfaktor wird als Gesamtverlustfaktor bezeichnet und ist das
Verhaltnis der mittleren Aktivitatskonzentration in der Abluft oder Fortluft und der
Aktivitatskonzentration beim Schwebstofffilter (1). Das Verhaltnis der Aktivitats-
konzentration in den Offnungen der Probeentnahmesonden und der Aktivititskon-
zentration am Ende der Probeentnahmeleitungen vor der Sammeleinrichtung oder
dem Monitor wird als Rohrfaktor bezeichnet (1, 3).

Veranderungen der Aktivitatskonzentration und AerosolpartikelgréBenverteilung
oder Aktivitatsverluste entstehen durch Effekte, die im Folgenden beschrieben sind
(3). Zusatzlich wird dargelegt, wie diese Effekte reduziert werden kénnen.

2.4.1 Nichtreprasentative Probeentnahme

Die Werte von Strémungsgeschwindigkeit und Aktivitatskonzentration kénnen Uber
den Querschnitt des Kanals unter Umstanden sehr variieren. Flr eine reprasentive
Probeentnahme ist es glinstig, die Abweichungen dieser GroBen von Mittelwerten
mdglichst gering zu halten. Um dies zu erreichen wird empfohlen, die Probe-
entnahme erst in hinreichend groBer Entfernung von Krimmungen oder Einmun-
dungen vorzunehmen (2, 3, 10). Ist dies nicht moglich, sollten mdglichst
gleichférmige Verteilungen von Stromungsgeschwindigkeit und Aktivitatskonzen-
trationen Uber dem Probeentnahmequerschnitt durch zusatzliche Einbauten wie
Mischer, Verwirbler und Strémungsleitbleche erzielt werden.

Ublicherweise sind mehrere Probeentnahmesonden, die iiber den Probeentnahme-
querschnitt des Kanals verteilt sind, einzusetzen (2, 3, 10). Aufgrund der Erfah-
rungen des Autors (3) wird jedoch entgegen den Aussagen in der Literatur (2)
geraten, auch bei runden Kandlen die Probeentnahmesonden nicht nur auf einer
Linie, sondern zumindest auf zwei senkrecht zueinander verlaufenden Linien anzu-
ordnen.

10 bis 20 Uber den Probeentnahmequerschnitt verteilte Probeenthahmesonden sind
flr eine hinreichend reprasentative Probeentnahme ausreichend. Bei der Auslegung
der Probeentnahmesonden ist darauf zu achten, dass die Eintritts6ffnungen der
Probeentnahmesonden zur Vermeidung von Abscheideverlusten nicht kleiner als
3 mm sein sollten (3).

2.4.2 Anisokinetische Probeentnahme

Ist die Eintrittsgeschwindigkeit in die Probeentnahmesonde nach Betrag und Rich-
tung von der Strémungsgeschwindigkeit in der Umgebung der Probeenthahme-
sonde verschieden, werden Aerosolpartikeln mit einem Durchmesser (AED) Uber
1 ym gegenlber kleineren Aerosolpartikeln bevorzugt oder benachteiligt aus dem
Hauptluftstrom entnommen (3). Dieser Sachverhalt ist schematisch in Abbildung 4
dargestellt.
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Fir den gemaB Abschnitt 2.2 interessanten Bereich des Aerosolpartikeldurch-
messers ist die Unsicherheit bei der Bestimmung mit einigen Prozent jedoch gering
und vernachlassigbar, sofern die Eintrittsgeschwindigkeit in die Probeentnahme-
sonde bis zu 50 % mehr oder weniger als die Stromungsgeschwindigkeit in der
Umgebung der Probeentnahmesonde betragt (Abbildung 5) (3). Eine etwas gerin-
gere Eintrittsgeschwindigkeit und unter-isokinetische Probeentnahme ist unter Um-
standen vorzuziehen (3).

2.4.3 Abscheideverluste von Aerosolpartikeln
an den Wanden der Probeentnahmeleitungen

Aerosolpartikeln mit einem aerodynamischen Durchmesser Gber 1 ym werden durch
Sedimentation in waagerechten Probeentnahmeleitungen, durch Impaktion in Kriim-
mungen der Probeentnahmeleitungen und durch Tragheitsabscheidung aus turbu-
lenter Strémung insbesondere in dinnen Probeentnahmeleitungen und bei Stro-
mungsgeschwindigkeiten iber 5 m-s™* an die Rohrwand transportiert und kénnen
dort abgeschieden werden (Abbildung 6). Abscheideverluste von kleinen Aerosol-
partikeln mit einem Durchmesser unter 0,1 um infolge von Diffusion aus laminarer
oder turbulenter Stromung sind dagegen Ublicherweise vernachlassigbar. Werden
fir die Probeentnahmeleitungen nichtleitende Materialien, wie z. B. PVC oder Poly-
ethylen, verwendet, kénnen mdoglicherweise Aerosolpartikeln mit einem Durch-
messer unter 1 pm durch elektrostatische Krafte abgeschieden werden.

