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Zusammenfassung

Es wird ein Verfahren zur Messung der Aktivitdtskonzentration
von 85Kr in Luft bei Anwesenheit des Stdrstrahlers qlAr und

von Umgebungsstrahlung beschrieben. Die MeBanordnung besteht
aus DreifachdurchfluBzdhlrohren in Sandwichbauweise, unter
Verwendung einer die beiden MeBzdhlrohre trennenden Absorber-
folie, wodurch unterschiedliche Empfindlichkeiten flir die
B-Strahiungen von 85Kr und hlAr erzielt werden. Fiir den Fall,
daB nur die B-Strahlung des hiAr aus dem MeBvolumen kompensiert
werden muB3, ergibt sich mit der beschriebenen Anlage eine Nach-
weisgrenze fir 85Kr von 1,&-10—8Ci/m3. Bei EinfluB duBerer
yYy=Strahiung aus der “lAr-Wolke muf3 das Kompensationsverfahren
so modifiziert werden, daBB sowohl der EinfluB der y-Strahlung
als auch der B-Strahlung von h]Ar kompensiert wird. Die Nach-

weisgrenze betrdgt dann aber 12,5~1o-80i/m3.

Abstract

Continuous measyrement__of - Kr_in_presence of o Ar
In this report a method for measuring the activity of 85Kr in
air in the presence of ulAr will be described. The detector

system consists of three large area gas flow counters arranged

as a sandwich. The two counters, which are provided for the

measurement of the 85Kr'and A]Ar-B particles are separated by

an absorber foil to get different sensibilitys for the 65Kr-

and u‘Ar-B radiation, |f there is no gamma-background from u‘Ar
” 4

the lower detection limit for 85Kr is 1,4-10_8Ci/m3. I f Ar=-vy-
radiation from the environment can enter the detectors a modified
compensation must be used, so that both gamma-. as well as beta-
radiation from A]Ar will be compensated. The lower detection limit

3

will then increase to 12,5~1o-8Ci/m .






1. Aufgabenstellung

Eine wirtschaftliche Nutzung der Kernenergie ist nur dann mdglich,
wenn der in abgebrannten Brennelementen verbliebene Spaltstoff
zurilickgewonnen wird. Zum Zwecke der Riickgewinnung miissen die im
Reaktor aktivierten Brennelemente zerkleinert und aufgeldst wer-
den, wobei vorallem gasfdrmige Spaltprodukte zur Freisetzung ge-
langen. Durch die 1.55V0 sind fiir die Konzentration dieser Stoffe
in Luft bestimmte maximal zuldssige Werte vorgeschrieben, deren
Einhaltung nachgewiesen werden muBB. Hierbei ist der Nachweis des
radioaktiven Edelgasisotops 85Kr wegen seiner groflen Halbwerts-
zeit und der damit verbundenen Gefahr der Anreicherung in der

Atmosphdre von besonderem Interesse.

Durch die Inbetriebnahme der Wiederaufarbeitungsanlage fir Kern-
brennstoffe im September 1971 in Leopoldshafen stellte sich die
85

Aufgabe, die Aktivitdtskonzentration von Kr in Luft in Anwesen-
heit von Stdrstrahlern und von Umgebungsstrahlung zu messen. Als
Stérstrahler war vorallem das Edelgasisotop h]Ar zu berlicksich-
tigen, das von den auf dem Geldnde des Kernforschungszentrums
Karlsruhe betriebenen Reaktoren in unmittelbarer Ndhe der Wieder-
aufarbeitungsanlage in die Atmosphdre freigesetzt wird.

85K

2. Kompensation des Einflusses von hlAr auf die Messung von r

Wegen seiner geringen y-Emissionswahrscheinlichkeit von ca. o,4 %

85

ist das Kr praktisch ein reiner B-Strahler. Unter Berlicksichti-
gung seiner maximalen B-Energie von 0,67 MeV ist filir eine empfind-
liche Direktmessung der Aktivitdtskonzentration ein dinnwandiger

B-Detektor erforderlich.

