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Strahlenschutzprobleme im Zusammenhang mit Tritium

Von E. Dietrich und L. A. Kénig

1. Einleitung

Tritium stellt eines der am weitesten verbreiteten Radio-
nuklide dar. Es findet Anwendung sowohl in vielen
Bereichen der Forschung (z. B. Markietrung von Sub-
stanzen, Targets von Beschleunigern, Kernfusion) als
auch in der Technik (z. B. Leuchtfarben). Von besonde-
rer Bedeutung ist seine Erzeugung in Kernreaktoren
durch die in Tabelle 1 zusammengestellten Prozesse
[1, 2]. Die Reaktion 23 (n, )®T fihrt in schwerwasser-
moderierten bzw. -gekiihlten Reaktoren relativ schnell
zu Tritiumkonzentrationen detr GroBenordnung 1 Cifl,
wobei das Tritium in der Form von DTO anfillt. In
Heliumkreisliufen von Reaktoren entsteht es in Gas-
form durch die Reaktion ®*He(n, p)3T, wobel die ge-
ringe Isotopenhiufigkeit des ®*H durch den sehr hohen
Wirkungsquerschnitt aufgewogen wird. In groflen

Tabelle 1. Entstehung von Tritium in Reaktoren

Witkungsquerschnitt

Reaktion Bemetkungen
. [barn}
2D (n, ) 3T 0,000 57
3He (n, p) 3T 5400 Isotopenhiufigkeit von
3He: 0,000 1379, [1]
SLi (n, )T 950

13T auf

(1,05 +0,09) - 104 [2]
(1,254 0,15) - 104 [2a]
Spaltungen von Utran

Spaltung

graphitmoderierten Reaktoren (einige 100 MW,) kon-
nen aus Lithiumverunreinigungen gréBenordnungs-
miBig 10® Ci 3T pro Jahr produziert werden. SchlieBlich
verdient durch Spaltung entstandenes Tritium Erwih-
nung.

2. Eigenschaften des Tritium

Die fir den Strahlenschutz bedeutsamen Eigenschaften
des Tritium sind in Tabelle 2. zusammengestellt. Fir die
Strahlenwirkung und somit auch fir die MeBtechnik
maligebend sind das Fehlen einer elektromagnetischen
Strahlung sowie die Aussendung von f-Teilchen von
nur geringer Energie und Reichweite. Tritium verur-
sacht daher keine Belastung durch duBlere Bestrahlung.

Obwohl Tritium zu den Radionukliden geringer Radio-
toxizitit gezihlt wird [12], erfordert doch der Strahlen-
schutz bei Arbeiten mit diesem Nuklid wegen der durch
den hohen Wassetstoffgehalt des- menschlichen Kérpers
begtinstigten Aufnahme — allein der Wassergehalt be-
trigt ca. 609, des Korpergewichtes (vgl. z. B, [10]) —
besondere Aufmerksambkeit.
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Tritium kann tber die Lunge, iiber die Haut und iber
den Magen-Darm-Trakt in den Korper gelangen.

Am hiufigsten wird Tritium in Form von Wasser bzw.
Wasserdampf inkorporiert. Fast 1009, des eingeatmeten
HTO bzw. DTO werden im Korper zuriickgehalten,
wihrend hochstens einige Prozent des eingeatmeten
HT bzw. DT im Korper verbleiben. Das Riickhalte-
vermbgen des menschlichen Korpers in bezug auf
Trittum in organischen Verbindungen hingt von der
Art des Einbaus in das Molekiil ab. Dies ist besonders
fiir sogenannte ,,Chromosomensucher® von Bedeutung
(vgl. z. B. [11]).

In wassergebundener Form wird Tritium durch Ein-
atmung kontaminierter Luft sowohl tber die Lunge
als auch iiber die Haut aufgenommen (vgl. z. B. [9]).
Bei fehlendem Atemschutz und fehlender Schutzklei-
dung wurde die Aufnahmerate fiir drei Versuchspet-
sonen zu 14,8, 14,8 und 17,9 uCi/min pro pCi/l Tritium-
konzentration in der Luft angegeben. Die mittlete Auf-
nahmerate iber die gesamte Haut lag fiir 17 Versuchs-
personen (Atemschutz nur mit beliifteter Maske) bei
9,6 == 1,7 uCijmin pro uCi/l Trittumkonzentration in
der Luft (5,1 4 1,0 uCi/min pro uCi/l und m? Haut) [10].
In grober Niherung kann man also sagen, daf3 bei feh-
lendem Schutz iiber die Haut und die Lunge gleichviel
Tritium aufgenommen wird.

