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Zum Problem der unverzigerten Laborluftiiberwachung bei schwankendem

Radon- und Thorongehalt

Von R. Ehret, H. Kiefer und R. Maushart Aus der StrahlenmeBabteilung des Kernforschungszentrums Karisruhe

Einfihrung

In Laborotorien und Arbeitsrdumen, in denen offene radio-
oktive Stoffe vorhanden sind, stellt in die Luft gelangter
radioaktiver Staub eine sofortige und unmittelbare Gefahr
dar. Deshalb wird immer wieder eine unverzdgerte Anzeige
bei der Luftiberwachung gefordert. Eine »unverzégerte
Anzeige« kann aber nur genutzt werden, wenn sie mit einem
Alarmsignal gekoppelt ist, das bei einer wahlbaren Radio-
aktivitGtskonzentration in der Luft anspricht. Wé&hlbar muf3
die Aktivitidtskonzentration deshalb sein, damit die Alarm-
schwelle den maximal zuléssigen Konzentrationen verschie-
dener Radioisotope angepafit werden kann.

Das Problem einer ausreichenden Luftiberwachung liegt
nicht so sehr darin, da3 die nachzuweisenden Aktivitats-
konzentrationen meistens klein sind, sondern in dem
stérenden Einflul der natirlichen Aktivitat in der Luft.
Dabei macht wiederum besondere Schwierigkeiten, dof3 die
natirliche Aktivitat in der Luft nicht (wie z. B. die kosmische
Strahlung) einen &rtlich konstanten Untergrund liefert,
sondern daf3 sie wdhrend der Mefzeit stark schwanken
kann. Erschwerend wirkt auch ihre Zusammensetzung aus

zwei Komponenten (Radon mit Folgeprodukien, Thoron mit -

Folgeprodukten), die ein verschiedenes Verhalten zeigen.
Hdufig sucht man den Einflul dieser natirlichen Aktivitat
durch Verfahren zu umgehen, die zwischen der Sammlung
des Luftstaubs und der Messung eine bestimmte Verzdge-
rungszeit einschalten, in der die natirliche Aktivitat zerfallt.
Solche Methoden werden z. B. bei der Umgebungsiber-
wachung eingesetzi. Fiir die unverzdgerte Anzeige bei der
Laboriberwachung geht man jedoch andere Wege, um den
EinfluB der natirlichen Aktivitat bzw. den Einfluf} ihrer
Schwankungen auf die Messung der Luftkontamination zu
verringern. In der vorliegenden Arbeit sollen solche Még-
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lichkeiten diskutiert werden. Ausgegangen wird dabei von
der unmittelbaren Messung eines Faserfilters wéhrend der
Bestaubung.

Anreicherung der Aktivitéit auf dem Filter

Die auf dem Filler jeweils vorhandene natirliche Radio-
aktivitdt errechnet sich durch Summierung der Losungen des
Differentialgleichungssystems fir die Einzelprodukte der
Zerfallsreihen (Abb. 1). Die ausgezogenen Kurven geben
den Verlauf der a- und B-Aktivitét auf dem Filter fir ein
Gemisch von 1-107° ¢/m® Radon und 51071 ¢/m?® Thoron in
der Luft wieder. Dabei ist innerhalb der Zerfallsreihe in der
Luft Gleichgewicht vorausgesetzt. Wahrend am Anfang fir
die Form der Kurve im wesentlichen der Radon-Gehalt der
Luft mafigebend ist, wird der schliefllich erreichte Gleich-
gewichtswert in gleicher Weise von der Thoron-Konzentra-
tion mitbestimmt. Um den EinfluB einer schwankenden
Thoron-Konzentration auf diesen Wert zu zeigen, sind in
Abb.1 noch Gleichgewichiswerte fir verschiedene Thoron-
Prozentsiitze im Verhéalinis zur Radon-Konzentration ein-
getragen.

Falls bereits zu Beginn der Saugzeit in der Luft auch eine
zuséatzliche kiinstliche langlebige Aktivitdiskomponente vor-
handen ist, addiert sich deren linearer Anstieg auf dem
Filter zu der Kurve der natirlichen Akfivitat. In Abb. 1 sind
fir drei verschiedene Konzentrationen langlebiger kinst-
licher Aktivitét die resultierenden Gesamtkurven gestrichelt
eingezeichnet.

Durch eine bestimmte, vorher eingestelite Impulsrate kann
ein Alarm gegeben werden. Wenn man sicher sein will, daf3
der Alarm nicht durch natiirliche Aktivitit ausgeldst wird,
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Abb. 1: Berechnete a- und B-Aktivitdt in Abhdngigkeit von der Saugzeit
auf einem festen Filter fir einen Luftdurchsatz von 1 m%min, eine Konzen-
tration. von 10~ ¢/m*® Radon und 5- 1072 ¢/m® (5%) Thoron und einen
gleichbleibenden Filterwirkungsgrad von 100% {ausgezogene Kurven).

