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Zusammenfassung

Am 15, und 16, Hovember 1973 fand im Kernforschungszentrum
Karlsruhe ein Kolloquium iiber "Raum- und Abluftiiberwachung

auf Radioaktivitat" statt, das vom Arbeitskreis

"Arbeits-

platziiberwachung" des Fachverbandes flir Strahlenschutz

vorbereitet worden war. Ziel dieser Veranstaltung war, fir
das genannte Gebiet einen Oberblick Uber Grundlagen, MefR-
technik und Erfahrungen zu geben und aktuelle Fragen zu

diskutieren,

Der vorliegende Bericht umfaBt die fir diese Veranstaltung
ausgearbeiteten Beitrédge sowie die nach der Tonbandauf-
zeichnung niedergeschriebenen Diskussionen zu den Vortrdgen.

Meeting on Monitoring Room and Exhaust Air for Radioactivity

Summary

A meeting on Monitoring Room and Exhaust Air for
prepared by the task group "Radiation Monitoring
Place" of the Fachverband fiir Strahlenschutz was
Karlsruhe Nuclear Research Center on November 15
The aim pursued at the meeting was to review the
measuring technique and experience in this field
discuss topical questions.,

Radioactivity
at the Work
held at the
and 16, 1973,
fundamentals,
and to

This report includes the contributions prepared for the meeting
and the resulting discussions transcribed from the tape.
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EINFOHRUNG

LsA, KONIG

KERNFORSCHUNGSZENTRUM KARLSRUHE,
ABTEILUNG STRAHLENSCHUTZ UND SICHERHEIT

Eine wichtige Aufgabe der Strahlenschutzliberwachung ist es,,Inkorporationsgefahren zu
erkennen, um dadurch Inkorporationen verhindern zu kdnnen, Als mdglicher Inkorpora-
tionsweg spielt dabei die Atemluft eine besondere Rolle, nicht zuletzt auch, weil die
anwendbaren AtemschutzmaBnahmen das persdnliche Wohlbefinden erheblich beeintrdchtigen
und daher Unbeteiligten auf keinen Fall zugemutet werden diirfen. Aber auch beruflich
Strahlenexponierte sollten auf keinen Fall durch unndtige SchutzmaBnahmen belastet
werden, wihrend andererseits natlrlich keine notwendige SchutzmaBnahme unterbleiben
darf, Hieraus ergeben sich erhebliche Anforderungen an Zuverlissigkeit und Schnellig-
keit von LuftlUberwachungsmessungen, Diesen grundsdtzlichen Forderungen stehen erhebliche
meBtechnische Probleme bzw. Probleme bei speziellen Radionukliden gegeniiber.

Ein nicht minder interessanter Aspekt der Luftlberwachung ist der Gkonomische. Der Ein-
zugsbereich der Probenahme ist begrenzt, Z,B, liegt in 1 m Abstand von einer Ansaug-
9ffnung, in die 60 m3/h Luft gesaugt werden, die Stromungsgeschwindigkeit infolge die-
ses Saugens in der GrbBenordnung mm/sec, also erheblich unter der durch die Zwangsbe-
1Uftung verursachten, Die Luftprobenahme innerhalb eines Raumes erfaBt also nicht den
ganzen Raum, Dagegen liefert die Probenahme in der Raumabluft nur einen r&umlichen
Mittelwert, der weit unter dem an einem Arbeitsplatz vorliegenden Maximalwert liegen
kann, Die Mehrfachbestiickung eines Raumes mit LuftlUberwachungsanlagen erfordert aber
einen erheblichen finanziellen Aufwand,.

Die Raumluftiberwachung stellt also eine komplexe Optimalisierungsaufgabe im Rahmen der
Arbeitsplatziiberwachung dar, so daB es nicht Uberraschen darf, daB sich der Arbeitskreis
"Arbeitsplatziiberwachung" des Fachverbandes fiir Strahlenschutz dieses Themas angenommen
hat, Da die Abluftliiberwachung vielfach mit den gleichen Gerdten und von den gleichen
Personen wie die Raumluftiberwachung durchgefithrt wird, lag es nahe, diese nicht ge-
trennt zu betrachten, obgleich ihre Zielsetzung eine andere, nimiich Umweltschutz, ist.

Das Kolloquium "Raum- und Abluftiiberwachung auf Radioaktivitdt" mdchte versuchen, einen
Oberblick Uber das gesamte angesprochene Gebiet zu geben sowie Erfahrungsaustausch und
weitere Diskussionen anzuregen, Wirtschaftliche Fragen sollen dabei keineswegs ausge-
klammert werden, Der Arbeitskreis "Arbeitsplatzliberwachung” des Fachverbandes fiir
Strahlenschutz hat eine Gliederung in Teilgebiete vorgenommen., Fir jedes Teilgebiet hat
sich dankenswerterweise ein Spezialist bereit erkldrt, ein Obersichtsreferat zu liber-
nehmen, Wir sind uns bewuBt, daB manches Teilgebiet selbst Stoff flir ein einwdchiges
Symposium 1iefern kdnnte. Insofern darf von diesem Kolloquium keine erschopfende Be-
handlung des Themenkreises erwartet werden.

Einen breiten Raum sollen Diskussionen einnehmen. Sie sollen nicht auf die unmittel-

baren Vortragsthemen beschrénkt bleiben, sondern es sollen auch - soweit es die Zeit

zuldBt - von den Teilnehmern gestellte, in diesen Rahmen passende Fragen aufgegriffen
werden.






I, GRUNDLAGEN
1. s1TZUNG

VORSITZENDER: J. BAARLI






DAS ZUKONFTIGE ICRP-KONZEPT ZUR ABLEITUNG
VON GRENZWERTEN FOR DIE INHALATION RADIO-
AKTIVER AEROSOLE

W, JACOBI

GESELLSCHAFT FUR STRAHLEN- UND UMWELT-
FORSCHUNG MBH,, INSTITUT FUR STRAHLENSCHUTZ.
MUNCHEN-NEUHERBERG

Zusammenfassung

Es wird das von einer Arbeitsgruppe der ICRP entwickelte Modell fiir die Deposi-
tion und Retention radicaktiver Teilchen im Atemtrakt beschrieben und es wer-
den die Konsequenzen dieses Modells fir die Verteilung inhalierter radiocakti-
ver Stoffe im menschlichen Korper diskutiert.

Der Begriff der spezifischen, effektiven Energie und das "Dose Commitment"-
Konzept werden erldutert. Abschliessend wird das neue System von Grenzwerten
fiir die Inkorporation radioaktiver Stoffe behandelt. Dieses System sieht nicht
mehr eine Begrenzung der Aktivitdtskonzentration in Luft und Wasser vor, son-
dern eine Begrenzung der integralen Aktivitdt, die dem Korper pro Jahr durch
Inhalation oder orale Aufnahme zugefihrt werden darf.

Abstract

THE FUTURE ICRP-CONCEPT FOR THE DERIVATION OF LIMITS FOR THE INHALATION OF RADIO-
ACTIVE AEROSOLS

The ICRP-task group model for the deposition and retention of radivcactive particles
in the respiratory tract is described and its consequences for the distribution of
inhaled radicactive material within the human body are discussed. The evaluation

of the specific effective energy and the dose commitment-concept are explained.
Finally the new system of limits for the incorporation of radioactive material is
outlined. Instead of limiting the activity concentration in air and water this

new system provides a limitation of the integral annual activity intake into the
human body by inhalation or oral ingestion.



EINLEITUNG

Die zur Zeit giiltigen, maximal zuldssigen Konzentrationen radioaktiver Stoffe
in Luft und Wasser basieren auf den Empfehlungen der INTERNATIONAL COMMISSION ON
RADIOLOGICAL PROTECTION (ICRP) von 1959 /1/. Trotz der Einfachheit des damals
angewandten Konzepts haben sich die daraus abgeleiteten Grenzwerte in der Vergan-
genheit im groBen und ganzen bewdhrt., Seit dieser Zeit sind jedoch viele neue
Erkenntnisse iUber die Verteilung radioaktiver Stoffe im menschlichen Kbrper gesam-
melt worden. AuBerdem sind einige Anderungen in den grundlegenden Empfehlungen
der ICRP vorgenommen worden, Aus diesen Grinden wird zur Zeit von der Kommission 2
der ICRP ein neues "Handbook on the Dosimetry of Radionuclides within the Body"
erarbeitet.

Da diese Arbeiten noch nicht abgeschlossen sind, kénnen an dieser Stelle
noch keine Angaben liber die Hohe der Grenzwerte in den zukiinftigen Empfehlungen
der ICRP zur internen Belastung gemacht werden. Im Folgenden sollen vielmehr die
Art dieser Grenzwerte bzw. maximal zuldssigen Werte sowie einige neue Begriffe,
Modelle und Konzepte erldutert werden, die bei der Ableitung der Grenzwerte
angewandt werden.

DAS SCHEMA ZUR BERECHNUNG VON ORGANDOSEN

In Figur 1 ist schematisch das generelle Verfahren dargestellt, das bei der
Berechnung der Aktivitdts- und Dosisverteilung im Kdrper bei Inhalation radioak-
tiver Aerosole zugrundegelegt wird.

LUFTAKTIVITHAT

Element, Radionuklid
Chemische Verbindung (KLasse D, W, Y)
Aerosol-TeilchengroBe (AMAD)

|

Inhalierte Aktivitdt

‘ Fig., 1: Konzept zur Berechnung
ATEMTRAKT-MODELL von Organdosen aus der
Regionale Aerosol-Deposition inhaiierten Aktivitdt
Transportprozesse
Kinetik der Ausscheidung

|

Verteilung im Kérper
(Stoffwechselmodell des Elements)

ORGANDOSIS-BERECHNUNSG
(pro uCi inhalierter Aktivitat)

Zahl‘dgr Zerfdlle im Organ (uCi«d)
Spezifische effektive Energie (SEE)
"Dose Commitment” (rem)




Ausgangsparameter der Berechnung sind auBer der inhalierten Aktivitdt das
inhalierte Element und Radionuklid, seine chemische Verbindung sowie der "Acti-
vity Median Aerodynamic Diameter (AMAD)" der TeilchengrtBenverteilung des inha-
Jierten, radioaktiven Aerosols. Das Aufnahmeorgan fiir dieses Aerosol ist der
Atemtrakt. Zur Ermittlung der Deposition und Retention des Aerosols im Atemtrakt
wird ein "Atemtrakt-Model1" zugrundegelegt, das sich von dem bisher von der
ICRP angewandten Modell wesentlich unterscheidet. Dieses Modell liefert den Anteil
der inhalierten Aktivitdt, der im Atemtrakt selbst zerfdllt sowie die Anteile, die
in das Blut und den Magen-Darm-Trakt Uberflihrt werden.

Flir die nachfolgende Aufnahme des radioaktiven Stoffes aus dem Blut in die
verschiedenen Organe bzw. Gewebe wird ein Stoffwechselmodell angewandt, das fiir
das inhalierte Element spezifisch ist und die Retentionsfunktion fiir die wich-
tigsten Aufnahmeorgane dieses Elements angibt. Aus der aufgenommenen Aktivitdt
und der Retentionsfunktion kann dann das Zeitintegral der Organaktivitdt, d.h.
die Zahl der zu erwartenden Zerfdlle des Radionuklids in dem Organ ermittelt
werden. Aus diesen Zerfallszahlen fiir die einzelnen Organe wird dann die soge-
nannte "Specific Effective Energy (SEE)" berechnet. Im Tetzten Rechenschritt
wird aus dem Zeitintegral der Organaktivitdt durch Multiplikation mit der spezi-
fischen, effektiven Energie das sogenannte "Dose Commitment" in den einzelnen
Organen fiir das betrachtete Radionuklid abgeleitet. Ein sinngemdBes, deutsches
Wort fiir diesen Begriff "Dose Commitment" ist schwer zu finden; im Folgenden
wird hierfiir das Wort "Erwartungsdosis" verwendet, ohne damit einer offiziellen
UObersetzung vorgreifen zu wollen.

In diesem, in Figur 1 dargestellten Ableitungsverfahren treten einige neue
Begriffe auf und es werden verbesserte Modelle fiir die Verteilung und Dosimetrie
der inkorporierten Radionuklide angewandt, u.a. flir den Atemtrakt, den Magen-Darm-
Trakt, den Knochen und das Knochenmark sowie auch fir die Berechnung der Immer-
sionsdosis bei Edelgasen. Eine Behandlung aller dieser neuen Elemente in den
zukiinftigen Empfehlungen ist im Rahmen dieses Vortrages nicht moglich. Ich mochte
mich daher im Folgenden auf die Erlduterungen des neuen Atemtrakt-Modells, die
Berechnung der spezifischen, effektiven Energie und auf das “Dose Commitment"-
Konzept beschrénken. Daran ankniipfend werde ich auf das System der zukiinftigen

Grenzwerte bzw. maximal zuldssigen Werte fir die Inkorporation radiocaktiver Stoffe
eingehen.

DAS ATEMTRAKT-MODELL

Dieses neue dosimetrische Modell des Atemtrakts lehnt sich eng an das Modell
fiir die Deposition und Retention inhalierter Teilchen an, das vor wenigen Jahren
von einer Arbeitsgruppe der ICRP entwickelt wurde /2/. Es ist ein Bestandteil des
gesamten, in Figur 2 dargestellten Compartment-Modells des menschlichen Kdérpers,
das bei der Berechnung der Aktivitdtsverteilung im Korper infolge Inhalation radio-
aktiver Stoffe zugrundegelegt wird.

Daraus geht hervor, daB der Atemtrakt in drei Bereiche unterteilt wird, die
sich hinsichtlich ihrer anatomischen und funktionellen Eigenschaften unterscheiden:
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(1) Den nasalen bzw. naseopharyngealen Bereich (N-P), der sich vom Nasen-Rachen-
Raum bis zum Kehlkopf erstreckt;

(2) Den tracheobronchialen Bereich (T-B), bestehend aus der Trachea und dem
konduktiven, mit einem Ciliarepithel versehenen Teil des Bronchialbaums;

(3) Den pulmondren Bereich (P), der die respiratorischen Bronchioli und die
gesamte Alveolarregion umfasst, d.h. denjenigen Bereich des Atemtrakts, in
dem der 02-C02-Austausch zwischen der Lungenluft und dem Blut erfolgt.

Bei der Inhalation eines Aerosols
miissen zwei, aufeinanderfolgende

Inhalierte Exhalierte Transportprozesse im Atemtrakt be-
Aktivitdt  Aktivitdt ricksichtigt werden: Zundchst die
4%’ Deposition der Teilchen an den
a b Wdnden der Atemwege und anschlies-
—i| N-P [——— ;
d send der Transport des abgeschie-
Atem - ¢ -B ] denen Materials im Atemtrakt bis
Trakt | =B ; y
L zur Ausscheidung und Oberflihrung
2 P fé in das Blut, das lymphatische
Magen System und den Magen-Darm-Trakt
h DUmLunn Magen- (s. Fig. 2). Dementsprechend muB
} Darm - ein dosimetrisches Modell des
Othrdunn Trakt Atemtrakts aus zwei Teilen beste-
¥ < Ei i i i-
ascee nt Dickdarm hen: Einem Modell filr die Deposi
tion in den drei Compartments des

Atemtrakts N-P, T-B- und P und
einem Modell fur die Retention
bzw. Clearance in diesen Compart-
ments des Atemtrakts.

‘u Das Depositionsmodell

Im Gegensatz zu dem bislang von
der ICRP verwendeten Modell /1/

Fig, 2: Das Compartment-Modell des menschli- wird in dem neuen Modell die Ab-
chen Kérpers flUr die Verteilung in- hdngigkeit der Deposition von der
halierter radioaktiver Stoffe Teilchengrope des inhalierten Aero-

sols berlicksichtigt. In Anlehnung
an die praktischen Erfahrungen
wird dabei vorausgesetzt, daB dieses Aerosol eine log-normale TeilchengrdBenvertei-
lung aufweist., Die KenngridBe dieser Verteilung sind der "Activity Median Aerodyna-
mic Diameter (AMAD)" und die geometische Standardabweichung (cg).

Die Depositionswahrscheinlichkeit in den 3 Compartments des Atemtrakts wurde
in Anlehnung an das Modell von FINDEISEN berechnet, wobei jedoch neuere experi-
mentelle und theoretische Ergebnisse in dieses Modell eingearbeitet wurden
(vgl. /2/). Figur 3 zeigt die resultierenden Werte der Depositionswahrscheinlich-
keit bei Nasenatmung von 20 1/min (Referenz-Mensch) in Abhéngigkeit vom AMAD des
radioaktiven Aerosols. Bei der angenommenen log-normalen GroBenverteilung sind
die deponierten Aktivitdtsanteile nur wenig abhdngig von dem Atemvolumen und der

geometrischen Standardabweichung Oge



In der gewdhlten Skala (Abszisse: logarithmisch; Ordinate: Wahrscheinlich-
keitsnetz) ergeben sich im AMAD-Bereich von 0,2 - 10 um in erster Ndherung Gera-
den. Fiir die weitere Berechnung der Organdosen und fiir die Festlegung von Grenz-
werten werden daher die ausgezogenen Kurven in Figur 3 verwendet, die fir Nasen-
atmung von radioaktiven Aerosolen mit einem AMAD von 0,2 - 10 um und einem og <4,5
angewendet werden sollen.

99.9 l r

99 20 I/ min
3
7
90 N-P 7 Fig. 3: Depositionsmodell der ICRP:
=2 Deponierter Aktivitdtsan-
e 70 P (}f' teil in den 3 Bereichen des
= -~
e . i i
€ 50 < "‘:Zi\q f Atemtrak?s bei Inhalation
= @ radioaktiver Aerosole mit
8 30 ® log~normaler Teilchengrds-
7y ) teilung (0. < 4,5)
senverteilung (o, <
O o <17 9 9 ’
&S B “ﬁ"w

a a & T-B

01

0.05 01 02 05 1 2 5 10 20
AMAD in um

FUr den Bronchialbaum (T-B) wird somit eine konstante Depositionswahrschein-
Tichkeit von 8% angesetzt. Die Deposition 1im nasalen Bereich (N-P) steigt mit
zunehmendem AMAD monoton an, wahrend sie im pulmondren Bereich (P) infolge der

Vorfilterung im nasalen und bronchialen Bereich monoton mit zunehmendem AMAD ab-
nimmt.

Das Retentionsmodell fiir den Atemtrakt

In diesem Modell werden die in Figur 2 dargestellten Ausscheidungswege a-i aus
den 3 Atemtrakt-Bereichen in den Magen-Darm-Trakt, das lymphatische System und
in das Blut beriicksichtigt. Die Wege a, c, e kennzeichnen die direkte Absorp-
tion in den Blutkreislauf. Ein wesentlicher Teil des im nasalen und bronchialen
Bereich abgeschiedenen Materials wird durch den Ciliartransport und Verschlucken
in den Magen-Darm-Trakt lUberflihrt (Wege b,d). Auch aus dem pulmonédren Bereich
erfolgt Uber den Bronchialbaum eine Ausscheidung in den Magen-Darm-Trakt. Es
handelt sich dabei in erster Linie um den biologischen Transport durch Endocy-
tose, d.h, den EinschiuB von Teilchen in Zellen (Alveolarmakrophagen), die auf
dem Alveolarepithel zu den unteren Bronchien wandern (Wege f,g); dort werden

sie vom Ciliartransport erfasst und gelangen nach Passage des Bronchialbaums
durch Verschlucken in den Magen-Darm-Trakt. Ferner erfolgt aus dem pulmondren
Bereich eine Uberfiihrung in das lymphatische System (Weg h); dabei werden unlos-
liche Stoffe vor allem in den Lymphknoten angereichert. Aus dem lymphatischen
System wird wiederum ein Teil in das Blut iiberfiihrt (Weg i).



12

Bei der Kinetik der Ausscheidung wird, wie bereits erwdhnt, auch die chemische
Verbindung des inhalierten, radioaktiven Materials beriicksichtigt, da hiervon die
Art, die Richtung und die Geschwindigkeit der Ausscheidungsprozesse entscheidend
abhingen. In einer Tabelle der zukiinftigen Empfehlungen werden die hdufigsten Ver-
bindungen der Elemente in drei Klassen eingeordnet, die sich hinsichtlich ihrer
Retention im Atemtrakt unterscheiden:

(1) Klasse D flir gut lungenldsliche Verbindungen, die durch Losungsdiffusion
schnell aus dem Atemtrakt ausgeschieden werden;

(2) Klasse W flr Verbindungen, die nur mdBig absorbiert werden und aus dem
pulmondren Bereich in einem Zeitraum von mehreren Wochen ausgeschieden
werden;

(3) Klasse Y flir schwer lungenldsliche Verbindungen, die praktisch nur durch
Endocytose und Ciliartransport ausgeschieden werden und deren Ausscheidungs-
halbwertszeit aus dem pulmondren Bereich daher im Bereich weniger Jahre
liegt,

Fiir jede dieser Klassen wird den einzelnen Ausscheidungswegen a-i eine exponen-
tielle Ausscheidungsfunktion zugeordnet, die bestimmt ist durch die Ausscheidungs-
halbwertszeit T und den auf dem betrachteten Weg ausgeschiedenen Aktivitdtsanteil F.
Entsprechend den drei Retentionsklassen D, W und Y werden jedem Ausscheidungsweg

3 Wertepaare (T, F) zugeordnet. FUr jedes Radionuklid ergeben sich somit auch drei
verschiedene, auf diese Retentionsklassen bezogene Grenzwerte der inhalierten
Aktivitdt.

Folgerungen aus dem Atemtrakt-Modell

Um die Funktionsweise dieses Modells aufzuzeigen, mdchte ich auf einige wichtige
Folgerungen aus diesem Modell eingehen,

Die Figuren 4 a - c zeigen - bezogen auf einen AMAD = 1 um - flr die drei Reten-
tionsklassen D, W und Y in Abhangigkeit von der radioaktiven Halbwertszeit des
inhalierten Radionuklids den relativen Anteil der inhalierten Aktivitdt, der im
Atemtrakt deponiert wird (Kurve DAT), der im Atemtrakt (Kurve AT) bzw. im lympha-
tischen System (Kurve L) zerfdl1t, und der aus dem Atemtrakt in das Blut (Kurve
AT — Blut) bzw. den Magen-Darm-Trakt (Kurve AT — MDT) Uberflihrt wird,

Bei Inhalation von Aerosolen der Klasse D (Fig. 4a) nimmt der im Atemtrakt
zerfallende Anteil mit zunehmender Halbwertszeit sehr schnell ab; entsprechend
steigt der Anteil an, der in das Blut und den Magen-Darm-Trakt lberflihrt wird,
wobei ersterer liberwiegt. Bei dieser Klasse wird daher nur bei sehr kurzlebigen
Radionukliden, wie z.B. den kurzlebigen Zerfallsprodukten des Rn-222, die Lunge
das kritische Organ sein.

Je geringer die Absorbierbarkeit in der Lunge ist, desto grofer ist der
Anteil der inhalierten Aktivitat, der im Atemtrakt vor der Ausscheidung zerfdllt.
Bei ldngerlebigen Nukliden Uberwiegt dann aber stets der Anteil, der in den Magen-
Darm-Trakt tiberfihrt wird (Fig. 4 b, ¢) und anschliessend zum groBten Teil im Kot
ausgeschieden wird. Umgekehrt ist bei schwer absorbierbaren Stoffen der in das
Blut lberfiihrte Aktivitdtsantei]l gering; dementsprechend wird dann nur ein ge-
ringer Anteil der inhalierten Aktivitdt aus dem Blut in die anderen Organe auf-
genommen,
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Fig. 4 a - c:

Verteilung von inhaliertem Material
der Retentionsklasse D, W und Y in
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Aus diesem Grund kann man nicht die generelle Folgerung ziehen, dap der Grenz-
wert fir die inhalierte Aktivitdt um so niedriger liegen muss je geringer die Los-
lichkeit bzw. Absorbierbarkeit des Materials in der Lunge ist. Bei extrem unlosli-
chen, langlebigen radicaktiven Stoffen der Klasse Y, wie z.B. Pu-239-oxid, zer-
fdallt auch ein nicht unerheblicher Anteil im lymphatischen System und bewirkt dort
vor allem eine Bestrahlung der Lymphknoten.

Bei der Anwendung dieses Atemtrakt-Modells der ICRP muB man berlicksichti-
gen, daB die auferordentlich komplexen Vorgdnge, die sich bei der Retention inha-
lierter Spurenstoffe im Atemtrakt abspielen, nur schwer in ein relativ einfaches,
starres Modell abbilden lassen. Das neue Modell stellt aber zweifellos eine erheb-
liche Verbesserung gegeniiber dem bisherigen ICRP-Modell dar und liefert wesentlich
realistischere Werte fiir den Anteil der inhalierten Aktivitat, der in der Lunge
zerfdallt bzw. aus der Lunge in das Blut Uberfithrt wird.

BERECHNUNG DER SPEZIFISCHEN EFFEKTIVEN ENERGIE

Mit Hilfe des Atemtrakt-Modells und des elementspezifischen Stoffwechsel-Mo-
dells kann aus der inhalierten Aktivitdat die zeitliche Aktivitdtsverteilung im
Kérper und somit das Zeitintegral der Aktivitdt bzw. die Zahl der Zerfdlle in den
einzelnen, wichtigen Organen abgeschdtzt werden (s. Fig. 1). Bei der anschliessen-
den Berechnung der zugehdrigen Organdosis wird - im Gegensatz zu dem bisher von
der ICRP angewandten Verfahren - nicht nur die Aktivitdt in diesem Organ sondern
auch die Absorption der von anderen Organen emittierten Strahlung in diesem Target-
Organ beriicksichtigt.

Sei z.B, Z;, die Zahl der Zerfdile in einem Organ i ("source organ"), so ist

die hierdurch bewirkte Aquivalentdosis D1._> in dem Targetorgan J proportional Z.:

J i

(1) DLy = SEE;,j Z

Der Proportionalitdtsfaktor SEEi+j wird als spezifische, effektive Energie im

Organ Jj durch die Strahlung des Organs i bezeichnet, Die SEE gibt somit die Aqui-
valentdosis im Targetorgan j pro Zerfall im ("source"-)0Organ i an.