Beachtet werden mul3 auch die Inkorporationsméoglich-
keit bei Benetzung der Haut mit trittumhaltigem Wasser.

Bei Inkorporationen, nach denen die Berechnung der
Dosis notwendig wird, sind die ebenfalls aus Tabelle 2
hervorgehenden Schwankungen in der. biologischen

Tabelle 2. Eigenschaften des Tritium

Zerfallsart

3T(f~)*He keine p-Strahlung
(vgl. z.B. [3])
Halbwertzeit 12,262 4 0,004 2 (vgl. z.B. [3,4,5]))

Maximale Energie und
Reichweite der f-Teilchen

in Luft 18,6 keV; 0,6 cm

Mittlete Energie und
Reichweite der §-Teilchen

in Luft 5,73 0,03 keV [4a]; 0,05 cm

Biologische Halbwertzeit
fur Tritium im Koérper-
wasser 12 d {6]

4—18+[7, 8,9, 10]

Ionisation in Gewebe

Epergievetlust 3,36 keV/u

Mittlere Zahl von

Tonisationen 47 pt
Bremsstrahlung im Wasser [11, 13]

Energie 2,5+ 10"t keV

Halbwertdicke in :

Cellophan 6 mg/cm?




Halbwertzéit von Interesse. Durch Erhohung der
Flussigkeitsabgabe kann die biologische Halbwertzeit
herabgesetzt werden: Fiir eine Fliissigkeitseinnahme
von 2,71/Tag betrigt die biologische Halbwertzeit
245 h, fiir eine Einnahme von 12,8 1/Tag 57 h [9].

‘Tabelle 3 enthilt die im Strahlenschutz zu beachtenden
Richtwerte.

Tabelle 3. Strahlenschutzrichtwerte

Maximal zulissige “body burden” gesamter Korper: 2 mCi [6]

Korpergewebe: 1 mCi

MZK in Atemluft firr beruflich
strahlenexponierte Personen bei
40-Stunden-Woche 6 - 10 pCifemd [14]

MZK fiir Abwasser 3102 uCifem® [14]
Freigrenze nach der 1. Strahlen-

schutzverordnung 100 uCi [14]

3. Mefitechnische Prohleme

Nach Tabelle 2 besitzt die f-Strahlung von Tritium
eine maximale Reichweite in Luft von 6 mm. Diese
Strahlung kann Folien von 0,6 mg/cm? nicht mehr durch-
dringen. Tritium mul} also zum Nachweis in das MeB3-
volumen hineingebracht werden, wodurch die Gefahr
einer Kontamination des Detektors vergroBert wird
(,,Memory-Effekt®). Erschwert wird der Nachweis von
Tritium in der Strahlenschutzpraxis durch duBlere Strah-
lung und auch dadurch, daB Tritium sehr hiufig zu-
sammen mit anderen Radionukliden vorliegt. Dies gilt
insbesondere fiir Reaktoren, wo z. B. Trittum neben
4LA sowie anderen radioaktiven Gasen, z. B. Spalt-
gasen, auftreten kann.

Tabelle 4 gibt einen groben Uberblick iiber die vot-
liegenden MeBprobleme und ihre gebréuchlichsten
Losungen. Beztiglich: der Luftiberwachung wird nur
auf Verfahren eingegangen, die Tritium selektiv messen,
d. h. von andeten Radionukliden unterscheiden. Die
benutzten Gerite sind — bedingt durch ihre Kon-
struktion — nur wenig gegen duflere p-Strahlung emp-
findlich. Im Zusammenhang mit der Luftiiberwachung
sollte das Problem der Zeitkonstante erwihnt werden,
das dadurch entsteht, daB das auszumessende Gas in
den Detektor hineingebracht werden muf}. Der End-
ausschlag A, der Tritiumanzeige kann sich erst ein-
stellen, wenn im Detektor die Gleichgewichtskonzen-
tration erreicht ist. Dies geschieht nach einem Gesetz
der Form
4

A= Ap(1—e™ 79H 1)
(A = Anzeige, A., = Endausschlag, V = Gaszufuhr
pro Zeiteinheit zum Detektor, 1V = Detektorvolumen
einschlieBlich Zufihrungsleitungen, # = Zeit).