Die Aktivitdt des i-ten Radon- bzw. Thoronfolgeproduktes auf dem Filter
bei Aktivitdtsgleichgewicht in der Luft ergibt sich zu
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Dabei ist
N; die Zahl der Atome des i-ten Folgeprodukts auf dem Filter,
1, die Zerfallskonstante des i-ten Folgeprodukts,
n; der Filterwirkungsgrad fir das i-te Folgeprodukt,
D der Luftdurchsatz durch das Filter, z. B. in m¥mun,
K die Radon- bzw. Thoron-Akhvitdts-Konzentration in Luft, z. B. in ¢/m3,
¥ die Saugzeit,
oy = {Of\?rk#l .
1fork=1.
for die dargestellten Kurven wurde Gber die i summiert.

Am rechten Bildrand sind die Gleichgewichtswerte nach unendlich langer
Scugzeit angegeben.

Gestrichelte Kurven: Zusaize an langlebiger p-Aktivitdt zu Beginn der
Saugzeit bzw. 10 min nach Beginn der Savgzeit.

muf} diese Impulsrate hdher gewdhlt werden, als der Gleich-
gewichisaktivitdt fir die maximal zu erwartende natirliche
Konzentration des Radon und des Thoron entspricht [21].

In der Praxis wird man jedoch nicht so lange saugen, bis die
Einstellung des Gleichgewichtswerts auf dem Filter erreicht
ist. Man wird die Filter am Ende jedes Arbeitstages aus-
wechseln. Das ergibt eine Saugzeit von 8 bis 10 Stunden.
Dann kann man den Alarmwert entsprechend tiefer setzen,
da sich nach 8 bis 10 Stunden auf dem Filter auch weniger
natirliche Aktivitat angereichert hat. Dadurch erhéalt man
fur gleiche Konzentrationen kinstlicher Aktivitét eine frihere
Alarmgabe. Andererseits gibt es jetzt im Gegensatz zu
einer unendlich langen Saugzeit, bei der theoretisch jede
noch so kleine langlebige Aktivitét erfafit werden kann, eine
Minimalaktivitét, die innerhalb der Saugzeit nicht gentigend
Aktivitat auf das Filter bringt, um zu einer Alarmgabe aus-
zureichen. Dies ist vor allem dann der Fall, wenn die kinst-
liche Aktivitat erst wahrend der Saugperiode in die Luft
gelangte und nicht schon von Beginn an vorhanden war. Um
diesen Fall anzudeuten, sind in Abb.1 noch drei weitere
gestrichelte Kurven eingezeichnet, die einem Beginn der
kinstlichen Aktivitétskonzentration in der Luft 10 Minuten
nach Beginn der Saugzeit entsprechen.

Das gleiche gilt auch fiir kontinuierlich bewegte Filterbénder.
Dort entspricht der Filterwechselzeit die Zeit, die ein Filter-
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element in der Bestaubungskammer verbringt. Bei Uber-
wachung mit kontinuierlichen Anlagen gibt es also eine
Schwellwert-Konzentration in Luft, unterhalb welcher keine
Anzeige erfolgt.

Wenn man vom Einflul der Schwankungen der natirlichen
Aktivitat absieht, dann liefle sich eine Empfindlichkeits-
steigerung auf einfache Weise noch dadurch erzielen, daf3
man die Alarmschwelle zeitlich kontinuierlich verandert, so
daB sie sich immer im gleichen Abstand von der jeweils auf
dem Filter vorhandenen natirlichen Aktivitat bewegt. Das
kann mit einer mechanischen Vorrichtung, z. B. einer Kurven-
scheibe und einem Uhrwerk, ohne weiteres erreicht werden.
Schwankungen der notirlichen Aktivitat lassen sich aber
auch hierdurch nicht ausgleichen.

Man kann bei der Wah! der Alarmschwellen auch statt der
maximal zu erwartenden natirlichen Aktivitatskonzentration
eine mittlere Aktivitdtskonzentration zugrunde legen, wo-
durch man dann in Kauf nimmt, daf3 bei Schwankungen der
natirlichen Aktivitat ab und zu auch eine Alarmgabe erfolgt,
ohne daf} dies durch kinstliche Aktivitat bedingt ware. Es
bedarf dann jedesmal im Einzelfall einer Untersuchung, wo-
durch der Alarm zustande kam.

Durch eine hdhere Saugleistung kann keine frohere Alarm-
gabe erreicht werden, da ein hoherer Luftdurchsatz durch
das Filter an jeder Stelle der hier betrachteten Kurven am
Verhéltnis zwischen natirlicher und kinstlicher Aktivitat
nichts &ndern wiirde, sondern lediglich fir beide die Absolut-
aktivitat auf dem Filter gleichmaBig heraufsetzi. Der einzige
Vorteil bestinde in einer glinstigeren Statistik, deren Einfluf3
aber gegeniiber den zu erwartenden Schwankungen der
natirlichen Aktivitdt nicht ins Gewicht fallt. Ein héherer Luft-
durchsatz hat jedoch dann Vorteile, wenn man die auf dem
Filter gesammelte kinstliche Aktivitat analysieren will, sei
es bereits wahrend der Messung selbst, sei es auch auf
einem nach dem Besaugen abgeklungenen Filter. In diesem
Fall ist es wichtig, eine hohe Absolutaktivitét auf dem Filter
zu haben.