Die gesamte Aquivalentdosis Dj in dem Targetorgan Jj ergibt sich durch Summie-
rung iiber alle Organe i, einschlieBflich des Targetorgans selbst:

Lz
(2) Dy = 3 SEE;,; I

Die SEE folgt aus der Gleichung

(3) i+ " 1
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wobei Yk die Emissionsausbeute (pro Zerfall) der Strahlenart Kk
(Teilchen bzw. Photonen),

Ek die mittlere Emissionsenergie dieser Strahlenart,

(AF)¥*j der Anteil der im Organ i emittierten Energie der Strahlenart k
ist, der im Targetorgan j absorbiert wird ("Absorbed Fraction"),

Q§ bzw. N? der Qualitdtsfaktor bzw. "Modifying Factor" der Strahlen-

art k im Targetorgan, und
M. die Masse des Targetorgans j

J

ist. Fir die absorbierten Anteile AF der einzelnen Organe werden dabei die Werte

eingesetzt, die von SNYDER et al., mit Hilfe der Monte-Carlo-Methode flr den
Referenzmenschen berechnet worden sind /3, 4/.
von 70 kg Korpergewicht, friher Standardmensch genannt, basieren auf den neuen
Empfehlungen einer Arbeitsgruppe der ICRP /4/.

In dem zukiinftigen ICRP-Handbuch zur internen Dosimetrie werden flUr jedes
Radionuklid die SEE-Werte der wichtigsten Organpaare (i, j) angegeben. Es ist
klar, daB flir die meisten Organe eine vollstdndige Absorption der a- und B-
Strahlung im "source"~-0Organ selbst angenommen werden kann, d.h. SEE1+j =0
filr i #J bei a- und B-Strahlung ist. Fir i#Jj 1ist bei der Berechnung der SEE
somit meistens nur die Photonenkomponente zu berlicksichtigen.

DER BEGRIFF “"DOSE COMMITMENT"

Bei der Zuordnung der internen Dosis in den einzelnen Organen zu der dem
Korper zugeflhrten Aktivitdt muss man sich dariiber im klaren sein, daB der
zeitliche Verlauf der Aktivitdtszufuhr und der Bestrahlung der Organe nicht
ibereinstimmen., Letztere verteilt sich iber einen mehr oder weniger langen
Zeitraum nach der Aktivitdtsaufnahme. Dieser Zeitraum der Bestrahlung ist um
so ldnger je langlebiger das Radionuklid ist und je langsamer es aus dem be-
trachteten Organ ausgeschieden wird (s. Figur 5).

A

DIt kurzlebiges Radionuklid

pO(t) Fig. 5:

Die Daten dieses Referenzmenschen

: f
% D (T) = "Dose Commitment " Erwarteter zeitlicher Verlauf der
£ % bis zur Zeit T Rquivalentdosis D bzw. der Dosis-
i 0 f Zeit t leistung b in einem Organ nach
S e . kurzzeitiger Aktivitdtszufuhr zum
2 langlebiges Radionuklid Kérper z.Zt. t = 0
&

D(t)

. D (T)="Dose Commitment"

D(t) bis zur Zeit T

0 T Zeit t
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So bewirkt z.B. eine kurzzeitige Aufnahme von Pu-239 in den Kdrper eine langzeiti-
ge Bestrahlung des Knochens iiber einen Zeitraum von mehreren Jahrzehnten. Dieser
Sachverhalt ist bei der Festlegung der maximal zuldssigen Aktivitdtszufuhr zum
Kérper und bei der Uberlagerung einer externen Bestrahlung und einer Inkorporation
radioaktiver Stoffe zu berilicksichtigen.

Generell kann man einer dem Korper zugeflihrten Aktivitdt nur einen Erwartungs-
wert der Dosis in den einzelnen Organen zuordnen. Dieser Erwartungswert wird als
"Dose Commitment" bezeichnet und im folgenden Erwartungsdosis genannt. Bei kurz-
zeitiger Zufuhr radioaktiver Stoffe zum Korper zur Zeit t = 0 betrdgt nach Figur 5
die Erwartungsdosis zur Zeit T in einem Organ

T
(4) D(T) = / D(t)dt
0

wobei b(t) die Dosisleistung in dem Organ ist. Wegen der begrenzten Lebensdauer

des Menschen ist es sinnvoll die Integrationsdauer T zu begrenzen, In den zuklnf-

tigen ICRP-Empfehlungen wird fiur berufliche Exposition die Erwartungsdosis fiir

T = 50 a zugrundegelegt. Dabei ist klar, daB diese Zeitbegrenzung nur bei relativ
langlebigen Radionukliden von Bedeutung ist.

In diesen Empfehlungen werden fUr jedes Radionuklid die Werte der Erwartungs-
dosis in den wichtigsten Organen angegeben, bezogen auf eine dem Korper zugefiihrte
Aktivitdt Z = 1 uCi. Im Falle der Inhalation gibt Z die inhalierte Aktivitdt und
nicht die im Atemtrakt deponierte Aktivitdt an. Es sei angemerkt, daB die durch
Gl. (4) definierte Erwartungsdosis unabhd&ngig von der zeitlichen Verteilung der
Aktivitdatszufuhr zum Korper ist.

ART UND ABLEITUNG DER NEUEN GRENZWERTE FOR DIE INTERNE BELASTUNG DES MENSCHEN

In den bisherigen Empfehlungen der ICRP /1/ wurden die maximal zuldssigen Werte
der Korperaktivitdt ("Body Burden") und der Aktivitdtskonzentration in Luft und Was-
ser festgelegt., Die Erfahrung hat gezeigt, daf die Bezeichnung maximal zuldssige
Konzentration (MZK) irrefiihrend ist und die Ursache fiir manche falsche Interpretation
und Anwendung dieser Werte war. AuBerdem steht dieses Konzentrationskonzept fir die
Aufnahme radioaktiver Stoffe in den Kdrper nicht in Einklang mit dem Konzept der in-
tegralen Jahresdosis, das bei der Begrenzung der externen Strahleneinwirkung auf den
Menschen angewandt wird,

Aus diesen Griinden wird in den zukiinftigen ICRP-Empfehlungen nicht mehr die
Konzentration der vradioaktiven Stoffe begrenzt, sondern die integrale, jdhrlich
dem Korper zugefihrte Aktivitdt, sei es durch Iphalation oder durch orale Aufnahme.
Diese GroBe wird als "Maximum Permissible Annual Intake (MPAI)" bezeichnet und im
Folgenden "Maximal zuldssige jahrliche Zufuhr (MZZ)" genannt. Die maximal zuldssige
Aktivitdtszufuhr in einem Vierteljahr wird auf die Hd1fte des Jahreswerts begrenzt.
Damit wird das bei externer Bestrahlung angewandte Konzept auch auf die Inkorpora-
tion radiocaktiver Stoffe libertragen, jedoch nicht auf die interne Dosis bzw. Erwar-
tungsdosis sondern auf die Aktivitdtszufuhr zum Korper.
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Die Ausgangsbasis fir die Ableitung der MZZ-Werte sind die von der ICRP im
Jahre 1965 festgelegten "Basic Standards", d.h. die maximal zuldssigen Jahres-
dosen (MZD) in den einzelnen Organen bzw. Geweben /5/. Fiir den Fall der In-
korporation sind diese MZD-Werte als maximal zuldssige Werte der Erwartungsdo-
sis ("Dose Commitment") zu verstehen., Die maximal zuldssige jahrliche Aktivi-
tatszufuhr (MZZ) zum Korper wird so festgelegt, daB die mit dieser Aktivitdt
verkniipfte Erwartungsdosis im kritischen Organ gleich der maximal zuldssigen
Jahresdosis in diesem Organ ist.

Dosimetr. Modell : Max. zul. Organdosen
{D/Z); in rem /uCi MZD; in rem/a
(E%g) 4 it Fig.6: Zur Ableitung der maximal
. rit.
) e Organ zuldssigen, jéhrlichen Ak-
inpCi/a ___J vitdtszufuhr (MZZ) zum
( ' Kdrper
MZZ - - —-t+-- Minimum
O bt

—
1 2 3 4 Organe (i)

4
krit. Organ

Das aus diesem ICRP-Konzept resultierende Verfahren filr die Ableitung der MZZ
eines Radionuklids ist schematisch in Figur 6 dargestellt. Das beschriebene dosi-
metrische Modell liefert die Erwartungsdosis Dy (in rem) in den einzelnen Organen i
pro uCi der dem Korper zugefiilhrten Aktivitdt Z. Dann wird fiir die einzelnen Organe
das Verhdltnis MZDi/(D/Z)i gebildet, Dasjenige Organ k, fir das dieses Verhdltnis
am kleinsten ist, wird als kritisches Organ flr das betrachtete Radionuklid bezeich-
net. Dieser Minimalwert des obigen Verhdltnisses wird als MZZ des betreffenden
Nuklids festgelegt:

.. MZD (rem/a)
(5) MZz (uCi/a) =

D(rem)/Z(uCi)| |yt Organ

In den zukiinftigen Empfehlungen werden die MZZ-Werte der Radionuklide sowohl
fiir Inhalation als auch fiir orale Zufuhr angegeben. Im Falle der Inhalation werden
dabei die MZZ-Werte fiir die drei Retentionsklassen D, W und Y tabelliert, bezogen
auf einen AMAD = 1 um; fiir die Umrechnung auf andere AMAD-Werte werden Korrektur-
faktoren angegeben,

Weiterhin wird als HilfsgroBe filr die praktische Luftiiberwachung in Arbeits-
rdumen (berufliche Strahlenexposition) die sogenannte "Derived Air Concentration
(DAC)" angegeben, die aus dem Wert der MZZinha] nach der Gleichung
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N MZZ(uCi/a)
(6) DAC (uCi/m3) = ——
2500 m3/a

abgeleitet wird. Der Zahlenwert im Nenner gibt dabei diejenige Luftmenge an, die
von dem Referenzmensch (20 1/min) pro Jahr wdhrend der maximalen Arbeitszeit von

40 h/Woche x 50 Wochen/a eingeatmet wird. Die DAC entspricht daher der bisheri-

gen MZKLuft filr berufliche Exposition; die Umbenennung bringt jedoch klar zum
Ausdruck, daB es sich bei diesem Wert nicht um eine maximal zuldssige Aktivitdts-
konzentration in der Raumluft handelt, sondern nur um eine HilfsgrdBe fir die prak-
tische Luftiiberwachung am Arbeitsplatz.

Entscheidend flir die Genehmigung einer innerbetrieblichen Tdtigkeit oder einer
Ableitung radioaktiver Stoffe aus Kontrollbereichen ist die integrale vierteljdhr~
liche bzw. jiahrliche Exposition des betroffenen Personenkreises, die durch die
Werte der maximal zuldssigen Aktivitdtszufuhr (MZZ) begrenzt wird.

SCHLUSSBEMERKUNG

Zusammenfassend ist festzustellen, daB das zukiinftige ICRP-Konzept zur Fest-
legung der maximal zuldssigen Inkorporation radioaktiver Stoffe im Vergleich zu
dem bisherigen Konzept wesentliche Verbesserungen und Anderungen enthdlt. Abgese-
hen von der Hohe der einzelnen Grenzwerte ist die flr die Praxis wichtigste Knde-
rung die Art dieser Grenzwerte selbst. Die Begrenzung der jdhrlichen Aktivitéts-
zufuhr zum Korper an Stelle der Aktivitatskonzentration in Luft und Wasser ist
vom strahlenbiologischen Sachverhalt gerechtfertigt.

Die aus der Abkehr vom Konzentrationskonzept resultierenden Konsequenzen flr
den praktischen Strahlenschutz bediirfen jedoch sorgfdltiger, zukiUnftiger Oberle-
gungen, Dies gilt vor allem fiir die Inkorporationsiiberwachung beruflich strahlen-
exponierter Personen. Bei der Bestimmung der Korperaktivitdt mit Hilfe von Ganz-
korper- oder Ausscheidungsmessungen ist zu liberlegen, wie man aus der Kdrperakti-
vitat die jahrlich dem Korper zugefiihrte Aktivitdt ermittelt, da in den neuen
ICRP-Empfehlungen die maximal zuldssige Korperaktivitdat nicht mehr angegeben wird.
Vielleicht ist es sinnvoller die Berechnung der zugeflihrten Aktivitdt zu umgehen
und stattdessen direkt die Organdosen aus solchen Messugen abzuleiten und mit den
maximal zuldssigen Organdosen vergleichen., Dann taucht jedoch die Frage auf, ob
man zum Vergleich die tatsdchliche, vom Organ aufgenommene Dosis oder die Erwar-
tungsdosis (Dose Commitment) heranzieht. Bei der Anwendung des Dose Commitment-
Konzepts sind auch die sich ergebenden Probleme bei einem Wechsel des Arbeits-
platzes zu beriicksichtigen. An die bei der Raumluftiberwachung am Arbeitsplatz
einzusetzenden Monitoranlagen ist die Forderung zu stellen, nicht nur die Aktivi-
tditskonzentration anzuzeigen, sondern auch eine einfache Ermittlung desZeitinte-
grals dieser Konzentration liber bestimmte, von der Art der Tdtigkeit abhdngende
Zeitperioden zu erméglichen.

Hinsichtlich der Ableitung radioaktiver Stoffe aus Kontrollbereichen erdffnet
das zukiinftige ICRP-Konzept zweifellos betriebsgerechtere Losungen als das bishe~
rige Konzept, ohne daB die Strahlenbelastung der benachbarten Bevilkerung erhiht
wird. Dem Grenzwert der Aktivitdtszufuhr zum Menschen kann eine maximal zuldssige,
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jdhrliche Aktivitdtsabgabe mit der Abluft bzw. dem Abwasser zugeordnet werden.
Diese Regelung wird bereits heute bei der Festlegung der Genehmigungswerte flr
die Ableitung radioaktiver Stoffe aus Kernkraftwerken und bei der Bilanzierung
der Bevdolkerungsbelastung angewandt,

Abschliessend mochte ich auf eine, meines Erachtens unbefriedigende Grund-
satzempfehlung der ICRP hinweisen, die auch in die neuen Empfehlungen Ubernommen
wird, Die Festlegung der maximal zuldssigen Aktivitdtszufuhr zum Korper basiert
allein auf der Strahlenexposition des kritischen Organs und beriicksichtigt nicht
die gleichzeitige Exposition der anderen Organe. Dieses Verfahren steht nicht im
Einklang mit dem Konzept des Strahlenrisikos, nach dem die Risiken fir die
einzelnen Organe zu addieren sind. Eine dahingehende Anderung des bisherigen
Ableitungsverfahrens ist jedoch erst dann zu erwarten, wenn die ICRP ein neues,
auf dem Risikokonzept basierendes System der Grundnormen entwickelt hat.
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DISKUSSION

BAARLI: Haben die neuen Normen schon Eingang in deutsche Gesetze gefunden?

JACOBI: ICRP hat diese Arbeit noch nicht abgeschlossen. Ich glaube, keiner von Ihnen
macht sich eine Vorstellung, was fUr eine schwierige und mihselige Arbeit es ist,
fir verschiedene Elemente und Radionuklide die gesammelten Erfahrungen zusammenzu-
fassen und zu versuchen, sie unter einen Hut zu bringen. Deshalb hat sich dieser
Bericht verzdgert. Er wird hoffentlich ndchstes Jahr komplett sein und dann also
seinen Eingang in die Strahlenschutzverordnung finden. Dies wird also noch ldngere
Zeit dauern,

JACOBS: In dem Dia, in dem Sie das Gesamtkdrpercompartment-Modell gezeigt haben,
waren die Transportwege nur als EinbahnstraBen angegeben. Ist das eine Abweichung
vom alten Modell oder war das nur eine vereinfachte Darstellung?

JACOBI: Im Falle der Wege vom Atemtrakt zu den Ubrigen Teilen des Kdrpers ist es
praktisch eine EinbahnstraBe, aber natlrlich nicht bei der Oberfiihrung vom Blut in
die Organe, :
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HERRE: Hat sich die ICRP irgendeine Vorstellung gemacht, wie individuell die aufge-
nommene Aktivitdt bestimmt und nachgewiesen werden sol1?

JACOB!: Das ist eine sehr gute Frage., Die ICRP fdhrt ja da immer etwas zweigleisig.
Sie macht immer erst ein Konzept und erarbeitet neue Richtwerte und dann beauftragt:
sie eine Arbeitsgruppe, um die praktischen Konsequenzen dieser Richtwerte zu Uber-
denken, das heiBft also, wie kann man in der Praxis feststellen, daB also eine Person
diesen Grenzwert nicht erreicht hat. Nun, in einer Beziehung wird dies neue Modell
eine Vereinfachung darstellen, daB man eben die gesamte Aktivitdt, die dem Korper
zugefithrt wird, nur noch zu erfassen braucht, und das diirfte gerade bei der ein-
maligen Aufnahme durch externe Messung oder durch Ausscheidungsmessung mdglich sein.
Allerdings ergibt sich auch ein Nachteil; in dem alten Konzept war ja der Begriff
des maximum permissible body burden enthalten, eine GroBe, die gerade flir Leute, die
also Ganzkdrpermessungen oder Ausscheidungsmessungen machen, ein sehr niitzliches
Hilfsmittel war, und das ist jetzt nicht mehr gegeben. Man muB also letzten Endes
aus Messungen der Korperaktivitdt zu verschiedenen Zeiten den Zuwachs der aufgenom-
menen Aktivitat ableiten. Ich glaube aber, daB in der Praxis man spdter einmal
danach verfahren wird, daB &hnlich wie bei externer Bestrahlung, wo man eine Lebens-
alterdosis hat, hier auch eine Lebenszufuhr anwendet, d.h., also die gesamte, lber
eine gewisse Lebensdauer maximal zuldssige zugefllhrte Aktivitdt erfaBt. Und dann
kommt man, glaube ich, zu einer praktisch vernUnftigen Regelung und ich glaube, das
ist auch sinnvoll, denn gerade bei langlebigen Substanzen ist die Strahlenbelastung
im Organ nicht kurzzeitig, sondern lber einen langen Zeitraum verschmiert und man
kann also gar nicht mehr Jahresdosen festlegen. i

LENKEIT: Sie haben jetzt hier ein neues Modell fiir die frUheren maximal zuldssigen
Konzentrationen in Luft vorgestellt. Werden auch solche neuen Modelle flir die
maximal zuldssigen Konzentrationen in Wasser aufgespe]]t?

JacoBl: Nein, es wird in zukiinftigen Empfehlungen keine Angaben lber maximale zu-
ldssige Konzentrationen in Wasser geben, weil das - wie wir alle wissen, keine ver-
nlinftige Grofe ist. Entscheidend ist die gesamte Aktivitdtszufuhr auf oralem Wege
zum Korper, ob es lUber das Trinkwasser oder lber die Nahrung ist, das ist dabei
egatl.

JACORS: Das neue Konzept mag sicherlich sauberer im Denken sein, aber flr die
Praxis sehe ich sehr viele Schwierigkeiten. Ich stelle mir einen Beschéftigten vor,
der in einem Abfallager arbeitet und Abfdlle konfektioniert. Aufgrund eines
Zwischenfalles inhaliert er. Zundchst weiB man nichts iUber die Aktivitdt, lber
TeilchengroBe weif man schon gar nichts. Jetzt wird eine Body Counter-Messung ge-
macht und dann bekommt man vielleicht eine ziemlich groBe Anzahl von Nukliden,
sagen wir Spaltprodukte, und noch nicht identifizierbare Peaks. Aktivitdaten
interessieren gar nicht mehr, die kdnnte man vielleicht gerade noch feststellen;
aber jetzt soll man etwas Uber die Dosis in bestimmten Organen sagen, d.h, man

mup diesen Menschen, selbst wenn er nur ein wenig iiber dem alten, friither zuldssigen
Wert liegt, Uber ldngere Zeit beobachten, um zu sehen, wie wandert die Aktivitdt
von da nach dort, Das halte ich fiir sehr schwierig.
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JACOBI: Ich glaube, da liegt ein MiBverstdndnis vor. Festgelegt sind ja die Akti-
vitdten, die zugefiihrt werden., Sie miissen ja gar nicht Dosiswerte berechnen, Frilher
hatten Sie eine Konzentration, die im Jahresmittel nicht lUberschritten werden
durfte, und jetzt haben Sie einfach die jahrlich zugeflihrte Aktivitdt. Ob die nun
in einem Kurzen Zeitraum im Jahr oder Uber das Jahr verschmiert zugeflihrt wird, das
ist vo111g gleichgiiltig., Fir die Praxis ist nur die Aktivitdt entscheidend; sie
brauchen keine Dosisberechnung zu machen, es sei denn, daB dieser Mann auch ex=-
terner Bestrahlung ausgesetzt ist, und dann sind wir bei diesem alten schwierigen
Problem: wie kombinieren wir externe und interne Bestrahlung?

SCHULZE-PILLOT: Die MZK-Werte werden doch dann jetzt durch die abgeleiteten MZK-Werte
ersetzt., Gibt es da fir irgendein Nuklid schon einen Vergleichswert?

JACOBI: Es gibt natlirlich schon in dem vorlaufigen Manuskript, das ausgearbeitet ist,
solche Werte., Diese werden sicher noch einmal iiberarbeitet, sind also noch nicht
endgliltig und da sie noch nicht publiziert sind, kann man also jetzt offiziell nichts
sagen, aber ich meine, wenn Sie die letzte Figur angeschaut haben, dann ist z.B. bei
Plutoniumoxid fitr 1 um AMAD 0,02 uCi/a. Ich meine, soviel kann man sagen, wenn man
die alten MZK-Werte in maximal zuldssige jahrliche Aufnahme umrechnet, daB der Unter-
schied bei den meisten Nukliden gar nicht so erheblich ist. Und das zeigt eigentlich,
das ist das Verbliffende, daf das frither angewandte, ganz einfache Konzept, gar nicht
so schlecht war, Nur bei einigen Nukliden gibt es natiirlich auch ganz erhebliche Ab-
weichungen, Ich darf vielleicht noch eine Bemerkung machen, Die Frage der Abhadngigkeit
von der TeilchengrdBfe wird in der Praxis in den meisten Fdllen keine Rolle spielen,
weil man sie nicht kennt. Und dann wird von der ICRP eben empfohlen, auf diesen Norm-
wert von 1 um AMAD zu beziehen.

BOGEN: Sie haben hier im letzten Dia eine Abhdngigkeit der kritischen Organe als
Funktion der TeilchengrdBe und dabei ergab sich, daR fir 239Pu die Lunge bis zu einer
TeilchengrdBe von 3 u das kritische Organ ist, Flir Teilchen > 3 u ist das kritische
Organ das Skelett, Meine Frage ist: Wie kdonnen Teilchen > 3 p in das Skelett wandern?
Und in Erweiterung dieser Frage und das ist, glaube ich, ein wesentlicher Punkt des
neuen Konzeptes, das Sie vorgetragen haben, der darin eingeht: wie genau.sind solche
Ausscheidungsfuntionen oder Abbaufunktionen von Konzentrationen in den einzelnen
Organen bekannt, so daB man sie in die Rechnung einsetzen kann?

JACOBI: Nun, zur ersten Frage: Es ist natirlich nicht so, daB das Plutonium in Teil-
chenform in das Skelett Ubergeht. Es wird als Teilchen in der Lunge abgeschieden.
Ein Teil davon wird geldst, ein Teil wird in Teilchenform ins lymphatische System
und von dort geldst ins Blut Uberfihrt., Und auch die Aufnahme aus dem Magen-Darm-
Trakt erfolgt in geldster Form und der Bruchteil, der geldst wird, ist natlirlich
auBerordentlich klein, Deshalb gelangt ein kleiner Teil der inhalierten Aktivitdt

in geldster Form ins Skelett und wird dort eingebaut.
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Zur zweiten Frage: Das ist eines der schwierigsten Probleme. Wenn Sie ein bestimmtes
Nuklid betrachten, dann gibt es dazu vielleicht 30 verschiedene Publikationen, die
manchmal mit verschiedenen chemischen Verbindungen, verschiedenen TeilchengriBen,
verschiedenen Tierarten gemacht worden sind, Und diese weichen natlirlich erheblich
ab. Man kann das im Einzelfall jetzt gar nicht spezifizieren, wie groB diese Unter-
schiede sind, aber sie liegen, sagen wir einmal, im Bereich einer GrtBenordnung.
Und man muB also praktisch aus diesen Werten eine Art Mittelwert-Retentionsfunktion
bilden, oder - wenn man feststellt, daB in einer anderen Publikation das sehr viel
sorgfédltiger gemacht ist als in anderen -, daB man diese Werte dann zugrundelegt.
Aber zweifellos ist das der entscheidende Fehler, der in das ganze Modell eingeht
und das wird auch in Zukunft so sein. Man kann diese komplexen Vorgidnge, die sich
im Kérper abspielen, gar nicht in so ein starres einfaches Modell einordnen, aber
die Praxis zwingt uns dazu.

(Niederschrift der Diskussion nach Tonbandaufzeichnung)
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ANFORDERUNGEN AN DIE OBERWACHUNG DER ABGABE
RADIOAKTIVER STOFFE IN DER ABLUFT VON KERN-
KRAFTWERKEN AUS DER SICHT DER STRAHLENBE-
LASTUNG UND DER NOTFALLVORSORGE

Ji SCHWIBACH UND I. WINKELMANN

BUNDESGESUNDHEITSAMT., ABT. FUR STRAHLENHYGIENE,
MUNCHEN-NEUHERBERG

1. Einleitung

Die Abgabe radiocaktiver Stoffe in der Abluft von Kernkraftwerken und ihre Uberwachung
werden im einzelnen im atomrechtlichen Genehmigungsverfahren geregelt. Die Vorschrif-
ten des Atomgesetzes und speziell der Ersten Strahlenschutzverordnung sind dabei
entsprechend dem erreichten Stand von Wissenschaft und Technik interpretiert worden.
Dieser Sachverhalt braucht hier nicht weiter dargelegt zu werden. Die heute bean-
tragten oder genehmigten Abgaberaten radioaktiver Stoffe in der Abluft von Kern-
kraftwerken sind aus den Regelvorschriften der Strahlenschutzverordnung oder den
Dosisgrenzwerten der Internationalen Strahlenschutz-Kommission (ICRP) nicht mehr di-
rekt abzuleiten. In Auslegung des Grundsatzes der Beschrdnkung der Strahlenbela-
stung auf das Mdgliche werden zusdtzliche Sicherheitsfaktoren bei den grundlegen-

den Dosisrichtwerten in Rechnung gesetzt, Die technischen Richtwerte fiir die Abgabe
radioaktiver Stoffe in der Abluft werden mit Belastungsmodellen unter Beriicksich-
tigung O6kologischer Prozesse abgeleitet, wobei in konservativer Weise grundsidtzlich
jede mogliche Strahlenbelastung am Standort in Rechnung gesetzt wird, auch wenn der
Standort zur Zeit derartige Charakteristiken nicht aufweisen sollte, Dies fiihrt zu
einer Herabsetzung der Abgaberaten und zu einer Angleichung des technischen Standards
der Kernkraftwerke, Hauptprinzip ist heute, eine zweckmidfige Bauweise zu erreichen,
die geringe Ableitungen garantiert und eine vollstdndige Uberwachung der restlichen
Abgabe radiocaktiver Stoffe aus der Anlage unmittelbar beim Austreten aus den Kontroll-
bereichen gewidhrleistet. Andererseits werden trotzdem vorsorgliche Uberwachungsmaf-
nahmen in der Umgebung zur Beweissicherung und insbesondere fiir den Fall storfall-

bedingter Freisetzungen gefordert.