Die Zeit fiir das Esreichen des Endausschlags wird also
durch das Verhiltnis V/V bestimmt. Aus Skonomi-
schen und technischen Griinden, liBt sich dieses Ver-
hiltnis bei beiden in Tabelle 4 erwihnten Verfahren
nicht beliebig vermindern.

2

Tabelle 4. StrahlenschutzmeBaufgaben und ihte gebriuchlich-
sten Losungen (vgl. [15, 16])

Problem

Gebriuchlichste Losung

Nachweis-
empfindlichkeit

=

a) Tritiumhal-
tiger Was-
serdamipf
(HTO oder
DTO)

1) Differenz-Tonisa-
tionskammer mit
Lufttrocknung vor
einer Kammer [17]

2) GroBffichenpro-
portionalzihler
nach dem Prinzip
der Vollraumanti-
koinzidenz [18]

5+ 1077 uCifem?

2- 1077 uCifcm3

b) Tritium als
Gas
(HT, DT,
Ty)

Kontinuierliche Uberwachung der
Atemluft

1) Differenz-Ionisa-
tionskammer mit
Lufttrocknung vor
einer Kammer und
Katalysatorvorsatz
zut Oxydierung des
Wasserstoffs

2) wie oben

2-1077 puCifem?

II. Tritium in Was-
ser oder sonsti-
gen Flussigkeiten

1) Flussigkeitsszintil-
lator [16, 19, 20,
21]

2) Zersetzung (che-
misch, Elektrolyse)
der Flussigkeit und
Ausmessung des
gasférmigen Was-
serstoffs

10-% uCifem?,
bei triben Fliis-
sigkeiten getin-
ger

abhingig vom
Aufwand auBer-
otdentlich hoch
[22, 23, 24]

I1I. Flichenkontami-
nation

Wischtest. Auswet-
tung in

1) fliissigem Szintilla-
tor (Losung oder
Suspension)

2) im Innenzihler,
bzw. unter fenster-
losem Zihler
{16, 21, 25]

IV. Bestimmung der
Tritiuminkorpo-
ration von Pet-
sonen

1) Korperflussigkei-
ten (Urin, Blut
usw.) siche Punkt
II dieser Tabelle

2) Ausgeatmete Luft
[10, 26]

ca, 1078 uCi/em?
(ca. 1 uCiim
Kotper) [27]

ca. 1 pCiim
Korper [27]

Die Nachweisempfindlichkeit kann bei Tritium sehr
hoch gesteigert werden, insbesondere, da z. B. durch
Elektrolyse eine Isotopenanreichetung moglich ist.
Auf diese Weise wurden bei wissenschaftlichen Unter-
suchungen Tritiumkonzentrationen unter { TU (1 TU =
1 Tritium Unit 1 T-Atom pro 1018H-Atome %
= 3,2 1079 uCijml bei Wasser) gemessen [22, 23, 24].
Solche Nachweisempfindlichkeiten werden jedoch fiir
Strahlenschutzzwecke bei weitem nicht bendtigt. Trotz-
dem ist bei manchen MeBaufgaben eine Aufbereitung
der Proben notwendig, wobei das Tritium in eine fiir die
in Tabelle 4 aufgezihlten Standardmethoden zugingliche
Form iibergefithrt werden mufl (vgl. z. B. {29, 30]).