Bevor nun zu den einzelnen Mefverfahren bergegangen
wird, die den Einflufl der natirlichen Aktivitét herabsetzen
kénnen, soll noch kurz diskutiert werden, wie weit sich in
einem Labor die natirliche Aktivitat durch Filterung der
Zuluft verringern 1661, um so das Meflproblem von vorn-
herein zu vereinfachen. Solche Methoden werden z. B. bei
Ganzkérperzdhlern angewandt. Man saugt die Zuluft durch
»Absolutfilter«, die die Folgeprodukie des Radon und
Thoron weitgehend ausfiltern. Die beiden Gase selbst
gehen jedoch durch die Filter hindurch und bilden im Labor-
raum wieder Folgeprodukte. Einen so hohen Luftwechsel
vorausgesetzt, dafl die gesaomte Raumluft innerhalb 1 Minute
ernevert wird, stellt sich eine RaA-Konzentration von etwa
20%, eine RaB-Konzentration von etwa 0,6% und eine
RaC-Konzentration von 0,029 der Gleichgewichtsaktivitat
ein. Innerhalb der Thoronreihe liefle sich theoretisch eine
Reduktion der ThB-Konzentration um mehrere Groflen-
ordnungen erzielen. In der Praxis dirfte dies aber daran
scheitern, daf3 die zur Raumluftfilierung benutzten Filter
nach unseren Messungen einen Abscheidegrad von nicht
mehr als 90/, fur die natiirliche Aktivitat besitzen!. Wichtig
ist in diesem Zusammenhang auch die Hdhe der Ansaug-
stelle fir die Zuluft. Bei einer Luftentnahme {ber Dach
(etwa 20 m hoch) ist erfahrungsgemdf die Konzentration der

1 Z. B. wird in der Karlsruher Ganzkérper-Meflanlage bei 15fachem Luft-
wechsel in der Stunde die (RaB +4 RaC)-Konzentration um den Faktor 13,
die {ThB 4+ ThC)-Konzeniration um den Faktor B reduziert.
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Rn- und Tn-Folgeprodukte um mindestens den Faktor 3
geringer als bei Luftentnahme unmitielbar Gber der Boden-
oberfléche.

Uberblick Uber die MeBverfahren

I. Trennung von natirlicher und kinstlicher Aktivitat bei der
Staubsammlung

1. Verfahren, welche die Erfahrungstatsache ausniitzen, daf3
kinstliche Radioaktivitat meist an grébere Stdube gebunden
ist als die Radon- und Thoron-Zerfallsprodukte.

a) Impakiorverfahren [1—3, 17]: Schwere Staubteilchen
werden durch Tragheitskréfte aus dem Luftstrom aus-
geschieden und auf eine geeignet préparierte Fléche nieder-
geschlagen. Hauptsachliche Anwendung: Plutonium-Messung.

b) Grobsieb-Verfahren [4]: Die Luft wird nacheinander
durch ein grobes und ein feines Filter gesaugt. Das Grob-
filter halt von der natirlichen Aktivitat einen bestimmten,
konstanten Bruchteil der Gesamtoktivitat zuriick, der Rest
bleibt im Feinfilter. Kinstliche Aktivitét soll véllig im Grob-
filter bleiben. Eine Stérung des Verhéltnisses der Mefwerte
von Fein- und Grobfilter zeigt daher kinstliche Aktivitat an.
Hauptsdchliche Anwendung: Plutonium-Messung.

2. Verfahren, die zwei Zulufieingdinge benitzen, wobei in
beiden Fallen die natirliche Radioaktivitat gleich sein soll,
wahrend die eine Zuluft zuséizlich kinstliche Aktivitat ent-
halten kann. (Zweifilter-Verfahren {5, 18]): Zwei Anlagen,
jeweils for AuBlenluft und Laborluft, mit gleichem Filter-
material und gleichem Luftdurchsatz werden in Differenz
betrieben. Hauptsichliche Anwendung: Allgemeine Labor-
Uberwachung.

Il. MeBtechnische Trennung von natirlicher und kinstlicher
Aktivitdt durch Ausnitzung von Strahlungseigenschaften

1. Verfahren, die davon ausgehen, daf3 das Verhdltnis von
a- zu B-Komponenten der natirlichen Zerfallsreihen bei
Gleichgewicht der einzelnen Glieder konstant ist (Verhaltnis-
messung).

a) Gleichzeitige Messung von a- und B-Strahlung mit einem
Detektor [6] (Proportionalzdhler), elektrische Diskriminie-
rung der Impulshéhen und Verhéltnisbildung mittels zweier
logarithmischer Z&hiratenmesser.

b) Gleichzeitige Messung der a- und B-Strahlung mit zwei
getrennten Detektoren [7, 8] (Proportionalzéhler oder
Geiger-Miller-Zahler oder Szintillations-Zéhler), Verhdlinis-
bildung wie bei a). Hauptséchliche Anwendung: allgemeine
Laboriiberwachung.