Theoretische Betrachtungen und Modelle werden in der Literatur (3, 14, 15) be-
schrieben. Abbildung 7 zeigt berechnete Abscheidegrade von Aerosolpartikeln in
Rohrleitungen infolge von Impaktion, Sedimentation und turbulenter Abscheidung
(3). Abbildung 8 zeigt beispielhaft den rechnerisch abgeschatzten und experi-
mentell bestimmten Abscheidegrad von Aerosolpartikeln bei der Probeentnahme-
einrichtung der Fortluftiberwachung eines Kernkraftwerkes (7, 16, 17).

Rechnerische Abschatzungen und Experimente zeigten, dass die geringsten Ab-
scheideverluste von Aerosolpartikeln mit einem aerodynamischen Aerosolpartikel-
durchmesser bis 10 um bei polierten Edelstahlleitungen mit einem Innendurch-
messer von 35 mm bis 100 mm und Stréomungsgeschwindigkeiten von 3 m-s™ bis
5 m-s! auftreten (3, 7, 16, 17). Zur Probeentnahme von radioaktiven Stoffen, die
nur auf Aerosolpartikeln mit einem aerodynamischen Aerosolpartikeldurchmesser
tiber 20 um vorliegen, sind héhere Strémungsgeschwindigkeiten bis zu 20 m-s™
und Probeentnahmeleitungen, die hauptsachlich aus vertikalen Rohrteilen beste-
hen, geeignet (3).

2.4.4 Abscheideverluste von Aerosolpartikeln
in Sammelgeraten und Monitoren

AuBer in den Probeentnahmeleitungen kdnnen Aerosolpartikeln auch in den Sammel-
einrichtungen und Monitoren an anderen Stellen als dem Schwebstofffilter abge-
schieden werden. Diese Verluste lassen sich nur experimentell bestimmen. Még-
liche Inhomogenitaten in der Beladung der Schwebstofffilter spielen keine wesent-
liche Rolle, solange die ganzen Schwebstofffilter zur Messung der Aktivitat der
Radionuklide herangezogen werden. Sie kénnen jedoch einen Beitrag zur Messun-
sicherheit liefern, wenn nur Teile der Schwebstofffilter, z. B. bei Messungen nach
(18), verwendet werden.
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Abb. 4: Schematische Darstellung der isokinetischen und anisokinetischen

Probeentnahme
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Abb. 5: Veranderung der Konzentrationen groBer Aerosolpartikeln
bei anisokinetischer Probeentnahme
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Abb. 6: Schematische Darstellung der Transport- und Abscheidemechanismen
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Abb. 7: Beispiele flir Abscheidegrade von Aerosolpartikeln in Rohrleitungen
durch unterschiedliche Mechanismen, nach (3)
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3 Analyse

3.1 Prinzip des Verfahrens

Die Aktivitaten der Radionuklide auf den beaufschlagten Schwebstofffiltern werden
ohne weitere Vorbereitung direkt mit einem groBvolumigen Halbleiterdetektor
(Reinstgermanium-Detektor) gammaspektrometrisch nuklidspezifisch gemessen.

3.2 Probenvorbereitung

Eine Probenvorbereitung entfallt.

3.3 Radiochemische Trennung

Eine radiochemische Trennung ist nicht erforderlich.

4 Messung der Aktivitat

4.1 Messverfahren

Uber den Aufbau einer Gammaspektrometrie-Messeinrichtung und die Durchfiih-
rung und Auswertung der Messungen finden sich Hinweise und Anleitungen in den
Kapiteln IV.1 bis IV.3 dieser Messanleitungen. Wegen der meist geringen Aktivitat
der Radionuklide auf den Schwebstofffiltern werden vorzugsweise Reinstgerma-
nium-Detektoren verwendet, deren relative Ansprechwahrscheinlichkeiten bezogen
auf einen 3" x 3" Nal(Tl)-Kristall zwischen 20 % und 60 % liegen und deren Halb-
wertsbreiten kleiner als 2,0 keV bezogen auf die 1332 keV-Gammalinie des Co-60
sind. Flr diese Messaufgabe eignen sich auch p-type-Detektoren mit diinnen Front-
kontakten, die insbesondere flir Messpraparate bei kompakter Geometrie, wie z. B.
Schwebstofffilter, eine hohe Nachweiswahrscheinlichkeit bei niedrigen Photonen-
energien aufweisen. Damit kdnnen innerhalb praktikabler Messzeiten von 10 bis 20
Stunden die nach KTA 1503.1 geforderten Erkennungsgrenzen erreicht werden (1).