2, Anforderungen aus der Sicht der Strahlenbelastung

Aus der Sicht der Strahlenbelastung resultiert in der ersten Linie die Anforderung,
die Abgabe radioaktiver Stoffe in der Abluft so zu liberwachen, dall eine geniigende Aus-
sage liber die zus#dtzliche Strahlenbelastung der Bevidlkerung moglich ist. Entsprechend
der Strahlenschutzverordnung ist die Uberwachung auf eine Ermittlung der AktivitHts-
konzentration radiocaktiver Stoffe in der Abluft abgestellt, Dies ist meBtechnisch
problematisch, wenn wechselnde Gemische von Radionukliden vorliegen. Berechnungen

der Strahlenbelastung erfordern grundsdtzlich die Kenntnis der einzelnen Radionukli-
de, Dasselbe gilt fiir die Erfassung erhShter Strahlenbelastungen infolge dkologischer

Prozesse in der Umgebung.

*)

Bundesgesundheitsamt, Abt. fiir Strahlenhygiene, 8042 Neuherberg bei Miinchen,
Ingolstiddter Landstr, 1
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Aussagen iiber die Nuklidzusammensetzung in der Abluft kdnnen auch aus innerbetrieb-
lichen Messungen gewonnen werden, sowie auf Betriebserfahrungen und spezielle Unter-
suchungen abgestiitzt werden. Der meBltechnische Aufwand der Uberwachung am Kamin muBl
wegen Fragen der Strahlenbelastung keineswegs bis zur kontinuierlichen Einzelmessung
méglichst aller vorkommenden Radionuklide getrieben werden. Fiir manche Nuklide oder
Nuklidgruppen ist kontinuierliche Probenahme mit periodischer Messung oder eine Stich-
probeniiberwachung ausreichend. Allein aus Griinden der Nachweisgrenze kdnnen An-
reicherungsmeflverfahren erforderlich sein., Man mufl hier auch die Zeitskala der mog-
licherweise relevanten Effekte beriicksichtigen. Z.B. mufBl die Begrenzung der Strahlen-
belastung infolge Ablagerung langlebiger Radionuklide in der Umgebung auf mehrere
Jahrzehnte Betriebszeit sichergestellt werden. Ein Uberwachungsturnus von einem Jahr

ist dann sicherlich ausreichend.

Aufgrund der technischen Gegebenheiten und bisherigen Betriebserfahrungen werden bei

der Uberwachung folgende Nuklidgruppen unterschieden:

1. Radioaktive Gase (Spaltgase aus Abgasanlage und Leckagen; Aktivierungsgase)
2. Kurzlebige radioaktive Aerosole (Rb-88, Rb-89 und Cs-138)

3. Radiojod (J-131 und kurzlebige Jodisotope)

4, Langlebige radioaktive Aerosole (z.B., Fe-, Mn- und Co-Isotope; Sr-89 und Sr-9o;
und andere)

5. Radioaktive Sondernuklide (z.B. H-3; Aktiniden)

Eine einheitliche und liickenlose Berichterstattung iiber die Emission dieser Nuklid~-
gruppen in der Abluft von Kernkraftwerken in der Bundesrepublik liegt nicht vor. In
Zusammenarbeit mit dem Bundesgesundheitsamt wollen die Betreiber der Kernkraftwerke
jetzt ihre Angaben oder Unterlagen iiber die bisherige Betriebszeit der Kernkraft-

werke nach obiger Einteilung zusammenfassen.

Weiterhin sind nur liickenhafte Angaben iiber die Nuklidzusammensetzung der radioaktiven
Gase und der langlebigen radiocaktiven Aerosole sowie von kurzlebigen radiocaktiven
Aerosolen und von radioaktiven Sondernukliden veroffentlicht, Im Auftrage des Bundes-
ministeriums des Innern und in Zusammenarbeit mit den Betreibern von Kernkraftwerken
werden jetzt diesbeziigliche Daten vom Bundesgesundheitsamt ermittelt* . Uber diese
Untersuchungen kann hier nicht nidher berichtet werden, Ab dem nichsten Jahr werden
jedoch fiir die beteiligten Kernkraftwerke aus diesen Untersuchungen Daten iiber die
Nuklidzusammensetzung der langlebigen radioaktiven Aerosole und der radioaktiven

Gase sowle Mefiwerte iliber radioaktive Sondernuklide in der Abluft verdffentlicht

werden kdnnen.,

*)

Arbeiten im Rahmen des vom Bundesministeriuw des Innern bezuschuf3ten Forschungs-
vorhabens "Erhebungen und Studien iiber die Uberwachung der radioaktiven Emissionen
in der Umgebung von Kernkraftwerken und die Notfallplanung bei kerntechnischen
Anlagen"
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Der nichste Schritt muf die Berechnung von Organdosen bei den anzusetzenden Bela-
stungswegen unter Beriicksichtigung mdglicher Okologischer Prozesse in der Umgebung
sein., Die Erstellung der erforderlichen Rechenprogramme und die Zusammenarbeit mit
hieran interessierten Stellen (Betreiber von Kernkraftwerken, Forschungszentren,
Institut filr Reaktorsicherheit und TUV-Rheinland)sind ebenfalls kiirzlich einge-

leitet worden,

In dem Mafle, in dem diese Untersuchungen und Studien die erforderlichen Daten erbringen,
kbnnen die aus der Sicht der Strahlenbelastung zu stellenden Anforderungen bei einer
Vielzahl von Kernkraftwerken prédzisiert werden, Man mufl auch bedenken, daB bis jetzt
unsere wenigen Kernkraftwerke bei ihren niedrigen Abgaberaten einen derartigen Auf-
wand nicht gerechtfertigt hdtten.

3. Anforderungen aus der Sicht der Notfallvorsorge

Aus der Sicht der Notfallvorsorge resultieren in erster Linie 3 Anforderurigen an die

Uberwachung.

Erstens sollen erhdhte storfallbedingte Freisetzungen friihzeitig erkannt werden, um
die erforderlichen Gegenmafinahmen unverziiglich einzuleiten. Hierbei ist die M6glich-
keit eines nicht erkannten Entweichens radioaktiver Stoffe aus der Kontrolle in der

Anlage mit abzudecken,

Zweitens soll die mefltechnische Ausriistung auch unter Unfallbedingungen eine geniigende

Aussage iiber Art und Menge der frelgesetzten radioaktiven Stoffe gestatten.

Drittens soll der Betreiber zumindest in den ersten Stunden einer stSrfallbedingten
erhdhten Freisetzung in der ndheren Umgebung des Kernkraftwerkes alle Messungen
durchfiihren, die zu einer ersten Beurteilung einer Strahlengeflihrdung der Bevdlkerung
erforderlich sind. Etwaige Entscheidungen iiber akute NotfallmaBnahmen in der Umgebung
miissen auf vorbereitete und sofort einsetzende Messungen abgestiitzt werden kodnnen,

Dies kann in den ersten Stunden eines Storfalles nur der Betreiber der Kernkraftwerke
gewihrleisten, Es versteht sich am Rande, daf bei St6rfdllen jede andere MeBinformation

aus der Instrumentierung innerhalb der Anlage mit herangezogen werden mull,

Unter Gesichtspunkten der Notfallvorsorge 1st es zweckmifBig, in der Umgebung Referenz-
punkte festzulegen, deren Radioaktivitidtspegel bekannt ist., Diese Stellen sollen in
regelmifigen Absténden kontrolliert werden, um im Storfall auch kleinere Aktivitdts-
erhshungen feststellen zu kdnnen, Dies stellt weiterhin die notwendige Ubung des

Personals sicher und gewdhrleistet eine hohe Verlédflichkelt der Maflinahmen im Notfall,

Bei einer erhdhten storfallbedingten Freisetzung stellen sich verschiedene Meflaufga-
ben, Die Strahlung aus der Wolke kann durch einen mobilen MeBtrupp in der Umgebung
gemessen werden. Ahnlich ist auch die Strahlenbelastung durch abgelagerte radioaktive
Stoffe vor Ort melbar. Radionuklide, die bei Inhalation zu einer erhdhten Strahlenbe-
lastung des Menschen fiihren, sind nur durch Messung ihrer Aktivitdtskonzentration

in der Atemluft zu erfassen, Die hierbeil wesentlich beitragenden Radionuklide miissen
jedoch identifiziert werden. Andererseits ist bei Radionukliden, die iiber 8kolo-
gische Prozesse zu einer noch hbheren Strahlenbelastung des Menschen bei Ingestion

filhren kdnnen, geniligend Zeit fiir die erforderlichen Messungen verfiigbar.
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4k, Uberwachung der Emission am Kamin

Fiir die ﬁberwachung der Emissionen am Kamin kommen in erster Linie folgende MelBver-

fahren in Frage:

1. kontinuierliche Messung der Aktivititskonzentration der Abluft direkt im Kamin
oder im Teilstrom iiber Probenahmeleitung, wenn die Konzentration bei der Abgabe

oder die momentane Abgabe festzustellen ist,

2. kontinuierliche Probenahme am Kamin und spédtere periodische Messung, wenn die ge-
naue Kenntnis der zeitlichen Verteilung der Abgabe ohne Bedeutung ist oder aus

mefRBtechnischen Griinden ein Anreicherungsmeflverfahren erforderlich ist,

3. diskontinuierliche Probenahme am Kamin (gegebenenfalls unterstiitzt durch inner-
betriebliche Uberwachungsmessungen) zur Ermittlung einzelner Nuklidgruppen oder

Radionuklide und
4, nur innerbetriebliche Uberwachung.

Mit Hilfe der Uberwachungseinrichtungen am Kamin ist nicht nur nachzuweisen, dafl die
genehmigten Betriebsbedingungen eingehalten werden. Es miissen etwaige storfallbedingte
Freisetzungen schnell erkannt und zuverlissig gemessen werden konnen, Weiterhin ist
eine ausreichende Information iiber die mdgliche Strahlenbelastung der Bevdélkerung

zu gewihrleisten, Daher ist die Abgabe radioaktiver Stoffe in der Abluft generell
durch direkt anzeigende Messungen festzustellen., Fiir geringe Beimengungen bestimmter
ldingerlebiger Radionuklide, die iiber 8kologische Vorgidnge zu einer erhthten Strahlen-

belastung des Menschen fithren kdénnen, geniligt jedoch die Bilanzierung.

Als Beitrag zur Erarbeitung einheitlicher MefBvorschriften ist in Zusammenarbeit mit
den Betreibern von Kernkraftwerken die folgende Zusammenstellung der MefBlaufgaben,
mefitechnischen Einrichtungen und MeBverfahren zur Uberwachung der Abgabe radio-
aktiver Stoffe mit der Abluft am Kamin von Kernkraftwerken mit leichtwassergekiihltem
Reaktor erarbeitet worden /1/:

)

*
I. Meflaufgaben

1) Ermittlung der abgegebenen Aktivitdt radioaktiver Stoffe in Luft entsprechend
den Spezifikationen in der atomrechtlichen Betriebsgenehmigung.

2) Feststellung erhbhter Aktivitidtskonzentrationen oder pro Zeiteinheit abgegebener
Aktivitdten radioaktiver Stoffe in Luft (z.B. bei Stiérfdllen).

*)

Nihere Erliuterungen zu den MeBaufgaben der Uberwachung am Kamin gibt Tabelle I,
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II. MeBtechnische Einrichtungen

1) Zwel voneinander unabhingige Meflstellen zur kontinuierlichen Messung der Aktivitdts-

konzentration radiocaktiver Gase in der Abluft und Anzeige der Meflwerte in der Warte.

2) Eine MeBstelle zur kontinuierlichen Probenahme auf Sammelfilter vor Ort und woéchent-

liche Messung des Anteils lingerlebiger radioaktiver Aerosole und gasfirmiger Ra-

diojodverbindungen im Labor.

3) Eine MeBstelle zur diskontinuierlichen Probenahme auf Sammelfilter vor Ort und

Messung des Anteils kurzlebiger radioaktiver Aerosole oder von radiocaktiven
Sondernukliden wie H-3 in Labor

III. Mefverfahren
1) Messung der radioaktiven Gase :
a) Probenahme aus Kamin durch Entnahme eines Teilstromes

b) Messung in geeichter Meflkammer, die durch Faserfilter vor Kontamination durch

Aerosole geschiitzt ist

c) Messung der Zihlrate mit einem Detektor, der es gestattet, eine Nachweisgrenze

von 2-10-7Ci/m3 zu erreichen

d) zusdtzliche Messung mit spezieller Meflanordnung (z.B. abgeschirmter oder wenig

empfindlicher Detektor) zur Erzielung eines hohen MeBbereiches
e) Registrierung der MeBwerte auf Schreiber und Fernanzeige in der Warte

f) Ausldsung von Warnmeldungen und betrieblichen SofortmaBnahmen (z.B. Liiftungs-

abschluB) bei Erreichen festgelegter Grenzwerte
g) Messung des Luftdurchsatzes durch den Kamin mit Registrierung auf Schreiber.
2) Messung langlebiger radiocaktiver Aerosole

a) Kontinuierliche Probenahme mit Aerosolfilter durch Entnahme eines Teilstromes

iiber eine kurze Probenahmeleitung.

b) Die Sammelzeit betrigt mindestens 1 Woche und maximal 3 Monate {zunichst ist

jedoch von einem wdchentlichen Sammelzeitraum auszugehen).

c¢) Messung im Labor.
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3) Messung gasformiger Radiojodverbindungen

a) Kontinuierliche Probenahme mit Jodfilter nach dem Aerosolfilter fiir die
langlebigen radioaktiven Aerosole (nach III.2.a)

b) Filter hi#lt auch organische Jodverbindungen zuriick
c) Messung im Labor nach einer Woche Sammelzeit
*)
h) Messung kurzlebiger radioaktiver Aerosole

a) Diskontinuierliche Probenahme mit Aerosolfilter durch Entnahme eines Teilstromes

aus Kamin iiber eine kurze Probenahmeleitung
b) Auswertung im Labor

c) MeBhdufigkeit abhidngig von Betriebsbedingungen, in der Regel nur Stichproben-

analyse
5) Messung von radioaktiven Sondernukliden

a) Diskontinuierliche Probenahme mit geeignetem Sammler durch Entnahme eines Teil-

%3
stromes aus Kamin nach Bedarf
b) Messung im Labor

c) MeBh&dufigkeit abhidngig von Betriebsbedingungen, in der Regel nur Stichproben-

analyse.

Anmerkung:

Der Text iliber die Messung der kurzlebigen Radioaerosole in diesem Vorschlag wird ver-
mutlich in Kiirze gedndert werden konnen. Entscheidend ist dabei die Frage, wie sich
der Pegel kurzlebiger Aerosole (im wesentlichen Rubidium-88, -89 und Cdsium-138)

von dem Pegel natiirlicher Radioaktivitdt in der Anlagenabluft unterscheidet. Zur

Zeit werden MeBunterlagen hieriiber ausgewertet., Ebenso sind Vorschliége fiir eine ge-

*¥*
nauere Spezifikation fiir die Messung von Radiojod in Kiirze zu erwarten.*)

*)

Messung der kurzlebigen Aerosole erfolgt z.,Zt. im Prinzip durch den ersten
Detektor des Schrittfiltergerdtes; dieses Verfahren so0ll zunidchst noch bei-
behalten werden.

**)

***)

Ersatzweise auch Messung in den Betriebsmedien

Vgl. Vortrag von Wilhelm,dieses Kolloguium
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Im Vergleich zu den obigen Vorschlidgen enth#dlt die neu erschienene Sicherheits-
richtlinie Nr. 21 der amerikanischen Atomenergiebehdrde (US-AEC) "Messung und Be-

*
richterstattung von Ableitungen aus Kernkraftwerken" folgende Forderungen )z

1. Halbjdhrlich ist anzugeben: Menge jedes der wichtigen Radionuklide, die abgegeben
wurden, und andere Informationen, mit deren Hilfe die j&dhrlichen potentiellen
Strahlendosen fiir die Offentlichkeit abgeschitzt werden kénnen (da sich die spe-
zifische Zusammensetzung der radioaktiven Stoffe in Abhidngigkeit verschiedener
Betriebsfaktoren dndern kann, sollten die einzelnen Radionuklide in den Ab-

leitungen identifiziert und gemessen werden).

2. Messung der Edelgase und des Tritiums kontinuierlich. Dabei Isotopenanalyse der
Gase monatlich, Aufzeichnung der vorherrschenden meteorologischen Bedingungen
(Windgeschwindigkeit, Windrichtung und atmosphirische Stabilitdt) in Intervallen
von einer Stunde. Die Richtlinie enthidltjedoch den Zusatz, dafl fiir Kernkraft-
werke, die kontinuierlich sehr niedrige Mengen ableiten, die stiindlichen mete-
orologischen Messungen nur notwendig sind, bis sinnvolle mittlere meteorologische
Parameter vorliegen. (Bei den deutschen Kernkraftwerken diirften dementsprechend
stiindliche meteorologische Aufzeichnungen zwecks Abschdtzung der Strahlendosis

durch die betrieblichen Ableitungen entbehrlich sein).

3, Die Empfindlichkeit der Isotopenanalyse der Gase soll gestatten, mindestens
1o/uCi/s E300 Ci/a) filr jedes Nuklid, das kontinuierlich abgeleitet wird, zu mes-
sen. Die Richtlinie enthdlt jedoch die Einschrinkung, daB das vielleicht nicht in
jedem Falle m8glich ist. Dann kann auch auf Berechnungen des Anteils der einzel-
nen Nuklide zuriickgegriffen werden (Die in der BRD angestrebte Nachweisgrenze
fiir die Gase von 2°1o_7Ci/m3 am Kamin entspricht bei 2-105m3/h 4oo Ci/a. Diese

Nachweisgrenze bezieht sich jedoch auf die Aktivitdt des Gasgemisches).

4, Die Bestimmung von Radiojod soll mittels kontinuierlicher Probenahmevorrichtung
und wdchentlicher Messung vorgenommen werden. Empfindlichkeit der Messung
1o_u/uCi/s (= 3 mCi/a).(Zum Vergleich: die in der BRD angestrebte Nachweis-
grenze von 1o~ bis 10_1BCi/m3 fliir Radiojod gibt bei 2'105m3/h 2 bis

0,2 mCi/a).

5. Probenahme der Aerosole kontinuierlich mit Schwebstoffilter, Die Messung be=-
schrinkt sich auf Nuklide mit Halbwertszeiten iiber 8 Tage (!). Geforderte
Empfindlichkeit 107k uCi/s fiir Gamma-Strahler (= 3mCi/a)und 10_5/uCi/s
(= 0,3 mCi/a) fiir die Brutto-Alpha-Aktivitdt, Brutto-Beta-Aktivitit sowie
Sr-89 und Sr-9o. Die Messung der Faserfilter erfolgt wdchentlich hinsichtlich
der Brutto-Beta-Aktivitdt und der Nuklide Barium-14o, Lanthan-ibo sowie
Jod-131, Weiterhin monatliche Ermittlung der wichtigsten Gamma-Strahler
und vierteljdhrlich von Sr-89 und Sr-9%o0. Brutto-Alpha-Aktivitdt viertel jdhr-
lich an einer Probe, die wenigstens 1 Woche exponiert war.(Hinsichtlich der Be-
schrinkung auf ldngerlebige Nuklide in den Aerosolen ist die Vorschrift also #hn-

lich wie die Vorschldge in der BRD, Barium thko, Lanthan-140 und Jod-131 auf den

In der folgenden Darstellung ist auf den teilweise abweichenden Wortlaut der Vor-
schriften fiir Kernkraftwerke, bei denen die radiocaktiven Gase diskontinuierlich
aus der Sicherheitshiille abgegeben werden, nicht eingegangen.
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Schwebstoffiltern gesondert wichentlich zu messen, konnte bei geringen Abgaberaten
entbehrlich sein. Mehr Daten sind jedoch notwendig, dies abschlieflend zu ent-
scheiden. Gammaspektrometrie der Filter etwa monatlich ist auch in der BRD vorge-
sehen, Beziiglich Sr-89 und Sr-9o0 fehlen vielleicht noch Daten zur Beurteilung der
MeBhiufigkeit., Die Messung der Brutto-Alpha-Aktivitdt vierteljdhrlich erscheint

eher verfehlt angesetzt, besser widre dann Messung der wesentlichen Aktiniden).

Bei der weilteren Formulierung der Vorschlidge fiir einheitliche MeBvorschriften zur
Uberwachung der Emission am Kamin sollen die Ergebnisse einiger bereits eingeleiteter
Untersuchungen* noch mit berticksidtigt werden., Insbesondere werden in Zusammenarbeit
mit den Betreibern von Kernkraftwerken und der Gesellschaft fiir Strahlen- und Umwelt-
forschung in Neuherberg seit Juli 1973 zusdtzliche Messungen von Tritium in der Ab-
luft und von Alpha-Strahlern in Betriebsmedien und in der Abluft durchgefiihrt. Auch ein
Arbeitsprogramm fiir Untersuchungen iiber die Nuklidzusammensetzung der Gase in der Ab-
luft von Kernkraftwerken ist jetzt eingeleitet worden. Weiterhin sind vergleichende
Messungen der Aktivitdtskonzentration radicaktiver Gase mit einer Mefkammer des
Bundesgesundheitsamtes am Kamin der Kernkraftwerke begonnen worden. Die MeBkammer ist
gegenwirtig mit einem Grofifldchenzdhler fiir die Beta-Messung und einem NaJ-Kristall

fiir die Gamma-Messung ausgeriistet.

5. Uberwachung derImmissionen in der Umgebung

Die Uberwachung der Immissionen in der Umgebung durch den Betreiber der Kernkraftwerke
erginzt seine Uberwachung der Emission am Kamin. Sie ist bei geringen Abgaberaten
lediglich aus Griinden einer zusdtzlichen Beweissicherung und der Notfallvorsorge er-
forderlich, Insoweit vervollstdndigt sie die Kontrolle iiber die Abgabe radioaktiver
Stoffe aus dem Kernkraftwerk vor allem flir den Fall eines nicht erkannten Entweichens
radioaktiver Stoffe aus der Anlage oder bei erhbhter stérfallbedingter Freisetzung.
Sie erstreckt sich in erster Linie auf die ndhere Umgebung und erfaBlt dort die Be-~
reiche "Luft und Niederschlige", "Boden und Bewuchs", "Erndhrungsketten auf Land",
"Gewdsser und Grundwasser", sowie "Ernidhrungsketten in Wasser", Ihre Aufgabenstellung
reicht von der Bewelssicherung vor der Inbetriebnahme, von der Messung der Verteilung
der radiocaktiven Stoffe in den Transportmedien Luft und Wasser sowie ihrer Ablagerung
in der Umgebung und Anreicherung liber Erndhrungsketten bis zum Auffinden und Beurteilen
storfallbedingter Freisetzungen.

Die Mefiprogramme der Umgebungsiiberwachung sollen auch im Hinblick auf die Information
der Offentlichkeit aussagekriftig sein. Gerade deswegen ist es notwendig, die Uber-
wachung auf die mBglichen kritischen Stellen zu konzentrieren. Bei geringen Abgabe-
raten kann man sich unter Gesichtspunkten des Normalbetriebes aber auf einige wenige
ausgewdhlte repridsentative Stellen in der ndheren Umgebung beschrédnken. Dabei sollen

die MeBergebnisse der Umgebungsiiberwachung in der Nidhe der Kernkraftwerke gut vergleich=-
bar mit den MeBergebnissen der MefBstellen fiir die allgemeine Uberwachung der Umwelt-
radioaktivitidt (z.B. des Deutschen Wetterdienstes) sein. Im Falle erhShter stérfall-
bedingter Freisetzungen schliefilich ist der Einsatz eines mobilen MefBtrupps optimal,

*
) Arbeiten im Rahmen des bereits erwdhnten, vom Bundesministerium des Innern bezu-
schufiten Forschungsvorhabens
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wenn er gut ausgeriistet und mit MeBverfahren und der Umgebung durch stdndige Ubung

vertraut ist,

Andererseits ist die langfristige Kontrolle der kiinstlichen Umweltradioaktivitdt und
der dadurch bedingten Strahlenbelastung der Bevilkerung mehr iibergeordnete Aufgabe
wissenschaftlicher Institutionen, da mit zunehmender Zahl von Kernkraftwerken eine
eindeutige Zuordnung etwaiger Anderungen der Umweltradioaktivitit auf ein bestimmtes

Kernkraftwerk im allgemeinen nicht mdglich ist,

In Zusammenarbeit mit Betreibern der Kernkraftwerke sind die folgenden Vorschlige
zur Erstellung einheitlicher Mefliprogramme filir die Umgebungsiiberwachung bei Kern-

kraftwerken mit leichtwassergekiihltem Reaktor ausgearbeitet worden/2/:

A) Beweissicherung vor der Inbetriebnahme, Aufstellung des RoutinemeBprogramms und
Erprobung der Uberwachung

I. Luft

a) MeBfahrten wie im spidteren RoutinemeBprogramm vorgesehen
b) Inbetriebnahme der Meflstationen mit MeB8programm des spiteren Routineprogramms

ITI. Boden und Bewuchs

a) Nach ortlichen Gesichtspunkten Festlegung der Meflpunkte, die spdter bei Bedarf

oder zu Vergleichszwecken von Interesse sein kdnnten
b) Messungen wie im spiteren RoutinemeBprogramm vorgesehen

III. Erndhrungsketten auf Land

a) Nach 8rtlichen und Skologischen Gesichtspunkten Festlegung der Stellen, bei
denen spidter bei Bedarf oder zu Vergleichszwecken die Probenahme von land-
wirtschaftlichen Produkten von Interesse sein kénnte

b) Messungen wie im spdteren Routinemefprogramm vorgesehen

IV. Gewdsser und Grundwasser

a) Messungen wie im spiteren RoutinemeBSprogramm vorgesehen

V. Erndhrungsketten im Wasser

a) Nach drtlichen und 8kologischen Gesichtspunkten Festlegung der Stellen, bei
denen spidter bei Bedarf oder zu Vergleichszwecken Stichproben aus dem Vor-

fluter entnommen werden sollen,



B, RoutinemefBprogramm

I. Luft
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Art der Uberwachung

Mef3- bzw, Probenahmestelle

Hiufigkeit

1.kontinuierliche
Messung der Gamma-
Strahlung aus der
Luft

2.kontinuierliche
Sammlung der Aero~
solaktivitdt der
Luft auf Faserfil-
ter .