2. Verfahren, welche die natirliche Radioaktivitét getrennt
messen und von der Gesamtaktivitat abziehen (Differenz-
verfahren).

a) Messung der natiirlichen Aktivitat iber eine charakte-
ristische y-Linie (NaJ-Szintillationszdhler). Die so erhaltene
Impulsrate wird, mit einem entsprechenden Faktor versehen,
entweder von der Gesamt-8- oder der Gesamt-a-Impulsrate
abgezogen. Hauptséchliche Anwendung: Allgemeine Labor-
Uberwachung.

b} Messung von a-B-Pseudokoinzidenzen als Maf3 for die
natirliche Aktivitat [9, 10] (Proportionalzéhler, Szintillations-
zdhler). Die Koinzidenzrate, mit einem bestimmten Faktor
versehen, wird von der Gesamt-a-lmpulsrate abgezogen.
Hauptsachliche Anwendung: Plutonium-Messung.

c) Messung der natirlichen Aktivitét durch o-Energie-
Diskriminierung [2, 9, 11, 19] (CsJ-Szintillationsz&hler). Die
von a-Teilchen mit Energien von mehr als 6 MeV herrihrende
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Impulsrate wird, mit einem entsprechenden Faktor versehen,
von der Gesamt-a-Impulsrate abgezogen. Hauptséchliche
Anwendung: Plutonium-Messung.

d) Messung der natirlichen Aktivitdt durch a-Energie-
Diskriminierung (Absorberschicht) [12]. Die hinter der
Absorberschicht registrierte a-Impulsrate wird, mit entspre-
chendem Faktor versehen, von der Gesami-a-Impulsrate
abgezogen. Hauptséchliche Anwendung: Uran-Messung.

3. Verfahren, die eine spezielle kinstliche Radioaktivitét
getrennt messen.

a) Messung einzelner y-Strahler durch y-Energie-Analyse
(NaJ-Szintillationszéhler). Hauptséchliche Anwendung: Um-
gebungsiberwachung.

b) Messung von ?**Pu durch a-Réntgen-Koinzidenz (Propor-
tionalzdhler). Hauptséichliche Anwendung: Plutonium-Mes-
sung bei Anwesenheit von Stdrstrahlern (Plutonium-ldenti-
fizierung).

¢) Messung von 2%°Pu durch a-Spekiroskopie (Halbleiter-
Detektor [13], lonisationskammer [20]).

Il. MeBtechnische Trennung von natirlicher und kinstlicher
Aktivitét durch Halbwertszeit-Analyse

Auf diese Moglichkeit soll nur der Vollsténdigkeit halber

hingewiesen werden, sie féllt jedoch nicht mehr in den

Rahmen der vorliegenden Arbeit.

Auf die rein mechanischen Verfahren (I) der Trennung bei
der Staubsammlung, die sowohl fir sich als auch in Kom-
bination mit den meftechnischen Trennverfahren Anwen-
dung finden, kann hier nicht n&her eingegangen werden.
Dagegen sollen zu den verschiedenen mef3technischen Ver-
fahren (1) im folgenden noch einige Erléuterungen gegeben
werden.

Verhdltnismessung (I, 1a und 1b)

Aus dem in Abb. 1 dargestellten Verlauf der a- und B-Akti-
vitat 1aBt sich das Verhdlinis beider Aktivitaten auf dem
Filter in Abhangigkeit von der Saugzeit berechnen. in Abb. 2
sind solche Verhaltniskurven gezeigt. Man sieht, da3 nach
einer Einstellzeit von etwa 30 min das Verhalinis bis auf
einige Prozent konstant bleibt. Es scheint zunéchst so, als ob
man mit Hilfe dieses Verhdltnisses einen Alarm unabhéngig
von der Schwankung der natirlichen Aktivitdt und damit
empfindlicher steuern kdnnte als durch einfache Messung
der a- oder B-Rate allein. Als weiterer Vorteil kéme hinzu,
daB3 man sowohl fir eine beliebige zusdtzliche a- als auch
for eine beliebige zusaitzliche B-Aktivitét zwei verschiedene
Alarme je nach der Richtung des Ausschlags erhalten
konnte. Bei genaver Uberlegung zeigen sich jedoch
Schwierigkeiten.

Wenn die natirliche Aktivitdt um beispielsweise den
Faktor 10 zunimmt, so bleibt zwar das Verhéltnis (abgesehen
wiederum von der notwendigen Einstellzeit) konstant. Da
aber auch die a- und B-Einzelimpulsraten jeweils fir sich um
den Faktor 10 zugenommen haben, so braucht man fir eine
gleiche Verhaltnisénderung, die ja den Alarm stevern muf3,
auch die 10fache kinstliche Aktivitét wie vorher. Bei einer
Zunahme der natirlichen Akfivitdt um einen bestimmten
Foktor geht die Empfindlichkeit um den gleichen Faktor
zuriick. Ein auftretender Alarm sagt also nichts aus Gber die
Héhe der kinstlichen Aktivitat, solange nicht auch die Héhe
der natirlichen Aktivitét ebenfalls bekannt ist. Man kann
nicht vermeiden, daB3 bei hoher natirlicher Aktivitat der
Alarm genauso spdt oder sogar spdter erfolgt als bei
Benutzung der Einzelraten. Einen Zeitgewinn fir die Aus-
186sung des Alarms erreicht man nur bei niederer Aktivitat.
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Abb. 2: Berechneter Verlauf des B/a-Verhdltnisses verschiedener Rn-Tn-
Gemische im Gleichgewicht mit ihren kurzlebigen Folgeprodukten. Rechts
oben sind die Gleichgewichtswerte angegeben.

Dieses Empfindlichkeitsverhalten steht im Gegensatz zu der
einfachen Messung der Einzelraten, bei der ein Alarm um so
friher kommt, je hher die natirliche Aktivitdt ist, da hier
nur noch die Differenz bis zu einem festen Wert aufgefollt
werden muf3.