L1

Das als Stdrstrahler zu erwartende Ar besitzt eine maximale
B-Energie von 1,2 MeV und wird von demselben Detektor wesentlich

empfindlicher gemessen. AuBerdem wdchst bei Vergr8Berung des MeB-



b1 85

volumens die Empfindlichkeit fir Ar stdarker als fir Kr.
Daher sollte das Luftvolumen, aus dem RB-Teilchen in den
Detektor gelangen kdnnen, relativ klein bemessen sein.

hlAr ist gleichzeitig auch y-Strahler, mit einer y-Energie

von 1,29 MeV und einer y-Emissionswahrscheinlichkeit von 99 %.
Dies hat zur Folge, daB bei unabgeschirmten MeBanordnungen der
MeBeffekt nicht nur durch die hiAr-Konzentration im MeBvolumen,
sondern zusdtzlich durch den duBeren EinfluB des 41Ar aus der

Abluftfahne erhdht wird.

Ein empfindlicher Nachweis von 85Kr durch Direktmessung ist da-
her bei Anwesenheit von h]Ar nur dann mdglich, wenn MaBnahmen
getroffen sind, durch die die Einfllsse der AlAr-Strahlung aus

dem MeBvolumen und aus der Abluftfahne kompensiert werden k&nnen.

3. Beschreibung der MeBanordnung

85 e und *'Ar wurde die in Abb. 1 dar-

Fir Versuchsmessungen mit
gestellte MeBanlage benutzt. Das quaderfdrmige MeBvolumen von

ca. 50 1| GrdBe wird an zwei gegeniliberliegenden Fldchen durch

eine Kombination von groB8fldchigen Detektoren begrenzt. Jede
Kombination besteht aus drei GrofifldchendurchfluBzdhlirohren in
Sandwichbauweise,von denen eines als Schutzzdhlrohr durch eine
Stahlplatte gegenliber den beiden MeBzdhlrohren abgeschirmt ist.
Die MeBzdhlrohre wurden durch Absorptionsfolien unterschiedlicher
Dicke voneinander getrennt, wdhrend das dem MeBvolumen zugewandte
Endfenster aus einer aluminiumbedampften Kunststoffolie von

0,9 mg/cm2 Dicke bestand. Die Impulsausgdnge der MeBdetektoren
waren in Antikoinzidenz zum Ausgang des Schutzzdhlrohrs geschaltet.
Die Zdhlrate N2 des mittleren Detektors wurde zusdtzlich in Koinzi-
denz zur Impulsfolge des an das MeBvolumen anschlieBenden Detek-
tors 3 gebildet. Bei geeigneter Absorptionsfolie zwischen den
beiden MeBdetektoren ist mit dieser Anordnung - aufgrund der

unterschiedlichen Maximalenergien - eine getrennte Messung der



p-Strahlungen von u‘Ar und 85Kr méglich.

Im folgenden wird die Anwendung des MeBverfahrens zur Bestimmung
von 85Kr-Konzentrationen flir den Fall beschrieben, daB keine
duBere Einstrahlung von h]Ar vorliegt. Dies ist z.B. bei Messung
in Abluftanlagen oder bei abgeschirmten Detektoranordnungen der

Fall.

Fir die mit der in Abb.1 dargestellten Anordnung gemessenen

Aktivitdtskonzentrationen AK gelten dann folgende Beziehungen:

1

A = (N, - C N.)
K Kr d Kr 3 Ar 2
: ( )
A = N, - C N
K Ar *
L 2 Kr 3
wobei n* = —J3kr'"2ar ~ Tokr T3aAr
Kr
Nanr
" N3kr M2ar — M2kr M3Ar
N A =
r n
3IKr
c _ D3ar
Ar Monr
C - T2Kr
Kr ﬂ3Kr
N, = Pp-Nettoimpulsrate des Detektors i (i = 2,3)
. . X . e M1
Niar = B-Empfindlichkeit des Detektors i fiir Ar
\ , . . en_ 85
Nigr = B-Empfindlichkeit des Detektors i fir Kr



Die Nachweisgrenze fir 8SKr ist durch den mittleren statistischen

Fehler o (AK) des Konzentrationswertes gegeben, der sich aus den

mittleren statistischen Schwankungen o (Nio) der Nullraten *) der

MeBdetektoren wie folgt errechnet:

o 2 2 2
O(AK Kr) = Ty \/ EG(N3O)3 v+ Cpr EO(NZO)]

+)

einschl. der B-Z3hlratenanteile von Q]Ar aus dem MeBvolumen

Mit der in Abb.2 dargestellten Anordnung wurden Versuchsmessungen

85Kr und h1Ar durchgeflihrt, um die Empfindlich-

mit den Edelgasen
keiten bei verschieden dicken Absorptionsfolien zwischen den Detek-
toren 2 und 3 zu bestimmen. Aus diesen Werten wurden die in Abb.3

85

dargestellten Nachweisgrenzen fir Kr errechnet.