Um die Nulleffektzahlrate zu reduzieren, mussen die Detektoren gegen die H6hen-
und Umgebungsstrahlung abgeschirmt sein. So befindet sich beispielsweise bei den
Messeinrichtungen des Fachbereiches Strahlenschutz des Bundesamtes fur Strah-
lenschutz der Detektor im Inneren einer zylindrischen und oben geschlossenen
Bleiabschirmung mit einem Durchmesser von etwa 50 cm und einer Wandstarke
von 10 cm. Die innere Wand der Bleiabschirmung ist mit einem 1 mm dicken
Kupferblech ausgekleidet. Auf der Vorderseite ist ein Spalt von ca. 20 cm ausge-
spart, der durch eine Schiebetlire aus Blei mit einer Wandstarke von 10 cm ver-
schlossen wird.

Der Schwebstofffilter wird auf einen dinnen Halter aus Kunststoff gelegt, der z. B.
aus einem Marinelli-Becher hergestellt sein kann (Abbildung 9). In die Oberseite
des Halters sind konzentrische Kreise eingraviert, so dass Schwebstofffilter mit
unterschiedlichen Durchmessern axial angeordnet und genau zentriert werden
kénnen. Auf den Schwebstofffilter wird eine Kunststoffscheibe mit einer Dicke von
ca. 3 mm gelegt, um zu verhindern, dass sich der Schwebstofffilter verformt und
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die Messgeometrie dadurch verandert wird. Zur Vermeidung einer Kontamination
des Messplatzes sollte der Schwebstofffilter zwischen zwei diinne Kunststofffolien
oder in eine Kunststofftlte gelegt werden.

Kunststoffscheibe Schwebstofffilter
(in Kunststofffolie)
Marinelli- l

Becher
Detektor

I/ \

a— L
j—

Abb. 9: Schematische Darstellung einer Messanordnung

4.2 Kalibrierung

Flr die Kalibrierung der Messeinrichtung werden Schwebstofffilter méglichst des-
selben Typs und mit demselben Filterdurchmesser wie die zur Abscheidung der
Aerosolpartikeln benltzten Schwebstofffilter verwendet, auf die gammastrahlende
Radionuklide mit bekannter Aktivitdt und einen weiten Energiebereich Uber-
deckender Gammastrahlungsenergien aufgebracht sind. Fir einige Schwebstoff-
filterdurchmesser und Messgeometrien sind kalibrierte Messstandards, z. B. von
der PTB, erhaltlich. Andere speziell an das Messproblem angepasste Schwebstoff-
filter bekannter Aktivitat lassen sich folgendermafBen herstellen: Schwebstofffilter,
die mdglichst vom selben Typ und Durchmesser wie die zur Probeentnahme ver-
wendeten sind, werden auf eine Kunststofffolie gelegt. Auf die Schwebstofffilter
werden in gleichen Abstdanden mdglichst homogen lber die bestaubte Flache ver-
teilt bekannte Aktivitdten von gammastrahlenden Radionukliden aufgegeben. Dazu
werden zertifizierte Losungen von gammastrahlenden Radionukliden auf Aktivitats-
konzentrationen von einigen 100 Bg-ml™* verdinnt. Auf den Schwebstofffilter wer-
den 20 bis 60 Punkte gleichmaBig lUber die Flache verteilt als hexagonales oder
quadratisches Netz aufgezeichnet. Auf jeden Punkt wird aus einer pl-Pipette jeweils
ein Tropfen gleichen Volumens der Ldésungen aufgegeben. Der so praparierte
Schwebstofffilter wird in derselben Messgeometrie wie die Messproben gemessen.
Wie im Kapitel IV.1, Abschnitt 4.2.2, dieser Messanleitungen beschrieben wird die
energieabhangige Nachweiswahrscheinlichkeit bestimmt. Dabei ist auf mogliche
Summationseffekte zu achten.