3.kontinuierliche
Sammlung von Radio-
jod auf Aktiv-
kohlepatrone

4 .Gamma-Dosis aus
der Luft, inte-
grale Messung mit
FestkOrperdosi-
metern

5.periodische Messung
von Gamma-Strahlung,
Aerosolaktivitdt
und Radiojod

2 Mefstationen:
Hauptbeaufschlagungsge-
biet; zwelte Hauptwind-
richtung-wenn zweckmidBig
in Hohenlage

ebenso

ebenso

ausgewdhlte Stellen in
der Umgebung

MeBpunkte 1t, Stdorfall-
meBprogramm im Jjewei-
ligen Windsektor

kontinuier-
lich

wdchentlich
Beta-Aktivitdt,
viertel jihrlich
Gamma-Spektro-
metrie

monatlich J-131

jdhrlich

monatlich 1 Mel-
fahrt

II, Boden und Bewuchs

Art der Uberwachung MeB- bzw. Probenahmestelle Hiufigkeit

1.Messung der Abla-~ MefBpunkte 1t, Stdrfall- monatlich
gerung radioakti- melBprogramm im jewei- 1 MefBfahrt
ver Stoffe auf ligen Windsektor
dem Boden

ITI. Erndhrungsketten auf Land

Art der Uberwachung Mef~- bzw. Probenahmestelle Hiaufigkeit

1.Kuhmilchstichproben
(Beta-Aktivit#t,
Gamma-Spektrometrie
u., J=131)

2,Kuhmilchmischprobe
(Beta-Aktivitit,
Gamma-Spektrometrie
u. J=131)

3.Stichproben von
ortlich wichtigen
landwirtschaft-
lichen Produkten
(Beta-Aktivitit,
Gamma-Spektrometrie)

beim ndchsten Erzeuger,
vorzugsweise im Hauptbe-
aufschlagungsgebiet

bei 8rtlicher Milchver-
sorgung
beim Erzeuger, vorzugs-

welse im Hauptbeauf-
schlagungsgebiet

3 mal widhrend
der Griinfut-~
terzeit

halbjéhrlich
(1 mal wihrend
der Griinfut-
terzeit)

jahrlich
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IV, Gewdsser und Grundwasser

Art der Uberwachung MeB3~ bzw. Probenahmestelle Hiufigkeit

1.kontinuierliche in Einlauf- und Auslauf- monatlich
Mischprobe des Was- kanal des Kernkraftwerkes
sers (Beta-Ak-
tivitdt und Gamma-
Spektrometrie)

2.Stichproben von im Grundwasserbereich lie- jadhrlich
Wasser (Beta-Ak- gender Brunnen, Wasser-
tivitdt und Gam- werk oder See

ma-Spektrometrie)

V. Erndhrungsketten im Wasser

Art der Uberwachung MefB- bzw., Probenahmestelle Hiufigkeit

1.Entnahme von Stich- Vorfluter halbjéhflich
proben von Wasser
mit Schlamm, Plank-
ton und Schwebstof-
fen (Beta-Aktivitdt
und Gamma-Spektro-
metrie)

Anmerkung:

Sondernuklide wie H-3 und Alpha-Strahler sind hier nicht aufgenommen; zunichst

Messung, wo erforderlich erscheinend, nach Lage des Falls,

C., StorfallmeBprogramm

1. Messung der Gamma-Strahlung aus der Luft, MeBfahrt zu festgelegten MefBpunkten in

der jeweiligen Windrichtung (z.B. Messung 1 m iiber Boden)

2. Messung der Aerosolaktivitit mit Faserfilter, ebenso (z.B. 1o min Sammelzeit und

Messung der Beta-Aktivitdt mit GroBflichenzihler oder spitere Messung im Labor)

3., Messung von Radiojod mit Aktivkohlefilter, ebenso (z.B. 1p min Sammelzeit
wie bei 2.)

4, Messung der Ablagerung auf dem Boden, ebenso (z.B. mit GrofBflidchenzidhlrohren

5 cm iber Boden)

5. Entnahme von Bewuchsproben, ebenso (z.B., fiir gamma-spektrometrische Unter-

suchung im Labor)

Anmerkung:
Die spiter einsetzenden erweiterten Uberwachungsmessungen bei Stérfdllen, insbesondere
auch in weiter entfernten Gebieten, richten sich nach der Lage des Falls und erfolgen

auf Anordnung der Einsatzleitung.
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Eine Detaillierung der oben dargelegten und kurz begriindeten Vorschlidge fiir einheit-

liche MeBprogramme und MefBvorschriften fiir die Uberwachung der Emission radioaktiver

Stoffe am Kamin und der Immission in der Umgebung von Kernkraftwerken ist erforder-

lich. Sie soll auf der Grundlage der hier referierten Statusberichte und der er-

wihnten laufenden Untersuchungen 1n Zusammenarbeit mit allen Beteiligten und

interessierten Stellen erfolgen.,

Tabelle I: Aktivitidtskonzentration radiocaktiver Stoffe in der Abluft von Kern-

kraftwerken und Jahresabgaberate bei einem Kamindurchsatz wvon
2-1o5m3/h (1200 MWe DWR)bzw. 6-1o5m3/h (1200 MWe - SWR)

Ci/m3 ci/a Anmerkungen MZK-Werte der Strahlenschutz-
verordnung (Ci/m
P 1074 2-6+10° Stérfallbereich;
Grenze heutiger Ge-
10~5 2-6'1oh nehmigungen fiir Gase
Betriebswerte Gase
1076 2-6+10° 3-10'6Kr-85 u, Xe-133
2~1o'6 H-3
101070 Xe~135
1077 2-6+10° Nachweisgrenze Gase be1o™7 Ar-k1
am Kamin 2.10-7 Kr-87
10-8 2-6+10 Betriebswerte kurz-
lebiger Aerosole?
10_9 2-6 Maximalwerte der na- 3'10_9 Co-60
tlirlichen Radioakti- v1.=9
vitdt im Freien 2*1o J-131
-lo -1 . -lo
To 2-6+10 Betriebswerte fir 1t10 Sr-90
J-131 und langle-
10-11 2—6'10-2 bige Aerosole 1'10—11 Gemische ohne Al-
pha<«Strahler
-12 -3 .
1o 2-6*10 Nachweisgrenze fiir
langlebige Aerosole
10713 2-6-10'“ derzeitiger weltwei~ 6:10"13 Pu-239
ter Falloutpegel 4410" '3 beliebiges Gemisch
10—1h 2-6+1079 Einzelnuklide im
Fallout
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/1/ J. Schwibach, I, Winkelmann u. H., Riedel, "Bericht iiber die Uberwachung
der Abgabe radioaktiver Stoffe in der Abluft von Kernkraftwerken in der
Bundesrepublik. Teil I: Uberwachungseinrichtungen am Kamin von Kern-

kraftwerken mit leichtwassergekiihltem Reaktor", Bericht STH - 2/73,

Bundesgesundheitsamt, Abteilung fiir Strahlenhygiene, Neuherberg bei
Miinchen, Mai 1973

/2/ J., Schwibach, I, Winkelmann u. H. Riedel, "Bericht iiber die Uberwachung
der Abgabe radioaktiver Stoffe in der Abluft von Kernkraftwerken in der
Bundesrepublik. Teil II: Umgebungsiiberwachung bei Kernkraftwerken mit

leichtwassergekiihltem Reaktor", Bericht STH-5/73, Bundesgesundheitsamt,

Abteilung fiir Strahlenhygiene, Neuherberg bei Miinchen, Oktober 1973

Den an den gemeinsamen Besprechungen im Bundesgesundheitsamt beteiligten Betrei=-
bern von Kernkraftwerken und Sachverstidndigen, insbesondere den Herren Aurand,

Grau, Jacobi und Schrdder, danken wir fiir Anregungen und Diskussion.

DISKUSSION

STEPHAN: Ich hdtte gerne etwas iUber Abluftiiberwachung am Kamin gesagt. Mir scheinen
zwei GasmePBstellen bei einem Kernkraftwerk als nicht notwendig und zwar deswegen,
weil bei einem Kernkraftwerk auch noch in den einzelnen Abluftstrdngen gemessen wird.
Es ist viel wichtiger, die Bilanz der Messungen in den einzelnen Abluftstréngen zu
dem EndmeBgerdt am Kamin zu bilden, denn es kann Ihnen passieren, daB dort Storstrah-
lungen vorliegen., Wenn Sie zwei Gerate haben, dann messen zwei Gerdte eine Stdrstrah-
Tung vielleicht etwas unterschiedlich, Und dann vielleicht noch eine kurze Bemerkung
zu dem Schrittfiltergerdat: Da darf man die Edelgasabsorption nicht vergessen,

SCHWIBACH: Zu Punkt 1 mdchte ich sagen: Das ist natiirlich interpretationsfdhig. Wenn
Sie, wie es ja beim Druckwasserreaktor der Fall ist, in jedem Abluftstrang sowieso
schon eine eigene MeBstelle haben, dann kdnnte man also die Redundanzforderung damit
als erflillt ansehen. Das wiirde ich aber der BehOrde im Detail lberlassen, Zu Punkt 2
wegen der Edelgasabsorption auf unserem Schrittfiltergerdt: Ich habe dies ausgelassen,
weil wir selbst noch zu wenig dariiber wissen. Als Chemiker kann ich es also nicht

ganz glauben, daB das bis in solche Mengen gehen soll, daB es so stark liberdeckt. Aber
wir werden uns das ansehen,

EDELHAUSER: Ich kann nicht auf alle Punkte eingehen, zu denen ich perstnlich etwas
bemerken méchte, ich méchte nur auf eines hinweisen: Auch bei uns in der Bundes-
republik ist natirlich, wie bei den Amerikanern, die Bestimmung der Dosis in der Um-
gebung das oberste Ziel. Daher werden wir auch bei der Abgabeiiberwachung wohl mit
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dhnlichen MaBstdaben messen missen. Ich wlirde nicht von vornherein sagen: Aus der Tatsache
heraus, daB die Abgabe sehr niedrig ist und daB wir abschdtzen kdnnen, daB die Strahlen-
belastung ebenfalls sehr niedrig sein wird, konnen wir villig auf die Bilanzierung ver-
zichten und damit darauf die Voraussetzung flir eine genaue Dosisbestimmung zu schaffen.

SCHWIBACH: Ich habe hier eine kurze Bemerkung dazu. Selbstverstdndlich wollen wir auch
Aussagen Uber die Strahlenbelastung machen, da sind wir ja v611ig im Programm abgesprochen,
Aber ich muB meinen Hinweis erldutern, daB bei den Amerikanern unglicklicherweise in der
Sicherheitsrichtlinie 21 steht: stlndliche Messung der meteorologischen Parameter, Wind-
richtung, Windgeschwindigkeit, Temperaturgradient zur Festlegung der Ausbreitungsklasse
und zur exakten Dosisberechnung am Jahresende. Sie haben also am Jahresende eine Tabelle
mit diesen drei Faktoren, aus denen der Meteorologe den Ausbreitungsfaktor ermitteln

kann und eine Tabelle der Stundenabgaben. Und das in Bereichen unter 0,5 mrem pro Jahr!

Das kann ich nicht verstehen.

HOBSCHMANN: Herr Schwibach, ich habe eine Frage zur Abluftiiberwachung und zwar zum
Strontiumproblem., Sie sagen wenig dazu und das hdngt wohl auch mit der noch nicht voll
etablierten Strontiumiberwachung in der Bundesrepublik zusammen. Immerhin wird von
amerikanischen Reaktoren eine Strontiumabgabe in einem Umfang berichtet, daB dann das
Strontium zur entscheidenden Inhalationsbelastung unter den Aerosolnukliden fiihrt, Des-
halb meine Frage an Sie: Gibt es schon routinemdBige Analysen und sind die tatsdchlichen
Nachweisgrenzen bei unseren in der Bundesrepublik angewandten Verfahren ausreichend
niedrig, um auch noch solche Strontiumabgaben zu erfassen, die dann bei der Berechnung
der Dosisbelastung zu einem nennenswerten Beitrag fihren wirden.

SCHWIBACH: Ja, Uber den Daumen gesagt, ich kann mir nicht vorstellen, daB Strontium so
stark in der Abluft auftritt, daB es liberwiegende Bedeutung hat. Ich habe aber nicht
davon gesprochen, weil mir hier zu wenige Daten vorliegen., Ich bin ganz Ihrer Meinung,
das miUBten wir schon etwas genauer ansehen. Nur konnte ich das jetzt also nicht be-
grlinden, ich brauche Analysendaten.

STEPHAN: Ich hdtte gerne dazu geantwortet. Im Kernkraftwerk Obrigheim wird das iberwacht,
und wir konnen also schliessen, wir liegen weit unter 1 mCi pro Jahr,

JACOBI: Ich mdchte eine Bemerkung zur Ermittlung der Bevdlkerungsdosis machen. Man sollte
sich ja doch iliber die Prioritdten klar sein. Wir wissen eindeutig, daB im Normalbetrieb
die Belastung der Bevolkerung auBerordentlich klein ist und v611ig in der Variationsbreite
der natirlichen Strahlenbelastung verschwindet. Viel entscheidender ist, glaube ich, daB
wir Vorsorge treffen, um im Storfall moglichst schnell eine Aussage lUber die emittierten
Radionuklide und die daraus resultierenden MaBnahmen zu erhalten und es scheint mir viel
wichtiger, das zu betrachten, als den Normalbetrieb,

STEPHAN: HWir wollten ja jetzt nicht ausfiihrlich die Umgebungsliberwachung betrachten, aber,
Herr Jacobi, Sie sprachen eben noch einmal die Storfdlle an, Da fiel mir auf, daB also
daran gedacht ist, die Bodenkontamination mit einem Kontaminationszdhler zu messen, im
Geldnde selbst Filter auszumessen, B-Aktivitdten zu messen. Wir milssen sagen, nach unserer
Erfahrung fiihrt das zu nichts, die Umgebungsstrahlung ist zu hoch, Sie miissen mit absor-
bierten Edelgasaktivitdten rechnen. Ich mdchte eigentlich das nicht flir glinstig halten,
denn man miBt etwas, mit dem man im Storfall nichts anfangen kann.

(Niederschrift der Diskussion nach Tonbandaufzeichnung)
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II. MESSTECHNTIK
2. SITZUNG

VORSITZENDER: W. JACOBI
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MESSUNG RADIOAKTIVER AEROSOLE

H. GEBAUER
FRIESEKE UND HOEPFNER GMBH. ERLANGEN

Zusammenfassung

Bs wird ein Uberblick iiber die Probleme der Messung auf Filter abgeschiedener radioaktiver
Aerosole gegeben, AbschlieBend werden die technischen Ausfilhrungen zweier Schrittfilter-
anlagen beschrieben und ihre unteren Nachweisgrenzen diskutiert.

1. Einleitung

Unter einem radioaktiven Aerosol versteht man eine Dispersion von festen oder fliissigen
radioaktiven Teilchen in der Luft oder in einem anderen Gas, Nach der Anlage II der 1. SSVO
liegen dle zuldssigen Konzentrationswerte der Radioaktivitdt in der GréBenordnung von

5 10"13 Ci/mB. Konzentrationswerte in dieser GréBenordnung konnen jedoch nur durch eine
vorherige Anreicherung der Aerosole z.B. auf Filter nachgewiesen werden. Die zu untersuchen-
de Iuft wird deshaldb durch ein hochabscheidendes Filter (Abscheidegrad > 99 % fiir Aerosole
mit ca. 1 ym Durchmesser) gesaugt, wobei die Aerosole auf und in dem Filter abgeschieden
werden, Beszliglich der dabei auftretenden Abscheidemechanismen sei auf (1, 21 verwiesen,

2, Parameter der Aerosolabscheidung und -messung

Zur Abscheildung der Aerosole verwendet man i.a, zwel Filtertypen und zwar Glasfaser- und
Membranfilter. Wahrend beim Glasfaserfilter die Aerosole an der Oberflidche und in der

Tiefe abgeschieden werden, findet eine Aerosolabscheidung beim Membranfilter ﬁraktisoh

nur auf der Oberflédche statt. Da die relativ starke Vorabsorption der Alphateilchen im
Filter das MeBergebnis verfilscht, werden Glasfaserfilter fiir die Messung von Alphateilchen
emittierenden Aerosolen nicht benutzt, Das muB insbesondere bei spektrometrischen Unter-
suchungen von Alphastrahlern beriicksichtigt werden,

Den EinfluB der verwendeten Filtersorten auf die gemessenen Alphaspektiren der natiirlichen
Luftaktivitdt zeigt Bild 1. Bei Verwendung von Glasfaserfilter werden die einzelnen Peaks
der natiirlichen Alphasktivitlt so stark verbreitert, daB eine Energiebestimmung praktisch
nicht mﬁglioh ist., Im Falle der Abscheidung suf Membranfilter ist das AuflSsungsvermigen
wesentlich besser und die drei Peaks, die vom Rai (5,99 MeV), RaC' (7,68 MeV) und

Th¢? (8,78 MeV) herriihren, sind getrennt,

Diese Messungen wurden mit einem diffundierten Halbleiterdetektor BPY 25-100 F (Hersteller:
Fa, Valvo GmbH) widhrend der Bestaubung des Membranfilters vorgenommen,

Eine weitere Peakverbesserung ist durch eine Messung im Vakuum der auf dem Membranfilter
abgeschiedenen, Alphateilchen emittierenden Aerosole mdglich, Auf diese Weise ist die
Vorabsorption der Alphateilchen in der Luft zwischen Filteroberflédche und Detektor vernach-
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Bild 1:

Wehrend der Bestaubung mit dem Halbleiter~
detektor BPY 25-100 F gemessene Alpha-
Spektren der natiirlichen Aerosole der Luft

auf Glasfaserfilter (oben) und Membran-

filter (unten) sufgesammelt.

ldssigbar, so daB dann lediglich die Selbstabsorption der Alphateilchen in der abge-
schiedenen Staubschicht einen Beitrag zur Peakverbreiterung liefert.

Befindet sich in der Bestaubungsstelle gleichzeitig eine MeSstelle, was i.a. der Fall ist,
so muf die Vorabsorption der Alphateilchen in der Luftschicht zwischen Filteroberflédche
und Halbleiterdetektor in Kauf genommen werden. Jedoch kann durch das Dazwischenschalten
eines Kollimators der EinfluB von schrédg auf den Detektor fallenden Alphateilchen, die
wegen ihrer griBeren Luftwege auch eine stérkere Vorabsorption erfahren, reduziert werden.
Die verwendeten Kollimatoren bestanden aus 13 Stilck wabenfdrmig aneinander gereihter Rohr-
abschnitte von 3,1 bzws 4,8 mm Innendurchmesser und einer Hdhe von 3 mm, Die Wandstédrke
der Rohrchen betrug 0,1 mm, In Bild 2 ist der EinfluB von Kollimatormessungen auf die Pesk-~
verbreiterung von Curium-242 dargestellt. Wie zu erwarten, erhdlt man mit dem engsten
Kollimator auch den schmalsten Pesk, und es ergeben sich folgende Werte fiir das Energie-
aufldsungsvermtgen AE und dem Detektorwirkungsgrad ni

E
AE | "
B
ohne Kollimator 11,2 % 9 %
4,8 =Kollimator 6,9 % 4%
3,1 =»Kollimator 5,2 % 2 %

Aus diesen Werten ist ersichtlich, daB man die Kollimatoréffnungen wegen der starken Abnahme

von n und nur geringfligigen Verbesserungen von AE 5 nicht zu klein widhlen sollte, Der
4,8-Kollimator scheint ein verniinftiger Kompromi8 zu sein,
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Bild 23 EinfluB der Kollimatormessungen suf die Peskverbreiterung gemessen
mit Curium-~242

sseesos oOhne Kollimator
- = = =~ Kollimator bestehend aus 13 Rohrchen von 4,8 mm ¢i u, 3 mm Hbhe
Kollimator bestehend aus 13 Bohrchen von 3,1 mm ¢i u. 3 mm Hohe

Die bisherigen Ausfiihrungen gelten nur fiir Alphateilchen emittierende Aerosole, Wiahrend

bei der Messung von Betateilchen die Frage der Abscheldung wegen der wesentlich gréBeren
Reichweite der Betateilchen keine wesentliche Rolle spielt, sind bei der Messung von gamma-
strahlenden Aerosolen die Absorptionsverluste vernachlédssigbar,

Zur Betamessung werden i.a. Geiger-Miiller-Zdhlrohre verwendet und fiir die Gammamessung
vorteilhafterweise Geli-Halbleiterdetektoren mit Vielkanalanalysatoren (3], Wegen des sehr
guten Energieauflisungsvermbgens derartiger GeLi-Anordnungen ist eine chemische Aufbereltung
der Filterproben nicht immer erforderlich. Das mit den Aerosolen beaufschlagte Filter wird '
i.a., nach der Bestaubung direkt ausgemessen, indem das Filterpapler entweder in ein Bohr-
loch gesteckt wird oder um den Halbleiterdetektor gewickelt wird, Kontinuierlich arbeitende
kommerzielle Filterbandanlagen mit Geli-Detektoren sind bisher nicht bekannt geworden.

3. Technische Ausfiihrung von Schrittfilteranlagen zur Alpha- und Betamessung

Die in Bild 3 dargestellte Schrittfilteranlage vom Typ FHT 59 T73 ist mit Geiger.Miiller-
Zahlrohren vom Endfenstertyp ausgeriistet und dient zur kontinuierlichen integralen Messung

der auf einem schrittweise bewegten Filterband 'abgeschiedenen Aerosole, die Alpha~ und
Betateilchen emittieren, Die Anlage besitzt eine SofortmeBSstelle und eine gegen die Umge-
bungsstrahlung kompensierte verzdgerte MeBstelle., Die MeBwerte der beiden MeBSstellen werden

am Ende der MeBzeit zusammen mit Datum und Uhrzeit auf einem Druckstreifen digital registriert.
Die Verzdgerungszeiten zwischen den beiden MeBstellen kiénnen zwischen 20 Minuten und

166 Tagen variiert werden,

Wehlt man bei einem MeBstellenabstand z.B. eine Schritt- und MeBzeit von 1 h vor, so betrigt
die Verzdgerungszeit bis zur zweiten MeBstelle 5 Tage. Nach dieser Zeit ist die natiirliche
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Bild 33

Angicht der Luftiberwachungsanlage FHT 59 T73
mit schrittweisem Papiervorschub zur inte-
gralen Messung der Aerosol-Alpha- und Beta-

konzentration in der Luft

Luftaktivitédt auf dem Filter auf weniger als 10'2 % des urspriinglichen Wertes abgefallen, so
daB an der 5 Tage verzdgerten MeBstelle nur die langlebigen kiinstlichen Nuklide gemessen
werden, Bild 4 zeigt den Zusammenhang zwischen den pro MeBzeit auftretenden Impulszahlen und
Aktivitdtskonzentrationen, Fir 1 h MeBzeit ergibt sich eine untere Nachweisgrenze (4.0 -Wert)
von ca. 3 . 10_14 Ci/mz. Weltere technische Einzelheiten sind in [51 enthalten,
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Zur Messung und gleichzeitigen Identifizierung von Aerosol-Alpha-Strahler dient die in
Bild 5 dargestellte Anlage vom Typ FHT 59 Té. Als Detektoren werden diffundierte Halbleiter-
detektoren mit vorgeschalteten 4,8-Kollimatoren benutzt, wie in Abschnitt 2 beschrieben.

Bild 53

Schrittfilteranlage FHT 59 T6 zur Messung
und Identifizierung von Aerosol-Alpha-
Strahler, ausgeriistet mit einer Sofort-
mefstelle, eine um ein paar Schritte
verzdgerte MeBstelle zur Messung des

Alphaspektrums im Vakuum und eine verzo-
gerte integrale MeBstelle

Die Aufgabe der SofortmeBstelle besteht darin zu entscheiden, ob im Energiebereich zwiachen
2,5 und 5,2 MeV kiinstliche Alphaaktivitdten (z.B. von U-235 oder Pu-239) auf dem Membran-
filter aufgesammelt wurden, der eine hdhere AktivitHtskonzentration als der in Anlage II
der 1, SSV0 genannten, zugeordnet werden kann, Ist das der Fall, so wird das in der Sofort-
meBstelle gerade gemessene Filterbandstlick sofort in die zweite MeBstelle transportiert, um
dort unter optimalen Bedingungen im Vakuum gemessen und im nachgeschalteten Vielkanalanaly-
sator spektrometrisch untersucht zu werden.

Das Alpha-Spektrum (MeBstelle II) wird zusammen mit den Daten der MeBstelle I und II, sowle
Datum, Uhrzeit und Luftdurchsatz z.B, mit einer Teletype digital registriert. Eine analoge
Aufzeichnung des Spektrums ist mdglich,

Unter der realistischen Annahme eines Nulleffektes won 30 Imp/h fiir die SofortmeBstelle,
einem Luftdurchsatz von oa. 8 m3/h und einem Gesamtwirkungsgrad von 5 % ergibt sich fiir die
SofortmeBstelle bei 1 h MeBzeit eine untere Nachweisgrenze von ca. 3 , 10"13 Ci/m3 und

6,4 10714 Ci/m3 fiir die um 5 Tage verzbgerte Me 8 stelle.
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Diese Angaben gelten fiir normal beliiftete Riume., Nach der Anlage II der 1. SSVO betragen
“11 ¢i/n’ und fir Pu-239

6 . 10"13 Ci/ma. Diese Konzentrationswerte ktnnen unter den gemachten Annghmen ohne
weiteres erfaBt werden. In Réumen mit gefilterter Zuluft sinkt die natiirliche Aktivitéts-

z.B, die zuldssigen Konzentrationswerte fiir U-235 4 . 10

kongentration auf weniger als 1/10 des urspriinglichen Wertes ab [6]1 , was eine weitere

Reduzierung der unteren Nachweisgrenze bringt.
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DISKUSSION

STEPHAN: Wir haben noch eine Schwierigkeit mit einem Schrittfiltergerdt gehabt, die hier
noch nicht zur Diskussion kam, und zwar ist es die Kontamination dieser Geridte, die

mit der Zeit eintritt. Man sollte also darauf achten, daB man zusdtzlich die Leitungen
noch abschirmen kann, aber was mir vielleicht noch wichtiger erscheint, daB man iiber-
haupt die MeBkopfe aus dem Gerdt herauszieht in einen abgeschirmten Topf hinein, Wir
haben wirklich groBe Schwierigkeiten gehabt und die Dekontamination dieser Gerdte macht
viel Arbeit. Man bekommt die Kontamination nie richtig heraus.