Eine weitere Schwierigkeit besteht darin, daf} die theoretisch
berechneten Kurven Gleichgewicht der ganzen Zerfallskette
in der Luft voraussetzen, was in Wirklichkeit durchaus nicht
immer gegeben ist. Ebenso bringen Anderungen im Radon-
Thoron-Verhaltnis Schwankungen des B/a-Verhdltnisses, die
in der Theorie nicht bericksichtigt wurden.
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Abb. 3: Anordnungen zur gleichzeitigen getrennten Messung von a- und
B-Aktivitat,

o) GroBflachen-Proportionalzdhler mit anschlieBender elektronischer Impuls-
hohendiskriminierung. Plateaumessungen mit fidchig verteilten a- und B-
Strahlern zeigen, daB eine Einstreuung von a-Impulsen in den B-Kanai
nicht vermieden werden konn. Wir erhielten einen a-Wirkungsgrad von
14%, einen B-Wirkungsgrad von 57%, und eine a-Streurate von 53%.
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b} Zweistufen-GroBfiGchen-Proportionalzdhler, der a- und B-Strahlung in
zwei getrennten ZghlrGumen miBt. Die Trennung von a- und B-Strahlung ist
sauber durchfihrbar. a-Wirkungsgrad 17%, B-Wirkungsgrad 29%s, Streu-
rate 0%,
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Um die Anwendbarkeit der berechneten Kurven fir die
Praxis zu Gberprifen und um gleichzeitig von seiten der
MeBtechnik her festzustellen, ob die Verwendung von einem
einzigen Proportionalzéhler oder von getrennten a- und
p-Zahlern gréflere Vorteile bringt, wurde von uns mit
kommerziell gefertigten GrofBflachenzéhlern? eine experi-
mentelle Anordnung zur Messung des p/a-Verhélinisses auf
einem Luftfilter von 20 cm Durchmesser aufgebaut. Die
beiden MeBBanordnungen sind schematisch in Abb. 3a und 3b
dargestellt, in der auch die a- und B-Plateaus wiedergegeben
wurden. Aufgrund dieser Messungen ist fiir die folgenden
Versuche der Zahler mit getrenntem a- und g-Z&éhiraum ver-
wendet worden.

Es wurden im wesentlichen 2 Versuchsreihen durchgefihrt:

1. Registrierung des f/a-Verhdltnisses in belifteten und un-
beltGfteten Laboratorien;

2. Untersuchung des Einflusses eines raschen Anstiegs der
Radon-Konzentration in der Luft im Gleichgewicht mit den
Radonfolgeprodukten und ohne Folgeproduktgleichgewicht.

Die Ergebnisse waren, kurz zusammengefafit, folgende:

Versuchsreihe 1. Es ist bekannt [14, 15, 18], daB die natirliche
Radioaktivital in Bodenndhe in den frihen Morgenstunden
ein ausgeprdgtes Maximum aufweist. Bei Messungen in
einem zwangsbelifteten Labor, dessen Zuluft unmittelbar
Uber Boden angesaugt und nur durch Grobfilier gereinigt
wird, zeigte sich der Anstieg der natirlichen Aktivitat wéh-
rend der Nacht sehr stark (Abb. 4, Kurve a). Ein &hnliches,
wenn auch schwécher ausgeprégtes Erscheinungsbild ergab
sich im gleichen Labor bei abgestellter Liftung, aber
gedffnetem Fenster (Abb. 4, Kurve b). Zum Vergleich wird
schlieBlich noch der Verlauf der natirlichen Aktivitat bei
véllig abgeschlossenem Raum wiedergegeben (Abb. 4,
Kurve c). Das langsame Ansteigen der Aktivitat ist in diesem
Falle auf Emanation aus den Wanden des Raumes zuriick-
zufUhren. Das p/o-Verhdltnis schwankt, abgesehen von der
Anlaufzeit, jedesmal nicht mehr als um den Faktor 2, zeigt
jedoch im Falle ¢) einen etwas anderen Verlauf.

Versuchsreihe 2. In Abb. 5 sind die fir eine kurzzeitige
Radonkonzentrationserhdhung berechneten Verhéliniswerte
mit den gemessenen verglichen. Es zeigt sich, daf3 bei
raschen Anderungen des Radon-Gehalts die Abweichungen
vom Gleichgewichtsverhéltnis erhebliche Werte annehmen
kénnen. In solchen Féllen wiirde auch durch die natirliche
Aktivitat ein a-Alarm ausgeldst werden, wobei der Effekt
um so stirker wird, je mehr sich das zusaizliche Radon vom
Gleichgewicht mit seinen Folgeprodukten entfernt hat. Um-
gekehrt kénnte durch die starke Verschiebung des Gleich-
gewichts nach der a-Seite ein B-Alarm verzégert oder ganz
verhindert werden.