Das Ergebnis zeigt, daBB die beschriéebene MeBanordnung bei einer
Absorptionsfolie von 70-80 mg/cm2 Dicke eine uyntere Nachweis-

85

grenze flr Kr besitzt, die - unter Zugrundelegung einer MeBzeit
von 1 min - ohne Anwesenheit von hiAr etwa 4,#-10-8Ci/m3 betridgt.
Bei allseitiger Abschirmung der Detektoranordnung durch 7 cm Blei

188t sich die Nachweisgrenze auf etwa 1,4-10—8C3/m3 senken.

Bei MeBanordnungen, die zur Umgebungsiiberwachung mit wechselnden
Standorten - beispielsweise in MeBfahrzeugen - eingesetzt werden
sollen, 13Bt sich der EinfluB duBerer y-Strahlung aus der h]Ar-
Wolke durch Abschirmung aus Gewichtsgriinden nicht mehr vermeiden.
Hierfliir wdren n3mlich bei der beschriebenen Anlage etwa 1 bis 1,5¢t

Biei erforderlich.

Unter Berlicksichtigung des Einflusses der 8uBeren y-Strahlung aus
der qlAr-WOIke dndern sich die im Abschnitt 3.1 genannten Be-

ziehungen wie folgt:

1
AK kr ™ H;;r . E(N3+ N. ) cAr (NZ* N, )1

3y 2y



wobe i NiY = y-Nettoimpulsrate des Detektors i (i = 2,3)
fir duBere Strahlung aus der hlAr-Wolke

Der EinfluB der h1Ar-Wolke auf die 85Kr-Messung 188t sich jedoch
unterdriicken, wenn die MeBanordnung so verdndert wird, daf

. . . . .
N3Y/N2Y = CAr ist. In diesem Fall sind die Ar-Kompensations
faktoren flr B-Strahlung aus dem MeBvolumen und y-Strahlung aus
der Wolke gleich groB.
85

Hinsichtlich der Nachweisgrenze fiir Kr bleiben jedoch die

statistischen Schwankungen der durch die AlAr-Wolke bedingten

85

Y-Z&hlraten von Bedeutung. Die Nachweisgrenze fir Kr ist dem=-

nach gegeben durch die mittiere statistische Schwankung

1 2 .2 . 2
) = .\/go(N3o+ Ny )T Cp [6(N20+-N2Y)]

o(Ay ke " 3y
n Kr

L., Empfindlichkeit der MeBanordnung fiir eine homogene hlAr-Wolke

Um priifen zu k&nnen, wann die in Abschnitt 3.2 genannte Bedingung
zur Kompensation des Einflusses der y-Strahlung aus der h‘Ar-Wolke,
N3Y/N2Y = CAr’ erflillt ist,mliissen die Empfindlichkeiten der MeB-
detektoren flir diesen Fall bei verschiedenen Absorptionsfolien-
dicken bestimmt werden. Hierzu wurde angenommen, dafBl sich die
Detektoranordnung im Mittelpunkt einer halbkugelfdrmigen Wolke

von 200 m Durchmesser befindet, die eine homogene h1Ar-Konzen-
tration AK Ar besitzt. Der aus einer Halbkugelschale mit den Radien
. und ri+-dri stammende Zdhiratenanteil eines MeBdetektors 1388t

sich dann ausdriicken durch .