EDELHAUSER: Ich habe nur eine Frage: Sie erwdhnten vorhin die a-Analyse. Scheiden Sie

dabei die Probe ab? Das nehme ich wohl an; und wenn Sie die Analyse durchflihren, haben
Sie da nicht das Problem, daB Sie bei der Herstellung dieses Unterdrucks, den Sie zur

guten Spektrometrie erzeugen wollen, die a-Aerosole von dem Filterband abldsen?

GEBAUER: Ob sie sich abldsen, weiB ich nicht, das muB ich ehrlich gestehen, Die Erzeu-
gung des Unterdrucks spielt insofern keine groBe Rolle, weil das Volumen, das evakuiert
we rden muB, gréBenordnungsmidfig vielleicht 5 oder 10 cm3 betrdagt. Mit einer laufenden
Pumpe kann die durch die Undichtigkeit - die quer durch das Filter auftritt, wenn das
Filter zwischen zwei Platten gepreBt wird - verursachte Leckrate dauernd so abgesaugt

- werden, daB das Vakuum einige Torr betrdgt. Das ist kein Problem. Aber die andere Frage,
ob das jetzt abdampft usw., das richtet sich wohl nach den Verbindungen und den
Nukliden, die wirklich darauf sitzen. Das kann man allgemein giiltig, glaube ich, nicht
beantworten.
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JACOB]: Die Gerdte, die Sie uns hier flr die Raumluftilberwachung gezeigt haben, sind
relativ aufwendig. Wenn man so in Zukunft einmal daran denken muB, daB einen nicht so
sehr die Konzentration interessiert, sondern die von Personen inhalierte Aktivitit und
wenn man zum anderen Uberlegt, daB in RHumen die Konzentration auch sehr inhomogen ist,
dann wire es doch eigentlich zwe¢km&Big, einmal daran zu denken, ganz einfache tragbare
Luftmonitoren, die also von den einzelnen Beschdftigten getragen werden, zu entwickeln
und dabei gerade bei ldngerlebigen Substanzen gar keinen Detektor mit einzubauen, son-
dern einfach dann monatlich oder wochentlich die Filteraktivitdt zu messen. Man braucht
auch gar nicht unbedingt nun Filter mit sehr extrem hohem Wirkungsgrad, man. konnte ja
daran denken, Filter sich herauszusuchen, deren Wirkungsgrad dem des Atemtraktes ent-
spricht, so daB man direkt den abscheidbaren Anteil der Aerosolaktivitdt nur miBt, Gibt
es da irgendwie Tendenzen, so etwas zu entwickeln?

GEBAUER: Ich glaube, das Problem ist nicht so sehr das Filter, es gibt eine geniigende Aus-
wahl, Ich schdtze, daB mindestens so an die hundert Filter, die auf der Welt produziert
werden, hier brauchbar widren. Das richtige Filter daraus auszuwahlen, das halte ich nicht
fir das Primdre., Eine primidre Frage bei diesen tragbaren Anordnungen - also echt tragbar,
d.h, der Mann hat einen Aktionsradius, sagen wir einmal, von 20 m im Umkreis - ist die
Frage des Luftdurchsatzes, Wenn Sie ein Filter bestauben,fir einen Mann, der aus einem
bestimmten Einzugsvolumen Aktivitdt inhaliert, so miBte in etwa der Luftdurchsatz

fUr solche Gerdte - Sie haben, glaube ich, selber die Zahl genannt - 20 1/min, d.h,

ca., 1,2 m3/h betragen, damit Sie auf die entsprechende Nachweisgrenze kommen. Und das:
schafft man nicht flir ein tragbares Gerdt.

JACOBI: Nein, das Gerdt muB ja nicht den selben Luftdurchsatz haben wie der Atemtrakt.
Es muB nur hinsichtlich der Abscheidung charakteristisch sein,

GEBAUER: Das reicht nicht aus,
JACOBI: Das hdngt vom Nuklid ab, wie weit man kommen muB,

GEBAUER: Nehmen wir einmal das kritische Nuklid Plutonium mit 6.10'13 Ci/ma. und wenn Sie
Jetzt 1 m3 abgeschieden haben, dann haben Sie eine Aktivitdt von 6.10'13 Ci auf dem Filter.
Das sind 0,6 pCi und jetzt wissen Sie die Zerfallsrate, Damit kOnnen Sie nicht messen,

Also missen Sie dann in GrbBenofdnungen von vielleicht 10- oder 100-fachen derzeitigen
MZK-Werten messen, Es gidbe eine Ausweichmdglichkeit, wenn Sie so wollen, daB man Absaug-
stellen installiert, z,B, an den Arbeitsplatzen, an den Glove-Boxen; die mlissen aber

nicht unmittelbar traghar sein, Aber da hat man die Moglichkeit, groBere Luftdurchsdtze

zu realisieren,

JACOBI: Und dann kinnte man eben doch mehr darauf ausgehen, integrierende Detektoren zu
entwickeln.

GEBAUER: Ja, das kann man dann machen, selbstversténdlich.

SCHWIBACH: Nur eine kurze Anmerkung bezliglich der Oberwachung am Kamin, Der Vorteil einer
Probenahme auf dem Faserfilter Uber eine Woche oder liber einen Monat ist natlirlich, daB
ich eine Chance habe, Einzelnuklide darin zu sehen,

JACOBS: Herr Jacobi, ich glaube, Ihre Frage ist doch durch die kleinen batteriebetriebenen
personal air sampler beantwortet, die man in die Brusttasche steckt und etwa 20 1/min
Saugleistung haben, das entspricht dem Atemvolumen des Menschen, Das Filter kann man auch
an den Rockaufschlag anklemmen, also in unmittelbarer Mundndhe. Die Filter, die verwendet
werden, sind - glaube ich - Uiblicherweise Mikrosorbanfilter, Die Ausmessung erfolgt dann,
Ihrem Vorschlag entsprechend - natiirlich getrennt,
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JACOB!: Ich meine, meine Frage ging ja auch darauf hinaus, daB man dies eben doch auch
hier in Deutschland mehr anwenden und auch von der industriellen Seite vielleicht etwas
vorantreiben sollte.

KONIG: Ich mdchte an einen Gedanken, den ich in meiner Einflihrung geduBert habe, an-
knipfen, Wir missen uns dariber im Klaren sein, daB auch die aufwendigsten Anlagen nur
einen kleinen Bruchteil eines Raumes Uberwachen konnen., Es kann in einem Raum u.U, sehr
groBe Kontaminationen geben, ohne daB die Aerosolliberwachungsanlage etwas davon bemerkt.
Ich glaube, man miBte mehr dazu Ubergehen, das Gesamtsystem zu betrachten, ndamlich Raum-
luftliberwachungsanlage plus dem lberwachten Raum und darf sich also nicht mit den beein-
druckenden Nachweisgrenzen zufriedengeben, die fir die einzelnen Luftiberwachungsanlagen
unter optimalen Bedingungen an einem bestimmten Punkt bestimmt sind.

(Niederschrift der Diskussion nach Tonbandaufzeichnung)
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OBERWACHUNG AUF RADIOAKTIVE GASE,
INSBESONDERE TRITIUM

R. MAUSHART

BERTHOLD/FRIESEKE VERTRIEBS-GMBH, ,
KARLSRUHE-DURLACH

Zusammenfassung

Es wird eine Ubersicht iiber den Stand der MeRtechnik bei der Gas- und Tritiumiiberwachung gegeben. Alle \gebriuchlichen, hiufig ange-
wandten Anordnungen zur routinemaRigen, kontinuierlichen Messung werden beschrieben, ihre Vor- und Nachteile vergleichend erdrtert
und in Tabellen ihre Eichkonstanten zusammengestelit.

1. WO STEHEN WIR HEUTE ?
1.1 Riickblick

In den letzten Jahren hat sich, so scheint es zumindest, bei der Uberwachung radioaktiver Gase nichts Neues ereignet. Die hierzulande gebriuchlichen MeRver-
fahren — GroRflichenproportionalzéhlrohre in Kombination mit den verschiedensten MeRkammern zur Erfassung von Edelgasen, Sandwichproportionalzahl-
rohre mit Zdhlgas-Luft-Gemisch im Durchflu® fiir die Tritiumbestimmung — sind vor nahezu einem Jahrzehnt entwickelt worden und werden auch heute noch
vorwiegend angewandt, Aus Tabelle 1 ist ersichtlich, dat mit diesen MeRanordnungen 1/10 der MZK-Werte nach Anlage [ der 1. Str. Sch, VO fir die meisten

wichtigen Radionuklide, die gasférmig auftreten kdnnen, relativ problemlos erreicht werden kann,

Tabelle 1 : Mit gebrdauchlichen MeRanordnungen erreichbare Nachweis-
grenzen (Richtwerte) fiir die wichtigsten gasformig auftretenden Radioisotope

Isotop Apr 85y, 133xq 136x¢ 14¢ 34 222p,

MZK It. Anlage 11
der 1.Str.Sgh.V0 4x107 4x10°6 3x106 1x 106 1x10%6 2x106 1x107
{Ci/m3)

Routinemafig

erreichbare 2x10°9 4x109 2x108 3x 109 1x 107 2x 108 1x 108

Nachweisgrenzen
(Ci/m3)

Spektakuldre Fortschritte in der MeRtechnik waren demnach nicht zu erwarten und auch gar nicht erforderlich, Nichtsdestoweniger ist viel Entwicklung im De-
tail geleistet worden. Sie reicht von neuartigen Detektortypen, wie dem im Abschnitt 2.3 dieser Ubersicht beschriebenen, réhrenférmigen GroRflachen-Plastik-
szintillationszéhler, ber die Erweiterung des dynamischen Mefberegichs bei Gas- und Tritiummonitoren bis zur modernen Digitalelektronik (siehe auch Bild 3
im Abschnitt 3.3.5) deren Vorteile aligemein von MAUSHART und STREMME (1971) und speziell fir die Abluftiiberwachung an Kernkraftwerken von
MAUSHART (1972 a) aufgezeigt worden sind.
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1.2 Ausblick

Aber noch bleibt einiges zu tun. Die Zahl der Kernkraftwerke wichst. Weitere, groRere Brennstoffwiederaufarbeitungsanlagen werden entstehen. Aus den bis-
herigen Erfahrungen haben sich auch neue Problemstellungen fiir die Abgasiiberwachung ergeben, die noch nicht alle befriedigend gel&st sind (vgl. auch MAUS-
HART, 1972 b).

Das tanglebige 85k r und seine Anreicherung in der Atmosphére machen eine spezifische Messung dieses Isotops auch bei Anwesenheit anderer radioaktiver
Edelgase, vor allem 41Ar, erfordertich. Das gleiche gilt fiir den Tritiumnachweis. Zur Uberwachung von Konzentrationsgrenzwerten kommt die Notwendigkeit
einer Bilanzierung der Einzelisotope. Das ist hiufig nicht mehr mit kontinuierlichen, sondern nur noch mit stichprobenartigen, diskontinuierlichen Methoden

zu realisieren.

Von der MeBelektronik, deren Einschilbe vielfach auf Labor- und Institutsverhéltnisse zugeschnitten sind, wird eine bessere Anpassung an die betriebsmiRigen
Bedingungen in einem Kernkraftwerk gefordert, Dazu gehort nicht nur die Robustheit, die Bedienungsvereinfachung und der Staub- und Feuchtigkeitsschutz,
Auch der jewsilige Kalibrierfaktor sollte der Mellanordnung so einzugeben sein, daf die Anzeige einheitlich nicht in Impulse pro Minute, sondern direkt in Kon-

zentrationseinheiten erfolgt,

Die Detektoren sind haufig in kontaminierten Bereichen oder Zonen mit erhdhtem Strahlungspegel untergebracht. Das stellt nicht nur besondere Anforderungen
an die Methoden zur Gammakompensation des MeRwertes, sondern macht auch Prifungen, Reparaturen oder Auswechseln zu schwierigen Arbeitsvorgiingen, die
durch hohe Konstanz und Zuverléssigkeit der Detektoren sowie durch fernbedienbare Testvorrichtungen weitgehend vermieden werden missen. Gelegentlich
werden diese Uberlegungen sogar dazu fiihren, daB auf eine hochgeziichtete Apparatur mit maximaler MeRempfindlichkeit zugunsten der Betriebssicherheit ver-

zichtet werden muf.

Kurz: es ist abzusehen, daB bis Ende dieses Jahrzehnts eine neue Generation von StrahlungsmefRsystemen speziell fir den Einsatz in Kernkraftwerken heran-

wachsen wird, wobei die Verbesserungen kaum in der MeBmethode, wohl aber in der technischen Ausfiihrung zu erwarten sind.

Umso wichtiger und sinnvoller ist es, im folgenden den derzeitigen Stand dieser Methoden — soweit es die Gasliberwachung betrifft — zusammenfassend

und vergleichend darzustellen,

2, RADIOAKTIVE EDELGASE

2.1 Ubersicht

2.1.1  MeRverfahren und Detektoren

Entstehung, Vorkommen und Eigenschaften der radioaktiven Edelgase knnen als bekannt vorausgesetzt werden, Zahireiche Arbeiten befassen sich damit, Erst
kiirzlich ist diesem Fragenkomplex ein eigenes Symposium gewidmet worden (Las Vegas,1971).Wenn hier dennoch eine Tabele mit den wichtigsten Nukliden
und deren Daten erscheint, so ist das lediglich zur gréReren Bequemlichkeit des Lesers gedacht. Es ist ganz nitzlich, die Energie- und Reichweitenwerte zur Hand

zu haben, wenn wir uns im Folgenden mit den einzelnen MeRanordnungen naher beschaftigen.

Wie sehen diese MeRanordnungen aus ? Da® in Tabelle 2 nur Beta-Energien aufgefiihrt sind, zeigt uns bereits, daR die Messung — zumindest soweit es sich um
die kontinulerliche Messung handelt, auf die Ausnahme kommen wir noch zu sprechen —~ ausschlieBlich iiber die Betastrahlung erfolgt. Das ist notwendig und
vorteilhaft. Notwendig, weil ein ganz wesentliches Nuklid, das 85k, praktisch ein reiner B-Strahler ist (0,7 % Gammas von 520 keV) und daher anders nicht an-
néhernd mit ausreichender Empfindlichkeit erfakt werden konnte. Vorteithaft, weil sich so MeRgeféRe definierter Geometrie mit einigermalen handlichen Abmes-

sungen ~ und Abschirmungen — verwenden lassen, ohne die Ansprechwahrscheinlichkeit untunlich einzuschrénken,

SchlieBlich hat man das ganze Arsenal an Beta-empfindlichen Detektoren zur Auswahl, die dann auch alle irgendwann einmal benutzt werden:

® GroRflachen-GM-Zahirohre
® GroRflachen-Plastikszintillationszéhler
e Normale Plastikszintillationszahler

] GroRfliachen-Proportionalzahirohre
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Tabelle 2 : Kenndaten einiger wichtiger radioaktiver Edelgase und Gase

Isotop Npp 135y 85my, 85y, 133y 14¢ 3y aj
HWZ 185h 9,2h 44h 104a 5,65d 5570 a 12,3a
R-Energie 0,92
(MeV) 1,2 (97 %) 0,83 0,67 0,35 0,158 0,018
b)
max. Reichweite in 406 270 230 180 100 33 06
Luft (cm) ’
b]
hiufigste Reichweite
in Luft 110 90 80 60 14 3 0,15
( V/3Emax) {cm)

a) Falls thnen noch ein anderes Radionuklid wichtig erscheint, — in diese freie Spalte kénnen Sie es hineinschreiben |

b) nach D, Nachtigall, Physikalische Grundlagen fiir Dosimetrie und Strahlenschutz, Thiemig-Taschenbuch Band 24 (1971)

21.2 MefBkammern

Wie kommt nun die MeRluft zum Detektor ? Entweder kann man diesen direkt in einem Liiftungsschacht anbringen, falls der Querschnitt der Leitung gro8

genug ist. Oder man benutzt eine besondere MeRkammer, durch die vermittels einer Bypass-Pumpe die Luft hindurchgesaugt oder -gedriickt wird.

In jedem Fall ist eine MeRkammer die vorteilhafteste Art der Detektoranordnung. Mit ihr verfiigt man Gber

e Eine von vornherein bekannte und und auch nach meRtechnischen Gesichtspunkten optimierbare Geometrie mit feststehenden, im Regeifall auch

experimentel}! ermittelten Eichfaktoren fiir die einzelnen Edelgase oder auch andere gasférmig auftretende Nuklide, wie 2.8, 14¢

® die einfachere Mdglichkeit der Abschirmung und damit der Reduktion des Nulleffektes zur Empfindlichkeitssteigerung {— an Liftungstrakten Blei-

abschirmungen anzubringen, ist aus Plateau- und Gewichtsgriinden meist nicht mdglich)

[ besser kontrollierbare Druck- und Strémungsverhaltnisse im Vergleich zu abluftfiihrenden Schichten, wo die Detektoren oft mechanisch Oberbean-

sprucht und auBerdem schwer zugénglich sind;

e bewegliche Anordnungen, die auch chne lange Ansaugwege an verschiedenen Stellen eingesetzt werden k_‘c‘vnnen, wie dies bei der Raumiuftiiber-
wachung am Arbeitsplatz vielfach notwendig ist,

Wenn die MeRluft aus dem Hauptkamin an Stellen hoher Strémungsgeschwindigkeit entnommen werden muR, kdnnen allerdings gelegentlich Schwierigkeiten
entstehen, eine wirklich reprasentative Luftprobe zu gewinnen,

Maximale Zihlraten pro Konzentrationseinheit der zu erfassenden Aktivitét wiirde man zwar mit MeRgefaRen solcher Abmessungen erhalten, die nahezu der
Maximalreichweite der betreffenden Betastrahlung entsprechen. In der Praxis jedoch kommt man ohne wesentlichen Verlust an Ausbeute mit Abmessungen
in der ertraglichen GréRenordnung von einigen 10 Zentimetern aus, da es einerseits im Gesamtspektrum nur wenig Betas mit Maximalenergie gibt, anderer-

seits die AuRenschichten bei groReren Volumina aus geometrischen Griinden zum Fiu im Zentrum nur wenig beitragen,

Gelegentlich kann man sogar auf recht kleine Dimensionen zuriickgehen, wenn es auf Messungen wesentlich unterhalb der MZK nicht ankommt, Diese Art
des MeRgefaRes hat auRerdem den Vorteil, daR der Kalibrierfaktor nahezu unabhéngig von der Betaenergie und damit von der Art des nachzuweisenden

Edelgases wird,
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Drei Hauptformen von MefigefaRen haben sich daher in der Praxis eingebiirgert:
[] Zylinderformige Behalter, meist mit Bleiabschirmung von 1/2” — 1", in den Abmessungen 50 cm @ x 50 cm Héhe, In diese Behlter werden GM-
Zéhlrohre und Szintillationszahler axial eingesetzt.

Kubische Behaiter in den ungefahren Abmessungen 100x100x50cm, in deren einer Wandflache sich ein GroBfiichen-Proportionalzahirohr befindet.
Hier wird in der Regel aus Griinden der Gewichts- und Kostenersparnis nur das Zahlrohr selbst, d.h. ein Halbraum, mit Biei von 6 — 10 cm Stérke abge-

schirmt.

) Flache, rechteckige Behélter in den Abmessungen des Grofflachenzahlrohres (ca. 30 x 30 cm) und ca. 10 cm Dicke,

2,13  Eichfaktoren und Nachweisgrenzen

Die Tabelle 3 gibt eine vergleichende Ubersicht iiber die Eichfaktoren der verschiedenen Detektorarten in verschiedenen Behéltersystemen fir 85¢r. Die so er-
zielbaren optimalen Nachweisgrenzen liegen fiir AnordnGngen-mit GMeZahlrohren bei 108 Ci/m3, fir Anordnungen mit Grof¥flachenproportionalzéhirohren

bei 109 Ci/m3.

Tabelle 3 : Eichfaktoren (85Kr)
fiir verschiedene Standard-Detektoranordnungen

{ ipm pro 106 Ci/m3)

MefRgefaR 40 x 40 x 20 em 440 x74cm 44O x74cm 60 x 30 x 10 cm 100 x 100 x 50 cm
und Endfensterzéhirohr Plastikszintillator B2/120 A GFDz GFDZ
Detektor 27mm @
Eichfaktor 40 700 800 2.200 10.000

Die hier aufgefiihrten Daten sind experimentell ermittelt oder an gemessene Werte anderer Isotope angeschlossen, Die Berechnung von Eichfaktoren fiir die

Aktivitatsmessung gasférmiger Medien in beliebigen Geometrien, wird bei PLESCH {1968) ausfiihriich beschrieben,

Es liegt auf der Hand, daf} die beschriebenen MeRanordnungen fiir gasférmige radioaktive {sotope prinzipiell auch Aerosole mit der gleichen Meflempfindlich-
keit nachweisen kdnnen, Da man aber in der Regel Wert darauf legt, die gasférmige Aktivitdt getrennt von der aerosolférmigen zu erfassen, wird die MeBfuft

zuvor gefiltert. Das hat zudem den Vorteil, Verschmutzungen und Kontaminationen der MeBkammer zu vermeiden,

AuRer den genannten Detektorsystemen, bei denen die MeRiuft am Detektor vorbeigefiihrt wird, lassen sich auch alle die in Abschnitt 3 beschriebenen Durch-

fluRzahler zur Messung radioaktiver Edelgase verwenden. Vor- und Nachteile der wichtigsten MeRanordnungen sind in Tabelle 4 zusammengefa®t.

Tabelle 4 : Eigenschaften von verschiedenen Systemen zur Edelgasmessung in Luft

Geréitetyp wie gebrduchlich ? Nachweisempfindlichkeit Vorteile Nachteile
fluBSonisati frither hiufig, jetzt schlecht bis ausreichend | Strahler aller Energien |stiindige Eichkontrolle er-
DurchfluB-lonisationskammer in der BRD sslten; {ca. 2 x 107 Ci/m3) werden erfat (aber forderlich; Nachweis-
im Ausland hiufig nicht getrennt) empfindlichkeit schlecht
i an Reaktoren und in gut gleichzeitige, getrennte  |Gasverbrauch; beschriinkte
DurchfluB8-Proportionalzéhirohr Lgbgrs, nur in Verbindun {ca. 5 x 108 Ci/m3) [Messung von Edelgasen Luft-DurchfluRmenge
mit 3H-Messung (nur BRD und 3H (=3 1/min)
" R " héufig an Beschleunigern gut preiswerte, einfache Elek-| keine 14C-Messung; be-
GM-Ziihlrohr in MeBgefiR 50 @ x 60 ‘Lo et 1 .
8ci/m3)  |tronik; stabil durch langes| schrénkter cpm-MeRbe
gelegentlich an Reaktoren| (ca, 2 x 108 Ci/m3) Plateau 9 reich; Zihirohralterung
in der Anschaffung etwas

fest; ; ph
%ﬂ%&treﬁe&ﬁﬁg{? teuer als GM-Zéhirohr

14¢ noch meBbar hohe y-Empfindlichkeit

GroBflachen-Plastikszintillationszéhler|

. . gut
in MeRgefiR 50 O x B0 cm bisher nur am HM1 Berlin {ca. 5 x 108 Ci/m3}

GroRflichen-Proportionalziihirohr hiufig an Reaktoren gut [hochste Nachweisempfind
S {ca. 2 x 109 Ci/m3) lichkeit fiir alle Energien Gasverbrauch

in MeRgefaR 100 x 100 x 50 ¢cm {nur BRD) (auRer 3H)
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21,4  identifizierung der Edelgase

Verfahren zur spezifischen Messung einzelner Edelgase sind in Abschnitt 26,1 beschriében, Wenn es um eine weitergehende Bilanzierung bei der Abgabe aus
kerntechnischen Anlagen geht, so kénnen nach einem Vorschlag von GEBAUER (1973) die Edelgasnuklide kontinuierlich tiber einen Bypass aus der Abluft
ausgefroren werden, Die Messung erfolgt dann mit einer GeLi-Spektrometeranordnung ber die Gammakomponenten an der Festprobe monatlich bzw. nach

Brennelementwethsel oder sonstigen markanten Ereignissen des Reaktorbetriebs,

215 M zur Umgeb itberwach

Zur Umgebungstiberwachung, d.h, im wesentlichen zur Immissionskontrolle, stellt man den Detektor auch frei in den Luftraum.

Hierzu wird schon seit iiber 15 Jahren nahezu ausschlieBlich das Grofflichen-GM-Zahlrohr BZ/120 A benutzt, Es liegen eine ganze Reihe von Veroffent-
lichungen vor, auf die hier nicht naher eingegangen werden soli, (BERTHOLD 1857; KIEFER und MAUSHART 1959 ; SCHMITT und WINTER 1967 .
Die theoretische Nachweisgrenze fiir Aar liegt in dieser Geometrie, bei der auch died‘-Komponente zur Messung beitragt, bei 6 x 109 Ci/m3.

Noch niedrigere Nachweisgrenzen fiir 4 Ar im Luftraum konnten mit einem 8" x 4".NaJ(T1)-Szintillationsdetektor erreicht werden (KIEFER und MAUS-
HART 1963.. Bei geniigend grofier Ausdehnung der Argon-Wolke betragt die meRbare Konzentration dieses Nuklides 10°9 Ci/m3, AuRerdem 3Rt sich in
groben Bereichen eine kontinuierliche Spektroskopie betreiben, Ahnliche Messungen wurden am EIR in Wiirenlingen mit einem 7" x 7"-Plastik-Szintillator

vorgenommen {(NAGEL 1969). Neuerdings wird das gleiche Verfahren mit ausgezeichnetem Erfolg auch mit Gel.i-Detektoren durchgefithrt (BECK 1971).

Uber spezielle Feldmessungen von 133xe in der Umgebung-eines Druckwasserreaktors mit einem tragbaren Szintillationszahler berichtet KARCHES (1971).