Eine Abweichung der gemessenen Kurven von den berech-
neten tritt weiterhin dadurch auf, daf3 der B-Zéhler bereits
durch die natirliche Umgebungsstrahlung einen Nulleffekt
vorgegeben hat. Zu Beginn des Saugens ist das Verhélinis
daher extrem nach der Seite der B-Impulse abgelenkt. Die
Einstellzeit ist daher wesentlich lénger bis zu einigermafien
konstanten Verhéltnissen, als dies aus den theoretischen
Kurven zu erwarten ist. Dies liefle sich dadurch vermeiden,
dafl man dem a-Z&hler einen »kinstlichen« Nulleffekt vor-
gibt, der zum B-Nulleffekt im gleichen Verhaltnis steht, wie
spater die a-lmpulsrate der natirlichen Aktivitat zur
B-lmpulsrate. Eine zweite Mdglichkeit ist die, den Luftdurch-

2 Firma Minchener Apparatebau fir elektronische Gerdte, Dr.-Ing.
H. Kimmel, Minchen 23, Osterwaldstrafie 69.
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Abb. 4: Gemessene Zghiraten und B/a-Verhdltnisse in einem Labor unter
verschiedenen Bedingungen.

Kurven a: Zwangsbeliftung, Zuluft grob gefiltert, Ansaugstelle Gber Boden,
Luftwechsel 20 mal pro Stunde;

Kurven b: Ohne Liftung, Fenster gedffnet;

Kurven ¢: Ohne Liftung, Fenster und Tiren verschiossen. Um 16.00 Uhr
sind die Fenster wieder gedffnet worden.

satz sehr hoch zu wéhlen, damit man mdglichst schnell mit
der MeBimpulsrate iiber die Nulleffekisimpulsrate hinaus-
kommt.

Die Bildung des p/a-Verhéltnisses stellt eine einfache Weiter-
fohrung der Messung der a- und B-Einzelimpulsraten dar. Sie
1663t sich mit relativ geringem elektronischem Aufwand durch-
fihren und bringt dann in gewissen Féllen eine, wenn auch
nicht sehr grofie, Steigerung der Empfindlichkeit. Eine zuver-
lassige Aussage Uber den Anstieg der kiinstlichen Aktivitat
168t sich nur bei gleichzeitiger Beobachtung des B/a-Verhalt-
nisses und der a- und B-Einzelraten treffen.

Differenzverfahren mit y-Diskriminierung (Il, 2a)

Man kann, was unseres Wissens bisher noch nicht angewen-
det wurde, als Maf3 fir die Héhe der natirlichen Aktivitét
auf dem Filter die Messung der charakteristischen y-Linien
des RaC bzw. ThC” mit 1,76 bzw. 2,6 MeV benitzen, Es ist
zweckméBig, aus den vorhandenen y-Linien diese hoch-
energetischen Linien zu wdhlen, da dort am wenigsten
Stérungen durch y-Linien von kinstlicher Radioaktivitét zu
befiirchten sind.

In Abb. 6 ist schematisch eine Ausfihrungsméglichkeit fir
diese Art von Anlage angedeutet. Durch den notwendigen

berechnet

~Zerfallsrate
o -Zerfullsrate

[\)
0 50 100 150 20

Saugzeit in min

Abb. 5: Berechnetes (Kurve a} und gemessenes {Kurven b und c) B/a-Ver-
héltnis bei kurzzeitiger Erh&hung des Radongehaites in der Luft. Kurve a
gilt fir eine Sminutige Erhdhung der Radonkonzentration im Gleichgewicht
mit den kurzlebigen Folgeprodukten auf das 100fache. Fir die Messung
wurde versucht, dieses Bedingungen so gut wie méglich anzundhern, indem
eine bekannte Radonmenge in einem geschlossenen Raum freigesetzt und
nach 5 min durch starke Liftung wieder entfernt wurde. Bei Kurve b befand
sich das Radon im Gleichgewicht mit seinen kurzlebigen Folgeprodukten,
wahrend bei Kurve ¢ das Gleichgewicht durch Absolutfilterung des einge-
blasenen Radons gestdrt wurde. Kurven b und ¢ sind auf den Anfang der
Kurve a normiert.
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Abb. 6: Differenzverfahren mit v-Diskriminierung. Die Kurven stellen das
berechnete v/a-Verhélinis der Aktivitdt auf den Filtern fir Radon, Thoron
und Radon + 5% Thoron dar. Durch meBtechnische MaBnahmen missen
die beiden Verhdltnisse von Radon und Thoron auf den gleichen Wert ge-
bracht werden, damit das resultierende Verhdltnis moglichst konstant wird.

Nal-Kristall wird die Anlage zwar gegeniber anderen auf-
wendiger, man hat aber den Vorteil, daf3 der NaJl-Kristall
gleichzeitig mit zur ldentifizierung eventuell vorhandener
anderer y-strahlender Radionuklide benutzt werden kann.
In Abb. 6 ist fur die beiden Zerfallsreihen das y/o-Verhaltnis
auf dem Filter Uber der Saugzeit aufgetragen. Um zu einer
méglichst guten Kompensation fir die Gesamt-a-Rate zu
kommen, muf3 der Endwert der beiden Verhéltnisse auf die
gleiche Zah! normiert werden. Das a8t sich beispielsweise
durch geeignete Wahl der Breite der beiden Energiekanéle
bei der y-Messung oder durch elektronische Vervielfachung
einer der beiden y-Impulsraten erreichen.