4. Dosishestimmung

Die infolge Tritiuminkorporation empfangene Dosis
kann nur indirekt durch cine Messung des Kérperwassers
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auf Tritium bestimmt werden. Bezeichnet man it 73,
die biologische Halbwertzeit in ‘Tagen, mit K dic augen-
blickliche Tritiumkonzentration im Korperwasser in
uCifl, mit K, die Tritiumkonzentration unmittelbat
nach einer Inkorporation in uCi/l, so lauten die Glei-
chungen fiir Dosisleistung D und Dosis D im Gewebe

(22)
(2b)

D=051-K [mrad/d]’,

bzw.

D =074 Ty~ Ky [mrad] .

(Man erhilt die Gleichungen (2), indem man die Energie-
freisetzung pro g Wasser (Eoy = 10 keV/Zerfall) in
mrad = 0,1 erg/g ausdriickt und das Zeitintegral bildet).

Fiir den betrieblichen Strahlenschutz sind folgende
Zahlenangaben brauchbar, die man an Hand der Glei-
chungen (2a) bzw. (2b) Gberpriifen kann: Die stindige
Anwesenheit der maximal zulissigen ,,body burden®
von 1 mCi Tritium im Korperwasser hitte eine Strahlen-
belastung von ca. 5 remfa zur Fblge. Eine einmalige
Tritiumaufnahme von 1 mCi verursacht eine Dosis von
ca. 0,21 rem. Ein einstiindiger ungeschiitzter Aufenthalt
in einer mit 2-10-% Ci/m? tritiumhaltigem Wasser-
dampf kontaminierten Atmosphire verursacht eine Dosis
von ca. 0,4 mrem.

5. Schutzmafinahmen

Da Tritium in Wasserdampf zu einem betrichtlichen Teil
iber die ungeschiitzte Haut in den Kérper aufgenommen
wird, kommt den SchutzmaBnahmen besondere Bedeu-
tung zu. Ein zuverlissiger Schutz kann nur von einem
Vollschutzanzug erwartet werden, doch datf dessen
Wirksamkeit nicht iiberschiitzt werden. In Tabelle 5
werden neuere, in [10] mitgeteilte Messungen iiber den

Inkorporation ohne Schutz
Inkorporation mit Schutz

Schutzfaktor =

wiedergegeben. Die vorhergesagten Werte beriick-
sichtigen die Bedingungen, unter denen die Inkor-
poration erfolgte. Die Abweichungen der Werte inner-

Tabelle 5. Schutzfaktoren gegeniiber tritiumhaltigem Wasser-
dampf [10]

Schutzfaktoten
Schutzart
gemessen | vorhergesagt
Fremdluftversorgte Atemmaske 20 16
+ einteiliger 4mil-PVC-Anzug 36 15
Fremdluftversorgte Atemmaske 40 40
4+ Overall 4 zweiteiliger 6mil-PVC-
Anzug 120 30
Fremdluftversorgte Atemmaske 120 15
4 Overall + einteiliger 4mil-PVC- 140 15
Anzug 210 16
Fremdluftversorgte Atemmaske > 480 —
-+ mehtlagiger Schutzanzug (trockenes > 640 —
System)
Fremdluftversorgte Atemmaske > 1900 12 000
-+ mehtlagiger Schutzanzug ; nasse
Schicht 50 mgf/cm?
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halb einer Kategorie beruhen auf Abweichungen in den
Zeiten, die die Vetsuchspersonen dem Tritium ausgesetzt
waren. (Mit- wachsender Belastungsdauer nimmt der
Schutzfaktor ab.) Durch Beliften des Schutzanzuges
kann die Tritiumkontamination in seinem Inneren und
damit die Trittuminkorporation herabgesetzt werden.
Auf diese Weise kdnnen Schutzfaktoren der GroBen-
ordnung 105 erreicht werden. Allerdings sind fiir manche
Arbeiten an D,O enthaltenden Reaktoren solche Schutz-
faktoren auch anzustreben: Bei einer Tritiumkonzen-
tration von 1 Ci pro Liter Schwerwasser betrigt die
Tritiumkonzentration der Luft 10-2 Ci/m® bei einer
absoluten Luftfeuchtigkeit von 10 g/m3.

6. Die hetriehsmiflige TritiumGberwachung am Karlsruher For-
schungsreakior FR2

Die Ttitiumkonzentration im Schwerwasser des FR2
liegt z. Z. bei 1,6 Ci/l. Es ist daher eine intensive Ubet-
wachung auf Tritium notwendig, woriiber zur Ergin-
zung des oben Gesagten im folgenden kurz berichtet
werden soll.