SchlieBlich kénnen mit kollimierten Szintillationszahlern auch Form und GroRe einer Edelgaswolke bestimmt werden (BURGKHART 1969)

2.2 Anordnungen mit GM-Zéahlrohren
2.2.1  Grofftichen-GM-Z&hirohre

Zur méglichst empfindlichen Messung werden groRflachige, diinnwandige, aber dennoch mechanisch stabile Zahlrohre benétigt, Hier hat sich in langjahriger
Anwendung das organisch geldschte Aluminium-GM-Zahlrohr BZ/120 A (bzw. der etwas kieinere Typ BZ/46) der Firma Laboratorium Prof. Dr. Berthold
als sehr geeignet erwiesen,und wird zumindest im westdeutschen Bereich so gut wie ausschlieBlich verwendet. Fiir dieses Zahirohr liegen auch die meisten be-

rechneten und experimentell ermittelten Eichwerte vor,

An Aquivalenten Halogenzahirohren kommt vor allem das FHZ 86 der Firma Frieseke & Hoepfrer in Frage. Seine Vorteile tiegen in der gegeniiber den
beiden Alu-Zahlrohren etwas diinneren Glaswand, dem gréferen Temperaturbereich und der Halogenzahirohren eigenen groeren Lebensdauer. Anderer-
seits ist es infolge kleinerer Abmessungen um etwa den Faktor 3 unempfindlicher als das BZ/120 A (bei Energien unter 1 MeV verschiebt sich das Verhélt-
nis etwas zugunsten des FHZ 86) und auRerdem mechanisch anfalliger, was gerade bei der Montage in Luftschichten von ausschlaggebender Bedeutung sein

kann, Die wichtigsten Kenndaten der genannten Zahlrohre sind in Tabelle 5 zusammengestellt.

Tabelle 5 : Kenndaten von GroRflachen-GM-Z&hlrohren

BZ/120 A BZ/45 FHZ 85
Wandstérke 0,2mm (55 mg/cm?) 0,15 mm (40 mg/cm2) ?;2}, G e 2 mit Kathode)
Wandmaterial Aluminium Aluminium las
Abmessungen 45 mm @ x 430 mm 35 @ x 260 mm 35 @ x 360 mm
Aktiver Querschnitt 120 cm?2 45 cm2 39 cm2
Einsatzspannung 850 vV 850 V 400 V
Plateauldnge gréRer als 260 V groRer als 250 V groer als 250 V
Plateausteigerung kleiner als 3% / 100 V kleinerals 3% /100 V kleiner als 8 % / 100 V
Nulleffekt ohne ca, 450 ipm ca, 160 ipm ca, 320 ipm
Abschirmung
Temperaturbereich ~300 bis +50°C —300 bis +500C —550 bis +90°C
Temperaturkoeffizient| ¢a.0,1V /9C ca.0,1Vv/°C <, 05V /oC
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Eine Anordnung von BZ/120 A-Zihirohren in einem MeRgefiR von 50 cm @ x 50 cm Héhe zur Uberwachung der Luftaktivitit an einem isochronzyklotron

ist von PROBST (1970) untersucht und mit 41Ar Kalibriert worden, Er findet fir dieses Isotop eine praktische Nachweisgrenze von 2 x 108 Ci/m3.

JAHN (1969) miRt das 41Ar im Abluftschacht eines Reaktors iiber die &”-Komponente , indem er an der AuRenwand des Schechtes ein Zahlrohr anbringt,
— wo die Nachweisempfindlichkeit von einigen 106 ci/m3 ausreicht, natijrlich eine sehr einfache Methode,

In Tabelle 6 sind verschiedene Eichfaktoren zusammengestellt, teils gemessen, teils — im AnschiuR an den experimentellen Wert fiir MAr — berechnet,

Tabelle 6 : Eichfaktoren fiir das Zahirohr BZ/120 A
( ipm pro 106 Ci/m3)

Isotop MNar 135, 85y, 133ye 14¢ Referenz
eme 1.900

MeRgefiR gemessen é
1.380 1130 - 0 a

50 em @ x 50 cm
berechnet 1.300 550 32 b
MeRgefdR gemessen 2.800 52 0 [
Aom @ xTem o chnet 1.910 810 b

Zahlrohr an der
Aulenwand des | gemessen 17 d
Abluft-Kamins

a)  Probst (1970)

b)  vom Verfasser berechnet nach Angaben in a}
¢}  Barz (1973)

d)  Jahn (1969)

Bei Vorhandensein eines schwankenden Gamma-Untergrundes werden im gleichen MefRgeféR zwei Zahirohre angeordnet, von denen eines mittels eines Kunst-
stoffzylinders von ca. 10 mm Wandstérke gegen die Betastrahlung abgeschirmt wird, so daR sich die Gammakomponente durch Differenzbildung eliminieren
18Rt

Diese Art der Gasiiberwachung mit GM-Z&h!rohren stellt bei vollig ausreichender Empfindlichkeit die einfachste und billigste M6glichkeit dar, Sie hat allerdings
zwei Nachteile: infolge der Zahlrohr-Wandstarke von ca, 50 mg/cm? {entsprechend etwa 66 cm Luft) nimmt die Empfindlichkeit bei fallender B-E nergie rasch
ab. Betastrahler unterhalb von 300 keV, vor allem 14C, lassen sich nicht mehr nachweisen, Und infolge der GM-Zahlrohren eigenen hohen Totzeit ist die Nach-
weismoglichkeit zu hohen Konzentrationen hin auf einige 10-5 Ci/m3 begrenzt. Diese letztere Eigenschaft verhindert haufig den Einsatz zur Abluftiberwachung

an Kernkraftwerken,

22,2  Endfenster-GM-Zéhlrohre

Endfenster-GM-Zahlrohre werden gelegentlich als verhaltnismaRig einfaches, erginzendes Mefisystem benutzt, um bel der Abluftiberwachung von Kernkraftwerken den er-
faRbaren Konzentrationsbereich gegeniiber GroRflachen-GM-Zahlrohren nach oben hin zu erweitern.und somit eine bessere Uberwachungsmaglichkeit auch fiir den Storfall
zu schaffen, Bei Verwendung groer MeBgeféRe — einige Eichfaktoren dazu sind in Tabelle 7 auf der folgenden Seite zusammengestellt — reicht der MeBumfang von eini-

gen 107 bisca, 103 Ci/m3. Durch kleinerdimensionierte Mefiraume kommt man noch ein bis anderthalb Zehnerpotenzen hdher,

Bel derartigen Konzentrationen miissen aber dann MeRergebnisse gerade mit Vorsicht betrachtet werden, da sich durch die Gamma-Komponente auch aus weiter abliegenden

Rohr- und Leitungsstiicken der Nulleffekt — bzw., wenn man so will, der Eichfaktor — erheblich erhhen kann,
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Tabelle 7 : Eichfaktoren fiir GM-Endfensterzihirohre von 27 mm @ und 2 — 3 mg/em2
Massenbelegung, MeBgefiRdimensionen 40 cm x 40 cm x 20 ¢m (berechnet nach PLESCH, 1968).
( ipm pro 10-6 Ci/m3)

Isotop Hpr 85y, 14¢
Eichfaktor fiir 57 40 7
1 Detektor
Eichfaktor fiir
Sonde mit 7 Detektoren 400 280 50
parallel

2.3 Anordnungen mit Plastikszintillationszéhlern

2,31  GroBfldchen-Plastikszintillationszéhler

Grof3flachen-GM-Zahlrohre sind, wie in Abschnitt 2.2.1 gezeigt wurde, von der Nachweisempfindlichkeit her zur Edelgasmessung vollig ausreichende Detek-
toren, die dazu die Vorteile haben, preiswert und in der erforderlichen Elektronik weitgehend problemlos zu sein, DaR ihr Anwendungsbereich dennoch be-

schrankt bleibt, liegt an einer vierfachen Unzulénglichkeit:

) infolge der mechanlsch erforderlichen Mindestwandstérke von ca, 30 — 50 mg/cm?2, sind Messungen im Energiebereich unter 300 — 400 keV nur

mit unzureichender Empfindlichkeit oder gar nicht mehr méglich;

® gleichzeitig ist die Wand wiederum so diinn, da die Z&hirohre mechanischen Beanspruchungen, insbesondere raschen Druckwechseln oder gar stén-
digen Uberdrucken, nicht gewachsen sind;

[} schlieBlich begrenzt die GM-Z&hlrohren eigene hohe Totzeit den MeRbereichumfang nach oben,

® dazu kommt noch die Zahirohratterung, die einen Ersatz der Detektoren ca. alle 2 bis 3 Jahre erforderlich macht.

Um alle diese Nachteile zu vermeiden, wurde von BARZ und JACOBI (1970) eine zylinderférmige Plastikszintillationssonde entwickelt, die inzwischen

auch kommerziell erhéltlich ist (LABOR BERTHOLD 1972), Der Szintillator in Form einer Réhre mit 5 mm Wandstarke ist dabei auf einem Plexiglas-Licht-
leiter aufgezogen und mit einer 0,06 mm-Alufolie abgedeckt. Der AuRdendurchmesser ist rd. 40 mm, die aktive Lange 194 mm, so daR der aktive Quer-
schnitt rd, 80 cm? betrigt (BZ/120 A: 120 cm2), DaRt die Ansprechwahrscheinlichkeit filr ein punktfdrmiges Préparat entlang der Detektorachse wegen der ver-
schiedenen Lichtiibertragungswege variiert, spiélt solange keine nachteilige Rolle, als der Detektor in einem gleichméRig kontaminierten Luftraum eingesetzt

wird,

Die Eichfaktoren des Detektors in einem MeRgefaR mit 44 cm @ und 74 cm Lénge sind in Tabelle 8 zusammengestellt. Die vergleichbaren Werte fiir das
GM-ZshlIrohr BZ/120 A stehen in Tabelle 6. Entsprechend seiner groReren empfindlichen Flache, zeigt das BZ/120 A fiir die héherenergetischen Isotope
unter sonst gleichen Bedingungen eine rd. 50 % gr6Rere Impulsrate. Aber beim 133xe hat sich das Verhalinis bereits umgekehrt, und 14¢ st iberhaupt
nur mit dem Plastikszintillationszéhler erfalbar, Der Nulleffekt des Plastikszintiliationszéhlers liegt bei richtiger Wahl der unteren Diskriminatorschwelle
um etwa den Faktor 2 — 3 héher als beim BZ/120 A, wodurch sich die erreichbare Nachweisgrenze etwas schlechter stellt, Dagegen ist die Totzeit um

mindestens den Faktor 100 kleiner, so daR sich der MeRbereich entsprechend nach oben ausdehnen 188t

Tabelle 8 : Eichfaktoren fiir einen Plastikszintillator
38,2 mm @ x 6 mm Dicke x 194 mm Lénge
in einem MeRgefaR 44 cm @ x 74 cm Linge (BARZ 1973)
{ ipm pro 106 Ci/m3)

Isotop Nar 136y 85y, 133y, 14¢

a) a)
Eichfaktor 1.900 1.400 700 84 30

a) Vom Verfasser berechnet
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Ein kritischer Punkt bei Szintillationszahlern ist stets die Temperaturabhéngigkeit des MeBwertes, Die Autoren fanden jedoch bei der baschriebenen Plastik-
szintillatorsonde filr das Gesamtsystem Szintillator-Multiplier-Vorverstirker im Temperaturbereich von —20°C bis +60° C kelne gréfiere Variation als

* 1 %. Dieses an sich {iberraschend giinstige Ergebnis wird mit der Annahme erklirt, daR eine Kompensation von gegentaufigen Temperatureffekten in den
verschiedenen Systemkomponenten auftritt, die als Summe zu der &uRerst geringen Temperaturabhangigkeit fihrt,

Die Gammaansprechwahrscheinlichkeit der Plastikszintillationssonden betragt (fiir eine Sondenldnge von 20 cm, wie sie die kommerziell erhaitlichen Typen
aufweisen) in der fir R-Messungen iiblichen Schwelleneinstellung ca. 10° ipm/mR/h, gemessen mit BOCOSII‘GMUHQ. Das ist gegeniiber dem Zahlrohr
BZ/120 A ganz rund etwa den Faktor 3 hoher; der Einsatz der Plastikszintillatoren sollte deshalb nach Maglichkeit an solchen Stellen erfolgen, wo nicht
mit einer wesentlich erhdhten Umgebungsstrahlung zu rechnen ist.

2.3.2  Normale Plastikszintillationszéhler

Die Gblichen, scheibchenférmigen Plastikszintillatoren werden vor allem dann eingesatzt, wenn es um den Nachweis verhiltnisméRig hoher Aktivitatskonzen-
trationen oder um einen besonders groRen MeRbereichsumfang geht.

Beispielsweise wurde in der WAK "Leopoldshafen eine Abgas-KryptonmeRstelle installiert, die einen Plastikdetektor mit 17 mm @ und 1 mm Dicke, Fen-
sterstarke 0,06 mm Aluminium, in einem MeBgefaR von 46 cm @ x 30 cm Héhe enthilt, Der Eichfaktor dieser Anordnung betrigt 185 ipm pro 106 Ci/m3
85¢r, Durch 100-fach-Voruntersetzung der Ausgangsimpulsrate reicht der MeRbereich von einigen 108 Ci/m3 linear bis 10 Ci/m3, mit Totzeitkorrektur bis
einige 100 Ci/m3. Vergroferung des Szintillators auf 26 mm @ und 2 mm Dicke 188t den Eichfaktor auf 740 ipm ansteigen.,

Eichungen einer dhnlichen MeRstelle in der KfA Jillich mit einem Szintillator von 38 mm @ x 2 mm, fensterlos, ergaben die in Tabelle 9 dargestellten Werte
(JAHN 1973 b). Die auffallend geringe Energleabhzngigkeit wurde absichtlich dadurch herbeigsfilhrt, daR der Abstand Detektor-GefaRwand nur 65 mm betrug,
Bei einem Nulieffekt von 180 ipm ergibt sich daraus fiir 133><e eine Nachweisgrenze von 7,6 x 108 ci/m3,

Tabelle 9 : Eichfaktoren fiir scheibchenférmige Plastikszintillatoren

Szintillatorabmess.
Abstand Detektor- | 88Kr / 88rp | 41Ar 85, 133xe Referenz
Isotop fenster—GefidBwand

380 x2mm 750 200 —_ 210 a
55 mm

Eichfaktoren 170 x1mm — — 185
200 mm

250 x2mm —_— — 740 —_— b
200 mm

a) JAHN (1973 b)

b) Laboratorium Prof, Dr, Berthold {unveréffentlicht) (1970)
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2.4 Anordnungen mit Grofflichen-Proportionalzihlrohren

24.1 Bauformen

Grofifiachen-Proportionalzahirohre sind infolge ihrer groen wirksamen Zahlfliche in Verbindung mit der diinnen Fensterfolie die hdchstempfindlichen Detektor-
anordnungen fiir die Gastiberwachung, Handelsiibliche Typen, wie die FH 407-Baureihe von Frieseke & Hoepfner, die DDD/DDA-Baureihe von Miinchener Appara-
tebau oder die GroRflichenzahler von Herfurth, haben Fenster6ffnungen um 700 cm2 bei Follendicken zwischen 0,3 und 0,9 mg/cm2,

Die Detektoren werden {iblicherweise an der Wand eines Mef3gefdRes mit Luftschichtdicken von ca, 50 cm angebracht, Durch Blelabschirmung des Detektors
{ — oder, wenn man sich-den Aufwand leistan will und kann, des ganzen MeRgefaRes) wird der Nulleffekt reduziert, durch Verwendung eines Schirmzéhlers in

Differenz die Schwankungen des dueren Strahlungspegels kompensiert.

Wo mit einem konstanten, qlederen Untergrund zu rechnen ist, kann man auch Detektoren mit beidseitigem Fenster in der Mitte einer Luftkammer doppelten
Volumens anbringen. Diese Anordnung ist geometrisch die giinstigste, weil sie bei gleichem Nulleffekt die doppelte Strahleneintrittsflache bietet, Dafiir l&Rt sich
der Detektor nicht abschirmen; man miiBte zur wirksamen Reduktion des Nulleffektes die Abschirmung schon auf das ganze MeRgeféR oder wesentliche Teile
desselben ausdehnen. Eine Anlage, die mit 24 MeRstellen nach diesem Prinzip zur Uberwachung eines grofien Isotopeniabors arbeitet, ist seinerzeit von der
Firma Frieseke und Hoepfner in Zusammenarbeit mit dem _Kernforschungszemrum Karlsruhe entwickelt und gebaut worden (HOGREBE 1963 a).Auch Drei-
fachdetektoren mit zwel auRentiegenden Fenstern und einem Schirmzéhler in der Mitte zur Nulleffektskompensation selbst bel derartigen 4 pi- MeRanord-
nungen, sind schon realisiert worden {LABOR BERTHOLD, 1869).

Um die dilnne Fensterfolie vor Beschadigung durch Druckschwankungen zu bewahren, werden die GroRflachenzéhlrohre zum Einsatz bei Luftiiberwachungs-

anlagen meist mit besonderen Stitzgitterkonstruktionen versehen,

2,42  Eichfaktoren und Nachweisgrenzen

Fiir Uberwachungsanlagen mit GroRfldchenzahlrohren liegen zahlreiche Berechnungen und experimenteile Nachpriifungen der Nachwelswahrscheinlichkeiten

fiir bestimmte Geometrien vor,

Ausfiihrliche Daten und Eichfaktoren nicht nur fiir betastrahlende, sondern auch fir alphastrahlende, gasférmige Radionuklide bei verschiedenen Detektoran-
ordnungen, sind von HOGREBE (1963 b) und von MOLLER und NEMECEK {1864) gegeben worden. Die wichtigsten sind in Tabelle 10 zusammengefaRt,
Fir R-Strahler um 1 MeV erreicht man Nachweisgrenzen von einigen 109 ci/m3 {je nach Stirke und Geschlossenheit der MeRstellenabschirmung), fiir weiche
R-Strahler wie 14C um 107 Ci/m3, Selbst e -Strahler lassen sich mit 108 Ci/m3 nachweisen.

Zum Vergleich der Auswirkungen einer Verkleinerung des Mef3gefiRes sind in Tabelle 10 auch noch einige Werte fiir einen Behélter von den ungefahren

Abmessungen 60 x 30 x 10 cm gegeben,

Tabelle 10 : Eichfaktoren fiir ein GroRflichendurchfluRzahirohr
von 25 x 25 cm2 Fensterfliche in einem MgBgefaR von 100 x 100 x 50 cm?3 (a)

bzw. von 22 x 32 cm?2 Fensterfliche in einem MeRgefiR von ca. 60 x 30 x 10 cm3 (b)

Isotop Npr 85y, 133y 136yq 14¢ 222p, 131,

a)
1,9 x 104 1 x 104 3x103 1,4x 10 5 x 102 5x 102 75 x 103

Eichkonstante b)
2,2 x 103 9 x 102

a)  MOLLER und NEMECEK (1964)

b)  SIEMENS (1972), Untersuchungsbericht 21 — 3/ 72, unverdffentlicht
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25 Spezielle Meanordnungen

251  Messung von 85Kr in Anwesenheit von H1Ar

Das Problern, die radioaktiven Krypton- und Xenonisotope dieser bei der Kernspaltung entstehenden Gase auch im Beisein gréRerer 41Ar-KonzentratIonen

zu messen, tritt nicht allein bei der Abluftiiberwachung einzelner Reaktoren auf. In allen groRen Forschungszentren finden sich eine ganze Reihe kerntechnischer
Anlagen, die jede fiir sich radioaktive Edelgase produzieren und abgeben, Eine in dieser Hinsicht besonders ungiinstige Konstellation ist eine Wiederaufarbeitungs-
anlage mitihrem hohen 85K r-AusstoR in der Nahe von Forschungsreaktoren und deren nicht unbetrachtlichen 4!Ar-Wolken, Hier wird die Immissionskontrolle

vor eine harte Aufgabe gestellt.

Die R-Maximalenergien von 86k und 41Ar betragen 0,67 MeV bzw. 1,20 MeV. Jeder Detektor, mit dem 85Kr gemessen wird, erfat daher auch das 41Ar,
meist sogar mit einem grékeren Wirkungsgrad. Umgekehrt ist es jedoch mdglich, die Wandstérke so zu wahlen, daR kein 86k mehr, woh! aber A Ar zur Mes-
sung kommt, Das ist theoretisch bei 500, praktisch bei ca, 250 mg/emZ2 der Fatl, Mit zwei Detektoren und Differenzbildung 158t sich so die Argon-Konzentra-
tion im Argon-Detektor getrennt messen und ihr Zahlratenanteil im Argon-Krypton-Detektor bestimmen und abziehen, MeRanordnungen mit groRflichigen GM-
Zshlrohren nach 2.2., die hierfiir infrage kdmen, ergeben keine sehr gute Trennung, da infolge der Wandstarke von 50 mg/cm2 auch des MeRdetektors der Wir-
kungsgrad fiir Kr gegeniiber dem fiir Argon verhéltnisméaRig gering ist. ’

Bessere Ergebnisse werden mit Piastikszintillatoren erzielt (JAHN, 1973 a), bei denen der Mefidetektor vilig fensterlos arbeitet, wihrend dér Kompensations-
detektor mit einer Folie von geeigneter Stirke abgedeckt ist, Flr den optimalen Trenneffekt spielen auch die MeRgeféRdimensionen eine Rolle, Die erreichten
Werte werden auf dieser Tagung im Beitrag von Herrn Dr, Jahn gebracht,

EDELHAUSER u.a. (1973} haben eine Anordnung mit 2 Dreifach-Sandwichgroflichenzihlern mit Fenster&ffnungen von 24 x 64 cm2 beschrieben, die beider-
seits eines quaderférmigen Mefivolumens von ca, 50 | montiert sind, Fiir den Fall, daR nur die R-Strahiung des 41A¢ aus dem MeBvolumen kompensiert werden
muR, ergibt sich mit der beschriebenen Anlage eine Nachweisgrenze fiir 85Ky von 14x 108 Ci/m3, Bei EinfluR suerer Gamma-Strahlung aus der M Ar-Wolke,
muf das Kompensationsverfahren so modifiziert werden, dafl sowohl der EinfiuR der Gamma-Strahlung als auch der R-Strahlung von Npr kompensiert wird.

Die Nachweisgrenze betragt dann aber 12,5 x 108 Ci/m3,

252 133xe in der Nuklearmedizin

133)((5 wird in der Nuklearmedizin — vor allem in den USA — in zunehmendem MaRe zur Kontrolie der Lungenfunktion und fiir cerebrale Durchbiutungs-
messungen verweridet, Das macht eine Uberwachung der Laborluft notwendig, wozu relativ einfache Monitore auf lonisationskammer-DurchfluRbasis erhéit-
lich sind, Beispielsweise erreicht ein solches Gerat (JOHNSTON LABORATORIES 1973 a), das rd. 1.500 $ kostet und einen akustischen Alarm sowie eine
Eichvorrichtung enthalt, Nachweisgrenzen um 2 x 106 Ci/m3 133Xté, das entspricht ca. 20 % des 3-fachen MZK-Wertes nach Anlage I} der 1, Str, Sch, VO,

Selbstverstindlich lassen sich auch alle anderen Geréte, die in den Abschnitten 2.2 — 2.4 beschrieben worden sind, sowie die 3H-Edelgas—Monitore aus Ab-

schnitt 3.3.4 fir den gleichen Zweck einsetzen,

253  19¢ in der Nuklearmedizin

Die Messung 8¢ markierter Verbindungen in der Ausatemluft nach Metabolisierung stelit ein spezifisches Problem der Nuklearmedizin dar, MeRtechnisch
liegt hier die Schwierigkeit darin, eine optimale Nachweisempfindlichkeit bei — wegen der begrenzten Atemluftmenge — relativ kleinem Mef3volumen von

einigen Litern zu erreichen,

Ein unter dem Namen Exhalameter bekanntes Gerat (FRIESEKE & HOEPFNER 1867) benutzt drei GroRfliachenzahlrohre mit generator-kompensiertem
Nulleffekt in Verbindung mit einem 6-1-MeBgefaR, Die Eichkonstante ist rd. 0,3 ipm pro 106 ci/m3,
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3. TRITIUM

3.1 Uberblick

Die niedere Energle der Tritium-Betastrahlung erfordert es, das 3H-haltige, gasformige Medium — meist Luft, die tritiierten Wasserdampf enthalt — zur Mes-
sung in das Innere eines geeigneten Detektors zu bringen, Ausfiihrliche Bschreibungen der Moglichkeiten und Verfahren zur kontinuierlichen wie zur diskonti-
nuierlichen Messung finden sich z,B. bei KIEFER und MAUSHART (1964}, bei EHRET (1967) und bel MAUSHART (1967). Hier soll nur auf die gebrauch-
lichsten und hiufig angewandten Geréte zur routineméBigen, kontinuierlichen Luftiiberwachung eingegangen werden. Dazu sind im Prinzip drei verschiedene
Detektortypen brauchbar:

e DurchfluRionisationskammern

e DurchftuBproportionalzéhirohre

] DurchfluBszintillationskammern

Unter optimalen Bedingungen erreichen DurchfluBionisationskammern moderner Bauart, mit Volumen um 10 {, Nachweisgrenzen von 100 Ci/ma, Geréte
mit DurchfluBproportionalzéhirohren messen bis herab zu 108 Cifm3 und weniger. Szintiliationskammern mit einigen 1000 cm? Szintillatorflachen liegen
dazwischen, Verglichen mit der MZK von 6 &} 108 Cifm3 am Arbeitsplatz, stellt also die Nachweisembfindlichkeit kaum ein Problem dar, Die wirklichen
Schwierigkeiten bei der Anweridung der Monitore, — vor allem in der Kerntechnik —, sind Stérungen der Messung durch andere, htherenergetische Isotope
als 3H in der MeRluft, durch hohen oder schwankenden Gamma-Untergrund und schlieRlich durch interne Geradtekontaminationen und anschlieBendem Mem-
ory-Effekt, Eine weitere wichtige KenngroRe ist die Ansprechzeit der MeBanordnung vom Auftreten einer erhShten 3H-Konzentration bis zum Ansprechen

des Alarms, Die Auswahl des geeigneten Geratetyps wird durch die relative Wichtigkeit dieser einzelnen Faktoren entscheidend beeinflut,

Wenn man hohe Verzégerungszeiten und einen nicht unerheblichen chemotechnischen Apparat in Kauf nimmt, dann 188t sich das 3H, sowelt es als tritiierter
Wasserdampf in der Luft vorliegt, auch in einem kontinuierlichen Vorgang ausfélten und in der fliissigen Phase messen, wodurch die Storeinfilisse von Fremd-
isotopen und Background weitgehend auszuschalten sind. Verschiedene Realisierungsmdglichkeiten fiir ein solches Verfahren beschreibt OSBORNE (1971).

Die praktische Anwendung diirfte jedoch auf Ausnahmefélle beschrankt bleiben.