Differenzverfahren mit o/B-Pseudokoinzidenzen (I, 2b)

Als Maf3 fur die natirliche Aktivitat auf dem Filter ist die
Messung von a-3-Koinzidenzen zwischen RaC und RaC’ bzw.
ThC und ThC’ vorgeschlagen worden. Es handelt sich jedoch
insofern um keine echten Koinzidenzen, als man die Zer-
falle von zwei auvfeinanderfolgenden Zerfallsprodukten in
zeitliche Beziehung setzt. Wenn die Koinzidenzzeit der Mef3-
anordnung der Halbwertszeit des Folgeprodukts entspricht,
erhdlt man im Mittel die Hélfte aller Zerfélle als Koinziden-
zen. Im Interesse einer guten Ausbeute muf3 man daher bei
der Rn-Zerfallsreihe (Halbwertszeit des RaC’ 1,5- 10~ sec)
eine Koinzidenzzeit von mehreren 100 usec wahlen. Das be-
dingt aber auch, vor allem bei hohen Impulsraten auf dem
Filter, bereits eine hohe Anzahl von stérenden zufélligen
Koinzidenzen. Die Normierung der beiden Koinzidenzraten
aus jeder Zerfallsreihe auf denselben Betrag, die hier ebenso
erforderlich ist wie beim vorhergehenden Verfahren, kann
durch Wahl der Koinzidenzzeit erfolgen.

Die gemeinsame Koinzidenzrate wird mit einem gewissen
Faktor versehen und, je nachdem, ob man a- oder p-Akti-
vitat Uberwachen will, von der a- oder B-impulsrate abge-
zogen. Man muf} zu Beginn des Saugens eine gewisse An-
laufzeit warten, bis die Radon-Folgeprodukte auf dem Filter
im Gleichgewicht stehen. Das Verfahren ist insofern mef3-
technisch einfach, als man auch hier, genauv wie beim Ver-
héltnisverfahren, mit der einfachen a- und $-Messung aus-
kommt, wobei die erhaltenen Impulse zusatzlich elektronisch
verarbeitet werden. In der Praxis hat das Verfahren jedoch
deshalb einen beschrénkten Gebrauchswert, weil infolge
der héaufigen zufélligen Koinzidenzen z. B. hohe 8-Aktivi-
taten leicht eine Zunahme der a-Aktivitdt maskieren kénnen.
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Differenzverfahren mit a-Spekiroskopie (II, 2c und d)

Dieses Verfahren nbtzt zur Bestimmung der natiirlichen Akti-
vitatskomponente die Eigenschaft aus, daB die in den natir-
lichen Zerfallsreihen auftretende o-Strahlung eine relativ
hohe Energie besitzt, némlich 7,7 MeV vom RaC’ und 8,8 MeV
vom ThC’. Man kann dcher, da die zu erwartenden kiinst-
lichen Strahler alle niederere a-Energien besitzen, die in
einem a-Energie-Band Uber 6 MeV auftretenden Impulse als
Maf for die natirliche Aktivitat benutzen. Mefitechnisch laft
sich das entweder durch eine echte a-Spekiroskopie, meist
mit CsJ-Kristallen, oder durch eine Reichweitemessung er-
reichen, indem man Absorptionsschichten benutzt, die 6-
MeV-Alphateilchen gerade noch durchlassen. Dazu wird ein
metallenes Band als Tréger fir die niedergeschlagene Akii-
vitat benutzt, dessen Dicke genau der séttigungsdicken
Schicht fir é6-MeV-Alphateilchen entspricht. Eine Schwierig-
keit besteht darin, daf3 es nicht mdglich ist, die Alpha-Ener-
gien sauber zu trennen. Von den hdherenergetischen Alpha-
teilchen fallt bei der Messung immer noch ein gewisser
Bruchteil in den niederen Energiebereich, sei es durch Schrég-
durchgang durch das Band oder die Abdeckfolie desZahlers,
sei es durch Selbstabsorption in dem niedergeschlagenen
Staub. Dadurch wird die Methode auch anféllig gegeniber
der Menge der abgeschiedenen Substanzen auf dem Filter,
so daB} sie bisher nur fir bewegte Filterbander benutzt
wurde.

Messung einzelner Strahler durch y-Spektroskopie (11, 3 a)

Die jetzt folgenden Verfahren gehen nicht davon aus, die
natirliche Radioaktivitét zu bestimmen und dann von der
Gesamtaktivitat abzuziehen, sondern sie messen charakteri-
stische Strahlungen von kiinstlichen Isotopen, die Gberwacht
werden sollen. Selbstversténdlich wird dadurch die Einsatz-
méglichkeit eingeengt. Das Verfahren, mittels y-Spektro-
skopie einzelne y-Linien der Nukiide auf dem Filter zu mes-
sen, hat auBer seiner Selektivitat in der praktischen Anwen-
dung auch andere Nachteile. Im Labor sind meistens gréfiere
Mengen der gleichen Aktivitdt vorhanden, die in Spuren in
der Luft nachgewiesen werden sollen. Man muf3 den Kristall
daher gut abschirmen, um sicher zu sein, daf3 die erfafite
v-Strahlung wirklich nur von der Aktivitat auf dem Filter her-
rihrt. Aus diesem Grund hat sich dieses Verfahren im Labor-
betrieb nicht eingefthrt. Es ist dagegen fir eine Uber-
wachung der Auswirkungen von Laboratorien auf die Um-
gebung wertvoll. Man kann durch gleichzeitige Messung in
mehreren Energiekanélen auch Aussagen Uber das Verhalt-
nis der Haufigkeit einzelner Isotope zueinander treffen und
damit Anhaltspunkte Uber die Art eines Zwischenfalls oder
einer Betriebsstérung gewinnen, durch welche diese Isotope
in die Luft gelangt sein kénnen.