Die Atemluft wird routinemiBig iibet eine fest instal-
lierte Anlage @iberwacht. Diese Anlage saugt aus simt-
lichen Riumen, in denen die Moglichkeit eines Aus-
tretens von Tritfum besteht, Luft iiber ein Leitungs-
system zur MeBstelle. Die Anlage tibetpriift die Riume
in einem vorgegebenen Rhythmus, 1iBt sich abet auch
auf Daueriiberwachung eines einzelnen Raumes um-
schalten. Diese routinemiflige Uberwachung wird bei
bestimmten Arbeiten, wi¢ z. B. dem Offnen eines Kreis-
laufes bei der Wartung, durch eine gezielte Uberwachung
mit fahrbaren Anlagen erginzt. Da bei diesen Arbeiten
sehr hohe Tritiumkonzentrationen (bis zur GroBen-
otdnung 10-2 Ci/m3) auftreten, ist deren Uberwachung
von besonderer Bedeutung. Hierbei besteht eine beson-
dere Schwierigkeit darin, dafi die Tritiumkonzentration
bei solchen Atbeiten sehr groBen rdumlichen Schwan-
kungen unterworfen ist; aber nur an einer bestimmten
Stelle gemessen wird. Es wird daher angestrebt, die
Konzentration an Stellen zu messen, an denen mit
besonders hohen Werten zu rechnen ist.

Da die bei der Luftiberwachung bestimmte Konzen-
tration etheblich von jener der Atemluft, die von den
Beschiftigten eingeatmet wird, abweicht, ist eine
Tritiumiberwachung der beteiligten Personen unum-
ginglich. Zu diesem Zweck erfolgen routinemilBige
Trititummessungen in - Utinproben, wobei unterstellt
witd, daB die Tritiumkonzentration des Utrins gleich
jener im Korper ist. Urinuntersuchungen werden auch
aufler der Reihe nach Arbeiten durchgefithrt, bei denen
eine Tritiuminkorporation denkbar war. Solche auf
Verdacht auBerhalb der Routine durchgefithrten Mes-
sungen sind insofern von Bedeutung, da nur sie Gewil}-
heit iiber den Zeitpunkt der Inkorporation verschaffen
und damit eine zuverldssige Abschitzung der empfan-
genen Dosis ermdglichen.

Hs werden auch Messungen der Kontamination mit
Trittum von Flichen versucht, jedoch haben diese
Messungen bisher keine positiven Befunde ergeben.

I)ie am FR2 in bezug auf Trititnm durchgefihrten
UberwachungsmaBnahmen haben sich als vollig aus-




reichend erwiesen: Die innere Strahlenbelastung: durch
Tritium der am FR2 titigen Mitarbeiter legt bis jetzt
weit unterhalb der kleinsten auf Filmen nachweisbaren
Dosis durch duBere Bestrahlung.

7. Schlvfibemerkung

Es ist nicht moglich, in dem hier gegebenen Rahmen
einen auch nur annzhernd vollstindigen Uberblick iiber
die sehr umfangreiche, die angeschnittenen Fragen be-
handelnde Literatur zu geben.

Ausfihrlichere Literaturhinweise sind in vielen zitierten
Verdffentlichungen, insbesondere in [11], [15] und [16],
in den Tagungsberichten [32] und [33] sowie in [34]
zu finden.
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Es wird ein Uberblick Uber bei der betrieblichen Strahlenschutziberwachung auf Tritium auf-
tretende Probleme und deren L&sung gegeben. Uber die TritiumUberwachung am FR2 wird kurz

A survey is presented on problems connected with the supervision of protection measures,
cropping up with the use of tritium. Solutions are offered. A short report describing tritium

supervision at the FR 2 reactor is added.

La protection contre les radiations
et le tritium
dans le FR 2.

On donne un apergu des problémes suscités par la protection contre les radiations en usine dans
le cas du tritium, et de leur solution. On rend compte brievement de la surveillance du fritium