Soweit nur stichprobenartige Messungen verlangt werden — vor allem in der Umgebungsiiberwachung kerntechnischer Anlagen —, friert man zweckméiig
die Luftfeuchte an trockenelisgekiihlten Blechen aus und bestimmt den 3H-Gehalt nach der Flissigszintillationsmethode, Damit lassen sich noch Luftkonzen-
trationen von 10°10 Ci/m3 ohne Schwierigkeiten nachweisen (WINTER und KONIG 1972),

Die Vor- und Nachteile der verschiedenen Systeme sind qualitativ in der Tabelle 11 zusammengefaft, Es soll jedoch noch einmal besonders daraufhingewie-
sen werden, da von den aufgefiihrten 5 MefRmethoden fiir die routinemiRige Arbeitsplatz- und Abgasiiberwachung nur die ersten beiden, — Durchfluf3-
lonisationskammer und -Proportionalzdhlrohr —, in Frage kommen, wobei zumindest beim Einsatz an Reaktoren und Kernkraftwerken die erreichbare Dis-
kriminierung der 3H-Messung gegeniiber radioaktiver Edelgase fir das Proportionalzahirohr ganz entscheidend in’s Gewicht fallt,

Tabelle 11 : Eigenschaften von verschiedenen Systemen zur 3H-Messung in Luft

wie Nachweis- Stérsicherheit gegen Schnelligkeit spezielle
Geriitetyp gebréuchlich ? | empfindlichkeit | bei radioaktiven | bei erh6htem Memory- der Nachteile
Edelgasen y-Untergrund Effekte Anzeige
schlecht bis keine, nur mit | keine, nur mit héufige Kali-
lonisations- im Ausland ausreichend Trocknerund | Kompensation hlech sehrgut  lhrierung, Luftver-
kammern iherwiegend | ca.2x 106 piffer g| ausreichend {Sekunden bis | verunreinigungen
Ci/m3) ausreichend Minuten ) kénnen storen
N X ausreichend genilgend, ausreichend u .
Pro?ortlonal- n del: BRD (caselznr)?l;:)_s mit K mit Kompen- ot bis gut vg:::gz;g
zéhlrohre iiberwiegend Ci/m3) tion gut sation gut g (einige Min, bis notwendig
einige 10 min)
Plastik- . ungeniigend, nur | yr mit hoher sehr anfiillig
Szintillator- selten al(l::l:g%'d L 'E",,T rockner Abschirmung LsehrL (Migﬂten) gegen Verschmut-
kammern {Kanada) Ci/m3) : "w'i hend ausr 1 zung und
ausreichen Kontamination
Konversion und schiecht bis i
Messung in flils- selten ausreichend ichend schlecht hohzut;shn‘lischer
siger Phase {nur als exp. {ca, 5 x 106 sehr gut sehr gut ausreichen {Stunden) W 'an f
(kontinuierlich) Ci/m3) artung
System) notwendig
Ausfrieren und o Messung als
Al fiir Stichproben- sohr gut 9
Messung in fliis- oy re o Mittelwert eines
siger Phase Ublich (cg;/‘:‘:;)o sehr gut sehr gut sehr gut relativ undefinier-
(diskontinuierlich) ten Luftvolumens
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3.2 Gerite mit DurchfluB-fonisationskammern
3.2.1  Allgemeine MeS8technik

Dieser Gerétetyp Ist der &lteste zur 3H-Messung, seit liber 20 Jahren in Gebrauch und auch heute noch im auerdeutschen Bereich fast ausschlieRlich vertreten.
Ausnahmen sind neuerdings ein in den USA entwickelter, dem Berthold-Monitor LB 106 stark nachempfundener Monitor mit ProportionaldurchfluRzéhirchr
(TICE et al, 1973) sowie die in Chalk River in Kanada — allerdings vornehmlich zur Wassermessung — verwendeten Szintillationskammern (OSBORNE 1971).

Die unverkennbaren Vorteile der lonisationskammergeréate sind der niedrige Preis — auf dem US-Markt zwischen zweieinhalb und dreieinhalb Kilodollars — und
die Tatsache, daf% im Gegensatz zu den DurchfluRproportionalzahlrohren kein zusitzliches Zahlgas benétigt wird, Daraus resultiert die Moglichkeit eines hohen

Luftdurchsatzes (beispielsweise 20 m3/h) und damit einer kleineren Ansprechzeit,

Als weiterer Vorteil wird haufig die hohe Betriebssicherheit und Stérunanféiligkeit genannt, Allerdings missen in dieser Hinsicht viele Vorbehalte gsmacht wer-
den {vgl, z.B. WATERS 1970},

Zu den vielen Stérfaktoren, die zu Fehlmessungen AnlaR geben kdnnen, zdhlen Zigarettenrauch, Aerosole, lonen, Feuchtigkeit und Kondensation, 8uRere Gamma-
strahlung, Tritium-Absorption und Memory-Effekt in der Kammer, die Anwensenheit von radioaktiven (Spaltprodukt-} Edelgasen oder Radon, und schlieBlich

fehlerhafte oder fehlende Gerétekalibrierung,

Man sucht diesen Einfliissen durch Feinfilter und elektrostatische lonenfailen, durch Kompensationskammern und durch fernbediente Kalibrierqueilen zu begeg-

nen, wobei jedoch die im Prinzip einfachen MeRgeréte wieder zu aufwendigen Einrichtungen gemacht werden,

Ein Vergleich der MeRempfindlichkeiten fiir drei verschiedene Kammersysteme, die zugleich als typisch gelten konnen, wird in Tabelle 12 gegeben,

Insbesondere ist der starke EinfluR einer erhdhten Radon-Konzentration in der MeRluft hervorzuheben,

Tabelle 12 : Kenndaten einiger gebrduchlicher lonisationskammersysteme

Kammer- Niedrigster Bereich (Vollausschlag) Ci/m3
Gerit vol(uln):en 34 14¢ 133x%e A, 222g, Referenz
FHE3K
(Frieseke & 2x20 37x105 | 31x106 | 27x106 | 47x107 a
Hoepfner)
955 B
{Johnston 4x56 105 2x 106 ca. 106 | 5 x 109 b,c
Laboratories)
755 C
{Johnston 1,2 104 2,5x 105 ca, 105 b, ¢
Laboratories)

a:  FRIESEKE & HOEPFNER, Katalogblatt 42349 Ka, Erlangen (1969)
b: JOHNSTON LABORATORIES, Katalogblatt ""Triton-Gas-Monitors” Cockeysville (1973)
c:  R. WATERS (1970)

3.2,2 Radioaktive Edelgase als Storfaktor

Besonders unangenehm Ist das gleichzeitige Auftreten von anderen radioaktiven Gasen und Edelgasen neben Tritium, Infolge der pro Zerfall abgegebenen gréReren
Energie ist die Empfindlichkeit der Kammer fir diese Strahler weit hoher, so dal 3H.-Konzentrationen vorgetduscht oder maskiert werden, Die Hohe des Storein-
flusses hingt von der Gr6Re der Kammer ab, Pro Tritiumzerfall wird immer die gleiche lonenmenge erzeugt, pro Zerfali eines htherenergetischen Betastrahlers
nimmt dagegen die erzeligte lonenmenge mit gréfteren Kammerdimensionen und damit groRerer Wegléinge des Betateilchens zu. Gelegentlich hilft man sich mit
einem Differenzverfahren, bei dem die zugefithrte MeRluft in einem MeRzwelg einen Trockner durchlauft, Tritilerter Wasserdampf wird so zuriickgehalten, die
Differenz aus beiden MefSzweigen entspricht der Tritiumkonzentration, In der Praxis hat sich die Methode als wenig wirksam erwiesan, Abgesehen von der Be-
schrinkung aller Differenzverfahren auf nicht zu groBe Mewertunterschiede, wird hier nur das wassergebundene 3H erfaBt, Der Einfluf von Memory-Effekten
nach gréReren SH- Konzentrationsschilben ist unkontrollierbar,
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3.2.3 Gammauntergrund als Storfaktor

Besonders bel tragbaren Geriten, wo keine starken Blelabschirmungen verwendet werden kénnen, macht sich der EinfluR von &uRerer Gammastrahiung unange-

nehm bemerkbar. Bei den iiblichen KammergroRen entspricht 1 mR/h etwa einer Anzeige, die 104 Ci/m3 3H dquivalent ist,

Erhdhter y-Untergrund wird mit abgeschiossenen Vergleichskammern kompensiert. Der y-Einfluf® kann damit unter giinstigen Bedingungen bis auf 1 —2 % herab-
gedriickt werden (COWPER et al. 1886). Schwierigkeiten entstehen nicht nur, wie bei allen Kompensationssystemen mit mehreren Detektoren, durch den wechseln-
den Geometrisfaktor bei Feldrichtungsanderungen, Die Begrenzung der Wirksamkeit wird hauptsichlich durch die Luftmassendifferenzen in beiden Kammern bei

Temperatur- und Druckschwankungen gegeben,

Eine bei amerikanischen Geraten gelegentlich zu findende Erweiterungsméglichkeit besteht darin, aus der Not der Gamma-Empfindlichkeit eine Tugend zu machen

und das Gerat als Dosisleistungsmesser einzusetzen,

Dazu werden die Ausginge der beiden lonisationskammern, die zur y-Kompensation bei 3H-Messungen in Differenz geschaltet sind, einfach addiert,Das ergibt

einen empfindlichsten Bereich von immerhin 0,06 mR/h Vollausschlag.

3.3 Gerite mit DurchfluRproportionalzéhirohren

3.3.1  Aligemeine MeRtechnik

Die Notwendigkeit, 3H in der Luft gegeniiber den lonisationskammersystemen
] mit hoherer Empfindlichkeit
) selektiv auch bei Anwesenheit radioaktiver Edelgase
und
[ mit méglichst geringem Memory-Effekt

zu messen, hat anfangs der 60er Jahre zur Entwicklung von Tritium-Monitoren mit DurchfluRproportionalzahlrohren gefiihrt,

Das heute zur kontinuierlichen Messung ausschlieRlich benutzte MeRprinzip, wurde — aufbauend auf den Arbeiten von DRIVER {1956) und HOUTERMANS
und OESCHGER (1958) — erstmals von EHRET, KIEFER und MAUSHART (1963) beschrieben, Weitere Verdffentlichungen stammen von KIEFER und
MAUSHART (1964 b), DREUTLER (1966}, EHRET (1967), DOBIASCH (1966 und 1972), MAUSHART (1967) und TICE und WATERS (1973).

Bei diesem MeRprinzip finden als Detektoren entweder zylinderfrmige, konzentrische 2-fach-, oder flache 3-fach-Proportionalzéhirohre Verwendung, die von
einem Gemisch aus etwa 30 % MeRluft und 70 % Zihlgas (Methan) durchstrémt werden, Der mittlere Zahlraum dient als MeRzahler, der oder die duReren Zahl-
réume als Schirmzéhlrohre, Die Zahlraume sind nur durch Kathodengitter voneinander getrennt, so daR der elgentliche MeRzshler praktisch ‘wandios’ und da-
mit weitgehend unempfindtich gegentiber einer internen Tritium-Kontamination ist (daR dennoch Memory-Effekte beobachtet werden, riihrt von den unvermeid-
lichen Tritium-Adsorptionen in den Vorfiltern, Zufthrungsschliduchen und der Pumpe her),

Als MaR fiir die Tritium-Konzentration im Detektor wird die antikoinzidente Impulsrate zwischen dem MeR- und den Schirmzéhirohren angezeigt {Tritium-MeR-
kanal), Die Tritium-Betas, die im Gas nur eine mittiere Reichweite von 1 —

" 2 mm haben, sind ih der Mehrzahl zu energiearm, um in beiden Zahiraumen gleich-
zeitig meRbare Impulse auszuldsen,

Héherenergetische Betateilchen von 14¢C oder radioaktiven Edelgasen werden dagegen in der Mehrzahl der Fille beide Z&h-
ler durchdringen und somit durch die Antikoinzidenzschaltung eliminiert, Dabej ist es von besonderer Wichtigkeit, diirch geeignete Ausbildung der Kathodengit-
ter-Konstruktion dafiir zu sorgen, daR Schirm- und Mef3zahlraume elektrisch wirklich sauber voneinander getrennt sind {Durchgriff 0}, um einerseits ein 'Uber-
sprechen’ zwischen beiden zu verhindern, und andererseits keine 3H-lmpulse in der Antikoinzidenz zu verlieren, (WOLTER 1966),

Die Volumina der verwendeten Zahler reichen von einigen Kubikzentimetern bis zu mehreren Litern, Grofere MeRriume bringen héhere Nachweisempfindlich-

keiten, bedingen aber bei vergleichbaren Ansprechzeiten einen entsprechend héheren Zhlgasverbrauch,

Dabel ist in Bezug auf die Raumdkonomie derjenige Detektor am vorteilhaftesten, der das beste Verhaltnis MeRvolumen/Gesamtvolumen aufweist, Allerdings ist
in der Praxis auch wesentlich fiir eine gute und rasche Splilung, daf nirgends ‘tote’ Gasrdume entstehen. Hier ist der ringférmige Zahler den flachen im allgemeinen

Uberlegen.

Um Anstiegszeiten in der GréBenordnung von etwa 5 Minuten bis auf 90 % des Endwertes zu erreichen, sind mindestens GasdurchfluBmengen von mehreren
Litern pro Minute notwendig {(MAUSHART 1968). Um von einer Flaschengasversorgung unabhéngig zu sein und einen héheren Gasverbrauch tolerieren zu
kénnen, wird neuerdings in zunehmendem Mafe Erdgas als Zahlgas verwendet. Hier muft man allerdings vorsichtig sein, da die Zusammensetzung des Erdgases
schwanken, und damit im Zahlrohr Plateauverschiebungen hervorrufen kann, die sich auf die Stabilitdt der Messung und auf den Eichfaktor auswirken, Beispiels-
weise wird dem russischen Erdgas, um seinen Heizwert dem holléndischen anzugleichen, ein erheblicher Anteil Stickstoff (bis 30 %) beigemischt, Beim Betrieb

mit Erdgas sind also zumindest haufige Plateaukontrollen zu empfehlen, Eine Methode zur automatischen Stabilisierung wird in 3,3.6 beschrieben.
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Bei MeRvolumina in der GréRenordnung Liter liegen die Eichfaktoren typisch bei 2 x 109 Ci/m3 Tritium/ipm, woraus sich bei Ratemeterbetrieb mit den

Ublichen Zeitkonstanten eine Nachwelsgrenze von etwa 2 bis 4 x 10-8 Ci/m3 Tritium ergibt, Bel Verwendung digitaler Ratemneter und BasismeRzeiten von ca,

1 Stunde lassen sich — z,B, in der Umgebungsiiberwachung — noch Nachweisgrenzen um 6 x 109 Ci/m3 erreichen. Eine Zusammenstellung der wichtigsten

Daten einiger gebréuchlicher Gerite findet sich in Tabelle 13,

Tabelle 13 : Kenndaten einiger gebrauchlicher Proportionalzéhirohrsysteme

MeRvolume Eichfaktoren Richtwert' fiir Mischungsver-
Gerit Gesamt- ipm/106 Ci/m3 im 3H-Kanal |NE ohne/mit Ab- hiltnis Referenz
volumen (1} | 34 | 14¢ | 41ar [133Xe| 85Kr sc{l;g’nnu)ng Luft/Methan
FHT 112 A
Frieseske & | 0,26/0,76 | 56 30/ — 25/75 a
Hoepfner
TMH 2
Kimmel 01/03 25 18 12 15 15 10/ — 33,3/66,6 h
FHT 63 B
Frieseke & | 1,2/3,6 500 | 150 | 70 55/ — 25/75 b, f
Hoepfner
SMHK
Kimmel 2/6 500 | 150 | 50 | ca, 70{ ca, 60 50/ — 33,3/66,6 c
LB 106
Labor 0,23/1,3 63 30 6 /7 50/50 dg
Berthold
Bzg. unbe-
kannt [ 597/ 450 —/5 12,5/87,5 e
Johnston
Laboratories
a FRIESEKE & HOEPFNER, Kataloghlatt 42341  (Erlangen 19568 )
b: FRIESEKE & HOEPFNER, Katalogblatt 42306/51 . . Ka, Erlangen (1973)
c: MOUNCHENER APPARATEBAU — KIMMEL KG, Prospektblatt P 253
d: ELMDUST UND KOHN (1969)
e: TICE AND WATERS (1973)
f: FRIESEKE & HOEPFNER, Firmenschrift ‘Tritium-Monitor’ Erlangen (1968)

LABORATORIUM PROF. DR, BERTHOLD, Katalogblatt BF 54 - 1 - 717, Wildbad (1971}

h: MONCHENER APPARATEBAU — KIMMEL KG, Prospekthlatt P 253 und P 243

Uber zweckméRige Anordnungen zur Eichung von kontinuierlichen 3H-Monitoren sowie liber die dabei auftretenden Probleme berichten EHRET et al, (1963)
ELMDUST und KOHN (1969) und DOBIASCH (1972).

Bei der Durchfiihrung von Eichungen und bei der Angabe von Eichfaktoren ist zu beachten, daR diese vom Mischungsverhaltnis zwischen MeRIuft und Zihigas

abhangt, Gliicklicherweise ist bei Verwendung von Methan diese Abhiingigkeit jedoch nicht allzu kritisch, da sich durch geeignete Wahl von Mischungsverhaitnis

’

und Hochspannungseinstellung eine Art Plateau finden I156t. Man niitzt dabei die Tatsache aus, daB bei konstanter Hochspannung durch steigenden MeBluftanteil

einerseits die Ansprechempfindlichkeit des Detektors zuriickgeht, andererseits die absolute Menge an Tritium im Zahlvolumen zunimmt, und sich diese beiden
Effekte in einem gewissen Variationsbereich die Waage halten {vgi, Abb, 1).
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Luftbeimischung zu Methan

Bel Argon-Methan dagegen ist die Abhéngigkeit der Zahlrate vom Mischungsverhiltnis sehr viel stirker ausgepragt, so daR dort besonders auf konstanten Gas-
durchfiuR geachtet werden muf,

Infolge der hohen Empfindlichkeit dieser Detektoranordnungen, ist der MeRbereich zu héheren Konzentrationen naturgemaR begrenzt. Um dennoch auch auf-
tretende Konzentrationsspitzen erfassen zu kdnnen, ist eine Anordnung vorgeschlagen worden (DOBIASCH 1972) , welche zwei in ihren Volumina in etwa
1:1000 unterschiedliche Detektoren enthalt, Die Umschaltung zwischen beiden Detektoren erfolgt automatisch, wodurch der MeRbereich der gesamten An-
ordnung bis zu 10" Ci/mS3 Tritium ausgedehnt wird.

333 3H-Messung bei Anwesenheit radioaktiver Edelgase

Einer der Hauptvorteile des Systems liegt in der Méglichkeit, den Einflut hSherenergetischer Betastrahler, die gleichzeitig anwesend sind, auf die Tritium-
Messung zu eliminieren, Dabei wird auch die Konzentration dieser Strahler selbst getrennt bestimmt, Im Tritiumkanal wird immer ein gewisser, wenn auch
kleiner Prozentsatz der Betateilchen, die von anderen Strahlern als Tritium herriihren, genauso wie ein Teil der Photo- und Comptonelektronen aus der Um-
gebungsstrahlung mitgemessen, Diese Einstreuung tritt bei Anwesenheit von radioaktiven Edelgasen oder bei schwankender Umgebungsstrahlung stérend in
Erscheinung. Sie wird durch jerien niederenergetischen Anteil des Betaspektrums verursacht, der im selben Energiebereich wie die Tritiumbetas liegt, Demge-

maR ist die Einstreuung umso groRer, je niedriger die Maximalenergie des Storstrahlers liegt,

Durch eine Differenzschaltung ist es prinzipiell mdglich, den Stdrstrahlungsanteil von der Impulsrate im Tritium-MeRkana! abzuziehen und damit die reine
Tritium-Aktivitatskonzentration unabhéngig von der Anwesenheit anderer Betastrahler zu messen, Als Ausgangspunkt fir die Kompensation dient die koin-
zidente Impulsrate zwischen MeR- und Schirmzéhlrohr. Um sicherzustellen, daR Koinzidenzen nur von h6herenergetischen Betateilchen und nicht von Tri-
tium-Betas ausgeldst werden, was bei hohen 3H-Konzentrationen eine erhebliche MeRwertverfélschung mit sich bringen wiirde, ist eine besondere Form des
Kathodengitters notig, die 1973 fiir die Firma Frieseke & Hoepfner patentiert wurde (DBP Nr. 1639963 vom 1.2,1973). Eine andere Mdglichkeit ist bei
Sandwich-Detektoren auch die Koinzidenzbildung zwischen den beiden Schirmzéhlrohren, Allerdings vermindert sich dadurch der Wirkungsgrad fir die

Edelgasmessung.

Fiir jeden Stérstrahler 138t sich der Kompensationsfaktor (Verhiltnis antikoinzidente impulsrate / koinzidente Impulsrate fir diesen Strahler) ermittein,

mit dem die koinzidente impulsrate vor der Subtraktion multipliziert werden muf3. Fir 41Ar 2.8, liegt der Faktor etwa bei 0,2, Dieser Faktor ist energie-
abhangig, so daf sich eine véilige Kompensation immer nur fir ein bestimmtes Storisotop durchfiihren 18Rt. Durch die Kompensation wird auRerdem aus
statistischen Griinden die Nachweisgrenze fiir Tritium verschlechtert, da die Tritium-Zahlrate ja als — bei hoher Stdrstrahiung relativ sehr kleine — Diffe-
renz zweler Impulsraten gebildet wird, |m mittleren Konzentrationsbereich lassen sich Trennfaktoren von besser als 1:100 erreichen, d.h, weniger als 1% der
Edelgasaktivitat wird als 34 angezeigt,

Beispislsweise ergibt beim F & H — Tritiummonitor FHT 63 B 1 elne 85 r-Konzentration von 10°3 Ci/m3 bei einem Kompensationsfaktor von 0,39 eine

Differenz-Impulsrate von 103 ipm und tuscht damit eine 3H-Konzentration von rd. 3 x 100 Ci/m3 vor (JAHN 1873 b).

GroRere Edelgaskonzentrationen als einige 103 Ci/m3 kénnen bei diesen hochempfindlichen Detektorsystemen mit mehreren Litern MeRvolumen nicht
mehr sinnvoll kompensiert werden, da dann die absoluten Impulsraten bereits zu hoch sind, Ahnliche Uberlegungen gelten selbstverstédndlich, wenn nicht
gegen Storstrahler in der Meluft, sondern gegen einen duReren Strahiungspegel kompensiert werden soll, Die Impulsrate im Tritium-MeRkanal betrégt bei-
spielsweise beim unabgeschirmten Z&hlrohr FH 407 T (Mefvolumen 1,2 1) 104 ipm/mR/h, Die Begrenzung einer sinnvollen Kompensation liegt in diesem

Fall bei ca. 16 — 20 mR/h, Mit abgeschirmten Detektoren |aRt sich diese Grenze natirlich entsprechend erhéhen,
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3.3.4 Moessung radioaktiver Edelgase

Die koinzidente impulsrate, die zur Kompensation der Tritiumrate benutzt wird, braucht nur noch angezeigt zu werden, um gleichzeitig mit dem Tritium
auch die iibrigen betastrahlenden, gasférmigen Aktivititen zu erfassen, Allerdings sind die Eichfaktoren je nach der maximalen Betaenergie von Strahler zu

Strahler verschieden, so daf eine Angabe in Ci/m3 streng genommen nur fiir jeweils ein bestimmites (und bei der Messung bekanntes) Nuklid gemacht wer-

den kann,
Die Nachweisgrenze die auf diese Weise fir radioaktive Edelgase erreicht werden kann, liegt typisch bei ca, Bx 108 ci/m3,

Beim Monitor LB 106 betrégt beispeilsweise die 8Bk -Eichkonstante fiir die Koinzidenzrate 200 ipm pro 106 Ci/m3, beim Monitor FHT 63 B fiir das
gleiche Isotop 800 ipm pro 106 ci/m3,

3.3.6  Praktische Ausfilhrung von Tritiummonitoren

Entsprechend den unterschiedlichen Anforderungen bei der Arbeitsplatz- und Abluftiberwachung umfalt das kommerzielle Angebot von Tritiummonitoren

mit ProportionaldurchfluBzahirohren zwei Gerétetypen: einen kleinen, tragbaren Monitor mit Detektorvolumen von einigen 100 om3 und einer Nachweisgren-
zevon rd, 5x 107 ( 1/10 MZK fiir Kontrollbereiche ), und einen stationiren, gamma- und edeigaskompensierten Monitor mit Detektorvoiumen von rd.

2x 108 1/10 MzZK fir Bevolkerung). Als Beispliél fiir den erstgenannten Typ mag der Monitor FHT 112 A der Firma Frieseke & Hoepfner dienen (Bild 2),
Das komplette Gerat einschlieflich Detektor und Pumpe fiir die Mefiluft ist in einem Gehduse der Abmessungen von nur 24 x 16 x 41 cm3 untergebracht,

kann aber auch als Einschub (UC/2 ) benutzt werden, Bei Uberschreiten eines einstellbaren Pegels werden optische und akustische Signale gegeben, ebenfalls
wird Gerateausfall angezeigt, Mit den Grenzwertschaltern kbnnen auch externe Alarmeinrichtungen gesteuert werden; ein Schreiberanschluf? steht zur Verfiigung.
Fir mobilen Einsatz ist zur Aufnahme des Monitors mit Gasversorgung ein kleiner Rollwagen vorgesehen, Meftechnische Daten finden sich in Tabelle 13,

Bild 2

Tragbarer 34Monitor FHT 112 A

in Kompaktb ise, Nachwei pfindlichkeit
ca. 5 x 107 Ci/m3, mit einget Alarmschwell

mit optischer und akustischer Warnung, sowie Signal
fiir Geriiteausfall.