Version Oktober 2008
Messanleitungen fiir die ,Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung"



J-y-SPEKT-ALUFT-03-13

5 Berechnung der Analysenergebnisse

5.1 Gleichungen zur Berechnung

Aus dem aufgenommenen Spektrum werden die Lagen und Inhalte der Linien, wie
in Kapitel IV.1 dieser Messanleitungen beschrieben, mit Hilfe eines Rechners er-
mittelt. Die Linien werden mittels einer Radionukliddatei einzelnen Radionukliden
zugeordnet und mit deren Radionukliddaten und den Daten Uber Probeentnahme-
dauer, Luftdurchsatz und Messdauer die Aktivitatskonzentration dieser Radionuklide
gemaB den Gleichungen (1) bis (4) berechnet. Sind die Halbwertszeiten der Radio-
nuklide kleiner als etwa einige Monate, muss der Messwert bezlglich der Probe-
entnahmedauer, des Abklingzeitraumes und der Messdauer korrigiert werden. Bei
hohen Nachweiswahrscheinlichkeiten infolge eines groBen Detektorvolumens und
eines geringen Abstandes von Messpraparat und Detektor sind auch Summations-
korrektionen vorzunehmen (siehe Kapitel IV.1 dieser Messanleitungen).

Nn,r-g
c = ' “F1-fr fa-f 1
" EEy) Py tmV 1 f2:f3 f4 (1)
A - ts
fo=——71< (2)
(1-e )
f3 =erta (3)
A tm
f=—2rm (4)
T -ehtm)

Die relative Standardmessunsicherheit s(c)-c* der Aktivitdtskonzentration betragt
nach Gleichung (5):

s(e) _ \/[S(Nn,r)]z . [MJZ (5)

Cr Nn v &(Ey)
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Bei den Gleichungen (1) bis (5) bedeuten:

Cr Aktivitdtskonzentration des Radionuklides r in Bg-m;
N Nettoimpulsanzahl des Radionuklides r;
Py, Emissionswahrscheinlichkeit des Radionuklides r;
fi Korrektionsfaktor fir Summationseffekt
(siehe Kapitel IV.1 dieser Messanleitungen);
f> Korrektionsfaktor fir das Abklingen der Aktivitat
wahrend der Probeentnahme;
f3 Korrektionsfaktor fiir das Abklingen der Aktivitat
zwischen Ende der Probeentnahme und Messbeginn;
fa Korrektionsfaktor fur das Abklingen der Aktivitat
wahrend des Messens;
g Gesamtverlustfaktor;
ts Probeentnahmedauer in s;
ta Abklingzeitraum von Ende der Probeentnahme bis zum Messbeginn in s;
tm Messdauer in s;
&E,)) Nachweiswahrscheinlichkeit fir Gammastrahlung der Energie E, in Bq™*-s™;
A Zerfallskonstante des Nuklides r in s™;
v Luftdurchsatz in m?;
s(cr) Standardmessunsicherheit der Aktivitdtskonzentration in Bg-m™3;

S(Nnr) Standardmessunsicherheit der Nettoimpulsanzahl;
s(&(E,)) Standardmessunsicherheit der Nachweiswahrscheinlichkeit in Bq™*-s™.

5.2 Rechenbeispiel

Als Beispiel wird die Aktivitatskonzentration von Cs-137 berechnet. Aus der Fortluft
eines Kernkraftwerkes wurde ein Teilluftstrom mit einem Durchsatz von 200 m?
durch einen Schwebstofffilter Uber einen Zeitraum von einer Woche geleitet. Die
Aktivitat von Cs-137 auf dem Schwebstofffilter wurde flinfzig Tage nach Ende der
Probeentnahme gemessen.

Nach der Messung liegen daher fur die Bestimmung der Aktivitatskonzentration von
Cs-137 folgende Daten vor:

Nncs137= 1250; gE) = 8107 Bqtls?;
te = 691200 s; ta = 4320000 s;

tm = 60000 s;

pcs-137 = 0,851, Acs137 = 7,2:101° s
v = 200 m’; q = 1,2.
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Mit den oben genannten Werten liefern die Gleichungen (1) bis (4) folgende
Resultate:

fi=1 f, =1,0002

f; =1,0031 fa=1

. ~ 1250-1,2
Cs-13770,008 - 0,851 - 60000 - 200

.1.1,0002-1,0031-1Bg-m~3 =

=1,84-102Bq-m> =18,4mBq-m~>

Im obigen Beispiel betragt der Wert der relativen Standardmessunsicherheit der
Aktivitatskonzentration bei einer relativen Standardmessunsicherheit der Netto-
impulsanzahl von 3 % und der relativen Standardunsicherheit der Nachweiswahr-
scheinlichkeit von 5 %:

S(Ces137) = 5,032+ 0,052 = /0,0034 = 0,058
CCs-137

Der Wert der Aktivitatskonzentration von Cs-137 in der Fortluft ist demnach:

Ces-137 = (18,4 + 1,1) 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 energieabhdangigen Nachweis-
wahrscheinlichkeit her. Die anderen Beitrage zur Standardmessunsicherheit kénnen
demgegeniber vernachlassigt werden.
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6 Nachweisgrenzen des Verfahrens

6.1 Gleichungen zur Berechnung

Zum Ermitteln der Nachweisgrenze wird die Gleichung 2.13 des Kapitels IV.5,
Abschnitt 2.2, dieser Messanleitungen herangezogen. Die Nachweisgrenze g der
Aktivitatskonzentration ¢ wird nach Gleichung (6) berechnet:

fr-fy-f3-fa-q (Kig+kip) 2 = ( bj
= |k Kk 4.b-Ro(E,) tm |1 +—1[(6
gr e(E)) Py V 2t l-a T4|Ki_g T o(Ey) - tm + 2L (6)

In Gleichung (6) bedeuten:

Ro(E,) mittlere Nulleffektzéhlrate der Linie pro Kanal;
b FuBbreite einer Gammalinie (PeakfuBbreite) in Anzahl der Kanale;

L Anzahl der zur Untergrundbestimmung verwendeten Kanadle
auf einer Seite der Linie;

kl—a, kl_ﬁ Quantile.

6.2 Rechenbeispiel

Fir das obige Beispiel betragt die Nachweisgrenze der Aktivitatskonzentration
gemaB Gleichung (6) bei einer LinienfuBbreite von flinf Kanadlen, einer Kanalbreite
flr die Untergrundbestimmung von zwei Kanalen, einer mittleren Nulleffektzahlrate
pro Kanal von 0,0001 s und einer Messdauer von 60000 s mit den Werten fiir die
Quantile ki., = 3, kip = 1,645:

g ~1-1,0002-1,0031-1-12 4,645
Cs-1377"7"70,008-0,851-200  2-60000

.[3+\/32 +4~5~O,0001-60000~(1+252jj Bq-m3 =

- 0,884-0,0000387- (3 +279)=6,7-107% Bq- m 3

In Tabelle 1 sind die Nachweisgrenzen fir die nach der Sicherheitstechnischen
Regel KTA 1503.1 (1) zu berlcksichtigenden Radionuklide bei unterschiedlicher
Messdauer aufgefuhrt.
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Tab. 1: Nachweisgrenzen der nach KTA 1503.1 zu bilanzierenden
aerosolpartikelgetragenen gammastrahlenden Radionuklide,
abhangig von der Messdauer

Radionuklid Halbwertszeit Nachweisgrenze der Aktivitatskonzentration
in Tagen in uBg-m™3
Messdauer 3 Stunden Messdauer 10 Tage
Cr-51 27,71 3000 500
Mn-54 312,30 280 50
Fe-59 44,53 800 100
Co-57 271,79 160 30
Co-58 70,86 300 50
Co-60 1925,50 310 50
Zn-65 244,26 610 100
Zr-95 64,09 510 100
Nb-95 34,98 410 70
Ru-103 39,27 310 60
Ru-106 372,60 2800 440
Ag-110m 249,79 380 70
Sb-124 60,20 740 120
I-131 8,02 780 170
Cs-134 754,28 300 50
Cs-137 11020 290 50
Ba-140 12,75 230 380
La-140 1,68 560 120
Ce-141 32,50 400 80
Ce-144 284,89 1300 230
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Verzeichnis der erforderlichen Chemikalien und
Gerate

Chemikalien

— Lbésungen von gammastrahlenden Radionukliden, rickfuhrbar auf Aktivitats-
normale der PTB.

7.2

Gerate

— Schwebstofffilter mit Abscheidegrad gréBer als 0,995
z. B. Membranfilter mit mittleren Porendurchmessern zwischen 4 pym und 8 pm
oder Glasfaserfilter;

— Halter flir Schwebstofffilter;

Kunststoffdeckel;
Probeentnahmeeinrichtung mit Probeentnahmesonden, Probeentnahmerechen,

Probeentnahmeleitungen, Sammeleinrichtung, Luftférdergeraten, Luftdurch-
satz- und Volumenstrommessern;

— Gammaspektrometrie-Messeinrichtung mit Halbleiterdetektor (Reinstgerma-
nium-Detektor), Elektronik, Vielkanalanalysator und Auswerteeinheit.
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