Messung von 2*°Pu durch a-Réntgen-Koinzidenz {ii, 3 b)

Die bisher besprochenen Methoden zur a-Messung in Luft
kénnen zwar auf #°Pu angewandt werden, sind aber in
keinem Fall fir Plutonium spezifisch, sondern sprechen auch
auf andere a-Strahler an. Eine spezifische Messung von ***Py
bei Anwesenheit von weniger gef&hrlichen a-Strahlern im
Uberschuf3, z. B. Uran, kann Uber den Nachweis der L-Rént-
genstrahlung erfolgen, die von dem beim Plutonium-Zerfall
entstehenden Uran 235 in etwa 49%/o der Zerfalle ausgesandt
wird. Ein zur Messung der Réntgenstrahlung geeigneter Pro-
portionalzdhler ist bereits an anderer Stelle beschrieben [14].
Seine Anwendungsméglichkeit wird aber in manchen Féllen
durch Stérstrahlung hoher Intensitét eingeschrénkt, die so-
wohl aus der Probe als auch aus der Umgebung stammen
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kann und eine Anwesenheit von Plutonium vortduscht. Dieser
Storeffekt und damit auch der Einflufl der natirlichen Aktivi-
tat auf dem Filter wird véllig ausgeschaltet, wenn man zur
Messung des **?Pu die Koinzidenz zwischen den Plutonium-
Alphateilchen und den Réntgenquanten des angeregten
Tochterkerns benutzt. Eine dazu geeignete MeBanordung
ist in Abb. 7 schematisch dargestellt.

Orientierende Untersuchungen mit dem erwéhnten Drei-
stufen-Proportionalzéhlrohr ergaben fir ein Plutonium-Pré-
paraf in 1cm Abstand vom Z&hler einen Koinzidenz-Wir-
kungsgrad von etwa 15%, d.h. 15% der ohne Koinzidenz
registrierten Réntgenquanten werden in Koinzidenz noch
gezdhlt, wobei ein Koinzidenz-Nulleffekt von weniger als
0,1 Imp/min Uber die Flache von 300 cm® ohne Abschirmung
erreicht wurde. Weder die Beimischung von 0,1 uc Natur-
uran zur Plutonium-Probe noch ein &ufleres y-Feld von
10 mrem/h konnte diesen Nulleffekt merklich erhdhen. Der
Verlust an Empfindlichkeit fir die Plutonium-Messung, der
infolge der Koinzidenz aufiritt, wird demnach durch die
Kleinheit, Stabilitat und Stérunanfélligkeit des Nulleffekts
mehr als aufgehoben.

Ein Zahler der in Abb.7 gezeigten Bauweise wirde fir eine
23%Py-Aktivitat in der Probe von 1nc eine Koinzidenzrate
von 2Imp/min liefern, Da Fremdaktivititen praktisch ohne |
Einfluf} bleiben, wére eine solche Meflanordnung z. B. her-

10-22 keV

L-Zahlrate é E

Fole 3,4 mg/cm? a-Konal
Folie 0,9 mg/tm?

Tohlrote—
Filter -_’ﬂ:'

Komzderz}—| Drocker

Pu-Komndenz

=3

Iohlrate m hmp/min —=

12 104 16 18 20
Spannung om c-Zahler i kY —e

Abb. 7: a-Réntgen-Koinzidenz-Verfahren zur Plutfonium-Messung. Die Kurve
gibt die ®%Pu-Koinzidenzrate und die B-Rate eines Uran-Praparates in Ab-
hangigkeit von der Spannung wieder.

vorragend geeignet, um die gesamte Abluft mehrerer Labo-
ratorien zusammen, in denen mit **Py, aber auch mit ande-
ren Strahlern gearbeitet wird, spezifisch auf den Gehalt an
Plutonium zu Gberwachen. Auch an Stellen, wo hohe &ufiere
Strahlungsfelder auftreten kénnen, ist die a-Réntgen-Koin-
zidenz fiir eine sichere Alarmgabe beim Auftreten von Pluto-
nium-Staub eine besonders zweckméBige Methode.

SchiuB

Wie die vorliegende Arbeit zeigt, kann nicht ein bestimmies
Verfahren zur Loborluftiberwachung allgemein empfohlen
werden. Die Wahl héngt nicht nur von der Uberwachungs-
aufgabe, sondern auch in hohem Mafie von der tatséchlich
vorhandenen Hdhe und Schwankungsbreite der natirlichen
Radioaktivitét ab, die in jedem einzelnen Labor unter den
dort herrschenden Liftungs- und Arbeitsbedingungen er-
mittelt werden sollten, bevor Gerédte zur Luftiberwachung
zum Einsatz kommen.
Besonderen Dank schulden wir Herrn E. Baumgdrtner fir seine Mitarbeit
beim Aufbou der MeBgerdte und bel der Durchfihrung der Messungen.
(Eingegangen am 27, 8. 1962)
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