S0

: 2 2 ® ¢ ® H °
AN (rpooor it drg) = _ﬂig_ c A AT N(r.,¢)"sing-d¢



2
wobei CALLE- Normierungsfaktor
A
o) = Strahleneinfallswinkel

Zur Bestimmung der Z3hlraten N(ri,¢) wurde die Anlage mit einer
6°C0°Quel!e, die in Kugeln von anndhernd luftdquivalentem Material
eingebracht war (entsprechend einer Schichtdicke von 27, 70 und

85 m Luft), unter verschiedenen Einfallswinkeln kalibriert. Die
mittliere y-Energie des 60Co von 1,25 MeV reprédsentiert sehr gut
die y-Energie des A]Ar. AuBerdem berilicksichtigt diese Anordnung
den effektiven Schwdchungskoeffizienten einer kugelfdrmigen Luft-
schicht, der aufgrund von Streueffekten von dem einer ebenen

Luftschicht erheblich abweichen kann.

Durch schrittweise Integration lUber die bei der Kalibrierung ge-
wdhlten Einfallswinkel ¢ wurde der integrale Z&hlratenanteil
N(ri) einer Halbkugelschale erhalten, aus der sich die gesamte

y~Z3dhlirate der Halbkugel zu

2 loo m
2mr
NY (200 m $) = —L - AK . N(fi) . dri
A r.=o

ergibt.

Die Ergebnisse dieser Bestimmung sind in Abb. 4 dargestellt.
Durch Vergleich mit den ebenfalls eingetragenen B-Empfindlich-
keiten flr A]Ar-Strahlung aus dem MeBvolumen stellt man fest,

daB fir die beschriebene Anordnung die in Abschnitt 3.2 gestellte
Forderung gleicher Kompensationsfaktoren fiir B- und y-Strahlung
bei einer Absorptionsfoliendicke von ca. 250 mg/cm2 gegeben ist.
Die Nachweisgrenze filr 85Kr allein betrdgt hierbei jedoch nur
12,5 x 10—8Ci/m3 gegeniiber 1,4 x 10-8Ci/m3 der in Abschnitt 3.1

beschriebenen Anordnung (MeBzeit 1 min.).



5. Diskussion

Da bei der Bestimmung der y-Empfindlichkeit aus der 41

Ar-Wolke
nur die Winkelabhdngigkeit aus einer Ebene senkrecht zur L3ngs-
ausdehnung der Detektoren berilicksichtigt wurde, ist das be-
schriebene Verfahren mit einer bestimmten Richtungsabhdngigkeit
versehen. Eine wesentliche Verbesserung 188t sich jedoch er-
zielen, wenn zur Begrenzung des MeBvolumens, sechs GroBfldchen-
zdhlrohre mit quadratischen Oberfldachen zu einem Wirfel zusammen-
gebaut werden. Es konnte gezeigt werden, daB bei einer solchen
rechwinkligen Anordnung benachbarter Detektoren die Richtungs-
abhdngigkeit nur noch *5% betrdgt. Fir die Abhdngigkeit vom
Radius der Wolke ergaben sich bei der Interpretation iiber den Halb-

raum ebenfalls keine grdBeren Abweichungen als *5% innerhalb

der ersten loco m.

Trotz des labormdBigen Aufbaus kann die Eignung des beschriebenen
Verfahrens fir die Messung von 85Kr hinsichtlich dessen maximal
zuldssiger Konzentration auch in Anwesenheit von “lAr als gegeben

angesehen werden.






Abbildungen

Abb. 1 Messanordnung zur analogen Registrierung der Z&hlraten

Abb. 2 85

Kr=Messanordnung, bestehend aus Detektoranordnung
mit Kalibrierkreislauf und analog registrierendem

Esone-MeBplatz

85

Abb. 3 Nachweisgrenzen fir Kr in Abhdngigkeit von der
Absorberdicke bei verschiedenen h]Ar-Konzentrationen
im MeBvolumen, einem Abschirmfaktor von 1o und einer

MeBzeit von 1 min.

Abb. &4 Detektorempfindlichkeiten in Abhdngigkeit von der

Absorberdicke
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Abb.2: %Kr- Meflanordnung, bestehend aus Detektoranordnung mit Kalibrierkreislauf
und analog registrierendem Esone - Mefiplatz
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Abb.3: Nachweisgrenzen fiir %Kr in Abhdngigkeit von der Absorberdicke bei
verschiedenen “Ar-Konzentrationen im MeBvolumen, einem Abschirmfaktor
von 10 und einer MeBzeit von 1 min.
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