Bild 3

Der heutige Stand der TritiumMeRtechnik:
Tritium-Monitor FHT 63 B 2 mit moderner
Digitalelektronik, in Pr hritten einstell-
barem Kompensationsfaktor zur zuverléssigen
Tritiummessung selbst bei 300-fach hiherer
Edelgaskonzentration oder einem &uBeren
Gammafeld bis 15 mR/h; Modell FHT 63 B 1
hat auBerdem gleichzeitige, getrennte Anzeige
der Edelgash ation, D be wahl-
weise analog und/oder digital auf Drucker oder
Rechner.,
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Das in wesentlichen Teilen neuentwickelte Tritium-Monitor-System FHT 63 B {(KOSMOWSKI und GEBAUER, 1973) der gleichen Firma dient dagegen der
Abluftiberwachung mit hchster Nachweisempfindlichkeit, Auch hier wurde besonderen Wert auf dufierst kompakten Aufbau gelegt. Je nach den Bedingungen
der Einsatzart kénnen drei Ausbaustufen gewahlt werden: Der Monitor FHT 63 B 3 mit das Tritium nach dem in Abschnitt 3.3.1 beschrisbenen Verfahren
ohne weitere Kompensation; beim FHT 63 B 2 {Bild 3) wurde eine Koinzidenz hinzugefigt, so daf die 3H.Messung auch bel Anwesenheit von radioaktiven
Edelgasen oder erhdhtem Gamma-Untergrund méglich wird, wie in Abschnitt 3.3.3 beschrieben, Der Kompensationsfaktor ist dabel in Prozentschritten von
aulen einstellbar, um ihn méglichst exakt und jederzeit reproduzierbar den jeweiligen MeRbedingungen anpassen zu kdnnen, Der Monitor FHT 63 B 1 schliefR-
lich gestattet auch die separate, gleichzeitige Anzeige der Edelgaskonzentration, Besonders hervorzuheben ist die digitale MeRelektronik, realislert mit dem
19"-MeRkanal FHT 700 A. Dadurch Ist nicht nur eine Datenausgabe auf Schreiber, Drucker {gleichzeitig mit Ausdruck von Datum und Uhrzeit), Lochstreifen-
stanzer (Teletype) oder direktem Rechneranschiuf méglich, Durch Verlangerung der MeRzeit auf beispielsweise einige Stunden lassen sich auch, wie u.a. for

die Umgebungsilberwachung wichtig sein kann, Nachweisgrenzen unter 109 Ci/m3 erzielen,

3.3.6 Spezielle Systeme

Von der EBERLINE INSTRUMENT CORPORATION ist ein 3H-Monitor mit konzentrischen Ringzahlern von 670 cm3 MeRvolumen gebaut worden, der
mit 3 Atii Betriebsdruck arbeitet und speziell der 34. und 85Kr-Uberwachung in Erdgas dient, dessen Quelle mit einer Nuklearexplosion erschlossen wor-
den war {(BOWMAN et al., 1971), Das Erdgas wird unmittelbar durch den Detektor geleitet, Die Eichfaktoren sind 2,830 ipm pro 106 Ci/m3 fiir 3H und
6.200 ipm (im Krypton-Kanat} pro 108 Ci/m3 fiir 85Kr, Der Nulleffekt im Tritium-Kanal liegt bei 25 ipm, so daB® die Nachweisgrenze den sagenhaften Wert
von 7 x 10-10 Ci/m3 erreicht. Hier féngt berelts das natiirliche Radon an sich stérend bemerkbar zu machen,

Bemerkenswert an dem System ist auRerdem die automatische Stabilisierung, die Verdnderungen in Druck, Temperatur und Zusammensetzung des Erdgases
ausgleichen soll, Das Erdgas wird durch einen Vergleichsdetektor (mit kleinerem Volumen) geleitet, in dem mit Hilfe einer eingebauten Quelle (1,4 Ci 63ni)
eine Impulsrate von ca, 106 ipm erzeugt wird, Diese Impulsrate steuert die Hochspannung des MeRzshlers, so dafd Plateauverinderungen in einem gewissen Be-
reich korrigiert werden, Ein Alarm zeigt an, wenn die Grenzen des Regelbereiches erreicht werden sollten,

3.4 Gerite mit Szintillationskammern

Gerate mit Szintillationskammern haben bisher zur Luftiiberwachung keine allgemeine Verbreitung gefunden, obwohl SANNES und BANVILLE schon 1965
einen tragbaren Monitor mit spiralférmiger Plastik-Mef3zelle von 70 cm3 Volumen beschrieben haben, Sie werden offenbar auch kommerzisll nicht hergestellt

und sollen hier nur der Volistandigkeit halber kurz erwihnt werden,

Das Mefprinzip ist das gleiche wie bei der Flilssigszintillationsmessung, es sind also bei einigermaBen héheren Empfindlichkeitsanspriichen 2 Fotomultiplier,
eine schnelle Koinzidenzstufe und der entsprechende elektronische Aufwand nétig,

Da man bei der Auslegung der Detektorkammern auf ein gutes Verhaltnis von Voliimen/Wandflache legen muR, kommt man zwangsldufig auf eine kemm
artige Anordnung des Plastikszintillatormaterials, Die VolumenvergroRerung sefbst ist rasch begrenzt durch den abnehmenden Wirkungsgrad der Lichtiber-

tragung und den Umfang der notwendigen Abschirmung, um den Nulleffekt in tragbaren Grenzen zu halten,

in einem Wiirfel von 6 cm Kantenldnge lassen sich etwa 3000 cm? Szintillatorfliche unterbringen (OSBORNE 1971). Der 3H-Wirkungsgrad liegt dann in
der GroRenordnung von 10 %, Hinter 10 cm Pb betrégt der Nulleffekt ca, 20 ipm, das entspricht etwa der impulsrate, die durch 108 Cif/m3 3H in der Luft
hervorgerufen wird,
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4, KURZLEBIGE N— UND O-ISOTOPE

4.1 Entstehung und maximal zuldssige Konzentrationen

Beim Betrieb von Hochenergiebeschleunigern entstehen durch Wechselwirkung von priméren und sekundéren Teiichen mit den Nukliden der atmosphérischen
Gase aufter dem bekannten 41Ar auch radioaktive Isotope des Stickstoffs, des Sauerstoffs und des Kohlenstoffs, Die wichtigsten sind mit ihren charakteristi-

schen Daten in Tabelle 14 zusammengestelit,

Tabelle 14 : Gasformige radioaktive Nuklide an Hochenergiebeschleunigern

Isotop 159 13y ¢ Referenz
HWZ 21m 10m 204 m
Energie B g+1,7 g+ 1,25 R* 0,96
(MeV) vy 2x0,512 2x0,512 2x0512
MZK
(Ableitungswert) 2x 107 2x107 2x107 a
MzZK
(geschlossene ca. 3x 108 ca. 3x 108 ca.5x 105 b
Réume)

a:  KONIG {(1968)

b:  Gemittelte Werte aus einer Zusammenstellung von HOFERT (1969}

Fiir die MZK dieser Isotope sind in der 1. Str. Sch, VO keine Werte gegeben; unter den vorliegenden physikalischen Bedingungen wire es aber sinnlos, den

dann formal platzgreifenden Wert von 4 x 10-13 Ci/m3 fir unbekannte Gemische anzusetzen, Von verschiedenen Autoren sind daher unter der Voraussetzung
einer Strahlenbelastung im wesentlichen durch Immersion MZK-Werte berechnet worden. Bine Zusammensteilung davon gibt HOFERT (1968). Es zeigt sich,
daR die Strahlenbelastung in geschlossenen Réumen praktisch nur durch die Betastrahlung der Haut bestimmt wird, In diesem Fall ergeben sich Toleranzkonzen-
trationen von einigen 105 Ci/m3 fiir die 40-Stunden-Woche. Im Freien héngt die Strahlenbelastung vom Durchmesser der radioaktiven Wolke ab. Infolge der
kurzen Halbwertszeit der in Frage kommenden Nuklide ist es hdchst unwahrscheinlich, da radioaktive Volumen von praktisch unendlicher Ausdehnung ent-
stehen, wie dies etwa beim A1Ar der Fall sein kann. Die Abgabekonzentrationen der gesamten Edelgasgruppe wurden im Interesse einer minimalen Belastung

der Umgebung dennoch vom Kernforschungszentrum Karlsruhe mit 2 x 107 Ci/m3 festgesetzt (KONIG 1969).

4.2 Messung

Alle drei in Frage kommenden Nuklide sind Positronenstrahler. Sie kénnen also mit allen auch fiir die Ubrigen Edelgase brauchbaren MeRanordnungen erfat
werden, wobei die Nachweisgrenze bzw, der Eichfaktor durch ihre jeweilige 8-Strahiungsenergie bestimmt wird, Zwar liegen nach Wissen des Verfassers keing
experimentellen Eichungen vor, doch kann man wohl ohne schwerwiegende Fehler die Werte von 41Ar benutzen. Allerdings lassen sie sich dann bei der Mes-

sung auch nicht von 41Ar unterscheiden, es sei denn durch Halbwertszeitanalysen an stehenden Gasvolumen,

Dariiber hinaus bietet die Vernichtungsstrahlung von 0,512 MeV jedoch die Mdglichkeit, die Gruppe dieser Nuklide spezifisch zu erfassen, indem man als Detek-
tor einen NaJ{TI)-Szintillationskristall benutzt, Wiederum sind fiir eine solche MeRanordnung keine Eichwerte bekannt; wenn man jedoch annimmt, dal% praktisch
von jedem auf dem Detektor auftreffenden Positron eines der beiden, in entgegengesetzter Richtung ausgesandten Vernichtungsquanten in das Kristallvolumen
eintritt und gezéhit wird (— dazu kommen ja auch noch ein paar Quanten aus dem Gasraum), so wird der Eichfaktor gleich dem eines B-Detektors mit gleicher
empfindlicher MeBfidche sein. Er liegt dann beispielswaéise bei einem 1" x 1"'-Kristall und einem MefRgefaR von 46 @ x 30 cm in der GréRenordnung 600 ipm /
106 Ci/m3 auf der 0,51-MeV-Linie, sp daB die MZK von 2 x 10-7~Ci/m3 noch ohne weiteres nachweisbar sein wird, GréRere Kristalle verbessern diese Nachweis-

grenze natlirlich entsprechend.



65

5. RADON
5.1 Vorkommen

Messungen des Radongehaltes kénnen aus verschiedenen Griinden interessieren.Als natiirlicher Aktivitatsanteil der Luft mit Konzentrationen bis zu 10°9 Ci/m3
(in bestimmten geologischen Gebieten oder Geb&uden aus uranhaltigen Baumaterialien auch mehr) stéren das Radon und seine Folgeprodukte die Uberwachungs-
messung kiinstlicher ¢-Strahler wie beispielsweise Plutonium, Hier wie auch bei low-level-Messungen in Ganzkdrperzahlern, ist es daher vorteilhaft, wenn die
Radonkonzentration am Ort solcher Einrichtungen vorher gemessen werden kénnen, um durch gezielte MaBnahmen in der Zuluftfiihrung den Radongehalt
moglicherweise zu vermindern.

Radium- oder Uraninkorporationen lassen sich unter anderem durch das Radon in der Ausatemiuft bestimmen.

Und schlieBlich ist der wichtigste Anwendungsfall die Radonmessung in Urangruben, da durch Inhalation der kurziebigen Zerfallsprodukte dieses Edelgases

eine erhebliche Strahlenbelastung der Lunge von Bergarbeitern hervorgerufen wird.

5.2 Messung

Radon kann zwar mit den bereits in Abschnitt 2,4 beschriebenen Detektoranordnungen mit GroRflichenzahlrohren sowie mit den lonisationskammer- oder
Proportionaldurchfiudetektoren der Abschnitte 3.2 und 3.3 direkt gemessen werden, Im allgemeinen reicht die Nachweisempfindlichkeit jedoch nicht aus,
um die natiirlichen Radonkonzentrationen noch zu erfassen. Die Direktmessung hat auRerdem den Nachteil, da das Radon nicht spezifisch nachgewlesen
wird. Die gebriuchlichen Radon-Mefverfahren arbeiten daher mit Abtrennung der Radonfolgeprodukie, die dann auf geeignete Weise mit eineme( -Detektor
gemessen werden,

Eine Zusammenstellung der erreichbaren Werte ist in Tabelle 15 gegeben,

Tabelle 15 : Nachweisgrenzen verschiedener Anordnungen zur Radonmessung

GroRfiichen- | Durch P D § el, stat. Abschei-[el, stat, Abschei-| Fil h i inulorli-
MeRanordnung Zihirohr nach | portionalzéhlr, | sationskammer 2we|f:l);ar- dung auf dung in Gitter. [dung u. Messung|  ches System
Mothode 3 ionisationskam- mit {kommerziell)
Abschnitt 2.4 L‘mchAbschn.&a ach Abschn, 3.2] Halbloiter orn s Halblaiter
a)
Nachweisgranze 2x108 1x109 5x109 10-10 108 1011 10-1 10-13
Referenz b ¢ d e f f 9 h
a) die b Werte beziehen sich nicht in jedem Fall auf vergleichbare Mebedingungen und sind daher nur als Richtwerte zu betrachten;

sie gelten auBerdem nur unter den jeweils bestméglichen Voraussetzungen.

b) MOLLER und NEMECEK (1964)

c)  WATERS (1970)

d)  vom Verfasser berechnet

e}  THOMAS und LECLARE (1970)

f)  ALBRECHT und KAUL (1969)

g)  JOHNSTON LABORATORIES (1973 b)

Zur Absolutbestimmung des Rédon-Geha!ts dient die von JACOB! {1963} eingefithrte Zweifiltermethode, die auch von zahireichen Autoren theoretisch unter-
sucht (FONTAN 1964; THOMAS und LECLARE 1970) oder als Grundlage zum Bau kontinuierlicher Radon-Monitore benutzt wurde (BLANC u, a. 1967;
TAYLOR und LUCAS 1966). Das Verfahren ist im Prinzip sehr einfach, Radonhattige Luft wird durch ein Rohr gepumpt, das in einigem Abstand zwei Filter
enthilt, Das erste Filter hilt die vorhandenen Tothterprodukte zurlick und 188t nur Radon durch, Das zweite Filter sammelt die in der Zwischenzeit nachge-
bildeten Folgenuklide, im wesentlichen RaA, auf. Ein geeigneter Detektor registriert die Aktivitat auf diesem Filter, Die Nachweisempfindlichkeit hangt von den
Abmessungen des Rohres {typisch 5 cm @ x 50 cm Léinge} sowie von der DurchfiuRgeschwindigkeit ab, Nach THOMAS und LECLARE (1970) kénnen Werte
bis 10-10 Ci/m3 erreicht werden; iibliche Gerite liegen jedoch eher bei 109 Ci/m3.

Eine weitere Methode zur Radonbestimmung wurde von ALBRECHT und KAUL (1969) angegeben. Von diesen Autoren wird das RaA der {ungefilterten} Mef-
luft elektrostatisch auf einem hochauflésenden Halbleiterdetektor abgeschieden und durch of -Spektroskopie spezifisch bestimmt, Der Eichfaktor dieser Anord-
nung betrégt 260 ipm pro 106 Ci/m3, Damit 1aRt sich eine untere Nachweisgrenze von etwa 108 Ci/m3 Rn erreichen. Die Autoren hoffen, durch Verwendung

einer grovolumigen Gitterionisationskammer anstelle des Halbleiters die Nachweisgrenze auf 10-10 bis 10-11 Ci/m3 senken zu kénnen.
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Fiir ausgesprochene Strahlenschutzmessungen kommt es jedoch nicht auf die Radonkonzentration alleine, sondern auf die potentielle & -Energiekonzentration
der Rn-Zerfallsprodukte an {(Working level, WL), Ein einfacher, tragbarer und direkt anzeigender Monitor zur langzeitigen Messung der integralen Radonexposi-
tion in Bergbaubetrieben, wurde von HAIDER und JACOBI (1972) entwickelt,

Die zu untersuchende Luft wird bei konstantem Luftdurchsatz durch ein Faserfilter gesaugt, wobei die Rn-Zerfallsprodukte auf der Fiiteroberflache abgeschie-
den und angereichert werden, Die gesamtex{ -Aktivitat des Filters setzt sich additiv aus der RaA- und RaC-Aktivitét des Filters zusammen,

Dieol -Aktivitat des Filters wird mit einem iiber der Ansaugseite des Filters befindlichen Si-Halbleiter-Detektor gemessen, wobei die storende - und y-8trahlung
diskriminiert wird, Die wahrend der MeRzeit aufgetretene Zahl vonet -impulsen wird auf einem Zahlwerk direkt angezeigt. Sie ist proportional dem Zsitintegral
der oL-Aktivitat des Filters wahrend der gesamten Mefzeit,

Unter Beriicksichtigung des Nulleffekts von 6 Impulsen/h ergibt sich eine untere Nachweisgrenze von etwa 0,001 WL / h, Bei der mittleren potentiellen e -Ener-
giekonzentration der Rn-Zerfallsprodukte in der bodennahen, atmosphérischen Luft von etwa 103 WL ergibt sich eine mittlere Zahlrate von etwa 8 Impuisen/h

zum Nulleffekt, Das entspricht bei radioaktivem Gleichgewicht in der MeRluft einer Radon-Konzentration von 1011 cifm3,

Der Vollstandigkeit halber sei erwdhnt, da héhere Nachweisempfindlichkeiten mit diskontinuierlichen Methoden erzielt werden (in kommerziell erhéltlichen
Anlagen bis 1013 Cifm3; JOHNSTON LABORATORIES 1873 b), jedoch kann im Rahmen dieses Referats darauf nicht néher eingegangen werden,
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DISKUSSION

JAHN: Ich wollte vielleicht bitten, unsere von Herrn Maushart zitierten Werte hinsichtlich
des Krypton ein kleines biBchen in einer Richtung vorsichtig zu behandeln, Wir muBten - da
wir ja nicht beliebig viel Krypton zur Verfligung hatten - das ganze Verfahren in einem ge-
schlossenen System durchfilhren. Wir hatten also einen Modellschornstein und dann die
Leitung, die Forderpumpe und die MeBkammer., Das gesamte Volumen war etwa 1 m3. Jetzt kam
also zwangsldufig das Methan als Z&hlgas hinzu, so daP wir also das deutliche Gefiihl be-
kamen, daB wir ein explosives Gemisch darin aufbewahrten, und wir wollten das Experiment
nicht damit beenden, daB uns dieser ganze Versuchsmonitor um die Ohren flog, Aus diesem
Grunde waren wir also gezwungen, die ganzen Messungen in einem Zeitraum von etwa 20 Minuten
zu machen,
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Das Versuchsgerdt hatte noch den Nachteil, daP die Kompensation im Inneren gemacht werden
muBte, Man muBte also die Zdahlkarten herausziehen und dann die kleinen Kidmmerchen um-
setzen, Diese fielen dann in der Aufregung auf die Erde. Ich meine, man miiBte diese
Messungen mit den neueren Gerdten, wo insbesondere die Kompensation leicht von auBen ein-
stelibar ist, noch einmal wiederholen, aber die GréBenordnung wird sicher stimmen. Ich
mochte also noch einmal darauf hinweisen, daP wir da zwangsldufig einige Schwierigkeiten
hatten,

MAUSHART: Dazu bin ich nun gezwungen, zu sagen, daf das sicher richtig ist. Ich habe ja
auch selbst in meinem Vortrag darauf hingewiesen, daB der Kompensationsfaktor verdndert
werden muB. Bei den Gerdten, die wir jetzt ausliefern, ist der Kompensationsfaktor von
auBen einstellbar,

KONIG: Ich mdchte eine Lanze flir die kontinuierliche Probenahme von Luftfeuchte brechen,
mit der man eine sehr hohe Nachweisempfindlichkeit erreichen kann, Wenn Sie z.8. eine
Abluftmenge von 10g m3/a haben, so kdnnen Sie damit immerhin Tritiumableitungen im Bereich
von mCi/a nachweisen., AuBerdem ist sie in den Fdllen, wo z.B, den Abgasen aggressive
chemische Verbindungen beigemischt sind, die einzige Weisheit. Eine solche Apparatur wurde
bei uns hier entwickelt und 1duft schon seit ldngerer Zeit. Ein Bericht von Herrn Wilhelm,
Herrn Dillmann und mir ist in der Atomwirtschaft erschienen.®

KUNZ: Ich habe eine Frage zy den Nachweisgrenzen. Sind diese bezogen auf den Nulleffekt
eines "sauberen" Labors oder auf einen Nulleffekt, wie er in einem Kernkraftwerk zu er-
warten ist?

MAUSHART: Sie sind, wie ich sagte, immer auf die optimalen Bedingungen bezogen, Es ist
klar, daB ich keine Nachweisgrenze flir irgendwelche Bedingungen an irgendeinem Kernkraft-
werk geben kann, Daf sich dort die genannten Nachweisgrenzen erheblich verschlechtern
konnen, ist ganz klar.

KUHN: Ich habe eine Frage auch zu den Nachweisgrenzen, Sie geben fiir die Luftiiberwachung
bei Ihren DurchfluBzahlrohren 10'9 als Nachweisgrenze an., Wir setzen die gleichen Z&ahl-
rohre einheitlich bei unseren Druckwasserreaktoren in der Bundesrepublik ein, Wir geben
fir die gleichen Z&éhlrohre die anndhernd gleiche Geometrie - 2.10'7 -, also etwa die von
Herrn Schwibach genannten Werte, an. Unsere Nachweisgrenzen sind bezogen auf eine etwa
5g-Grenze und eine Minute MeBzeit, Die Nulleffekte sind besser, als sie in den Labors

der Fa, Frieseke & Hoepfner in Erlangen gefunden werden, da wir bis zu 80 cm starke
Betonabschirmungen iiber unserem MeBraum haben, Kdnnen Sie sagen, wie Ihre Nachweisgrenzen
gefunden werden?

MAUSHART: Die Nachweisgrenzen habe ich der Literatur entnommen. Ich miiBte jetzt an der
dortigen Literaturstelle die genauen Bedingungen flir die Nachweisgrenzen nachlesen., Ich
kann also jetzt im Moment nicht darauf antworten, aber die Diskrepanz zwischen 10'9 und
10'7 erscheint mir so groBf, daB da also irgendwo ein fundamentales MiBverstdndnis vor-
liegen muB. Ich glaube nicht, daB das jetzt dadurch zu Uberbriicken wdre, daB der eine

nun 30 und der andere 20 oder 1 Minute oder 5 Minuten hat, sondern da scheint irgendetwas
in den Pré@missen nicht zu stimmen.

# L.A. Kénig, J.G. Wilhelm, H,G. Dillmann, Kontinuierliche Probenahme zum Nachweis von
wassergebundenem Tritium, Atomwirtschaft, No. 12, Dezember 1973, S. 582
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KUHN: Darf ich abschliessend noch dazu sagen, daB der Kalibrierfaktor fUr diese Zihlrohre
experimentell an verschiedenen Stellen - teilweise unter Beisein des TOV - ermitteltw
wurde. Der Kalibrierfaktor flir einen Impuls betrigt 10'9 uc1/cm3. Der Nulleffekt liegt
etwa bei 1000 Impulsen. Das sind experimentell an verschiedenen Stellen ermittelte Werte.

GEBAUER: Zu Ihrer Aussage beziiglich des Nulleffekts bei Frieseke & Hoepfner: Das Werk liegt
auf einer Sandschicht und in dieser Sandschicht ist Thorium eingelagert; wir leiden also
etwas unter der natirlichen Aktivitdt, die aus diesen Bodenschichten austritt, Es ist all-
gemein feststellbar, daB unsere Nulleffekte in Erlangen z.T. bis um einen Faktor 2 grioBer
sind als an anderen MeBstellen in der Bundesrepublik, Die zweite Sache, die Diskrepanz
zwischen den Nachweisgrenzen: ich glaube, Herr Maushart, Sie beziehen sich auf eine Kammer,
die ein wesentlich groperes Einzugsvolumen hat als die Kammer, die das KWO benutzt hat mit
den gleichen Z&hlrohren, und damit ergeben sich natlrlich doch wesentliche Unterschiede in

den Eichfaktoren,

(Niederschrift der Diskussion nach Tonbandaufzeichnung)
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JOD-UBERWACHUNG

Ji1G, WILHELM

GESELLSCHAFT FUR KERNFORSCHUNG MBH,, KARLSRUHE,
ABTEILUNG STRAHLENSCHUTZ UND SICHERHEIT

.

Zusammenfassung

Es wird die fiir eine Jod-Ueberwachung in der Luft oder im Abgas notwendige Probengewinnung
beschrieben, Auslegungsdaten fiir eine geeignete Filterpatrone zur Anreicherung von Jod fiir
MefRzwecke werden gegeben. Die hauptsiichlichen spezifischen EinfluBgrdfen, die die Jodab~
scheidung und Probenahme betreffen, werden diskutiert und praktische Hinweise fiir ihre Be-
herrschung gegeben. Die wichtigsten Gesichtspunkte zur kontinuierlichen Messung von Jod in
Luft mit Hilfe eines Jodmonitors, der ein Alarmsignal ausldsen kann, werden beschrieben und
die Ergebnisse der Messung von kleinsten Jodaktivitdtskonzentrationen in Luft durch diesen

Jodmonitor wiedergegeben.
1. Einleitung

Der Nachweis von Jodisotopen im Bereich der Konzentrationswerte in Luft nach der 1. SSVO
verlangt besondere Mefiverfahren. Eine Direktmessung der Jodaktivitdt in Luft scheidet aus,
wenn andere gasformige Luftkontaminationen z. B. durch Edelgasisotope, vorliegen oder die
Jodmessung durch eine erhdhte Ortsdosisleistung infolge weiterer radioaktiver Quellen ge-
stért wird. Derartige Verh#ltnisse kdnnen bei der Raumluft- und Abluftiiberwachung oder

auch in der Umgebung eines Kernkraftwerkes erwartet werden.

In den meisten Fiéllen ist daher das Problem der Jodiiberwachung in zwei Teilaufgaben aufzu-
gliedern:

1. Die Gewinnung einer représentativen Probe iiber einen AnreicherungsprozeS,

2. die Messung der Probe.

Als Sonderfall ist die kontinuierliche Jodmessung zu betrachten, durch die bei Vorliegen einer
unzuléssigen Aktivitdtskonzentration von radioaktivem Jod in der Luft ein Alarmsignal ausge-
18st werden soll. In diesem Fall sind durch ein geeignetes Geriit die beiden obengenannten Teil-

aufgaben zu ldsen.
2. Die Gewinnung einer représentativen Probe iiber einen Anreicherungsprozef

Diese Aufgabe stellt sich in der Praxis laufend, z. B. bei der Abluftiiberwachung sowie der
Kontrolle der Raum- und Umgebungsluft. Zur Messung ist das Jod an einem geeigneten Jod-
Sorptionsmaterial anzureichern. Zu den heute bekannten Materialien gehdren die Jod~ oder
TEDA-imprégnierten Aktivkohlen, die Silberform von Molekularsieben und andere Sorptions-
materialien, wie das Bayer Sorbens VP AC-6120, das in Zueammenarbeit der Gesellschaft fiir
Kernforschung Karlsruhe und der Fa. Bayer AG, Leverkusen, entwickelt wurde. Diese Materialien
eignen sich nur fiir die Abscheidung von gasformigem Jod. Ihre Abscheideleistung gegeniiber
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elementarem Jod und Methyljodid wurde nachgewiesen, von anderen Jodformen wie z. B. der in
neuester Zeit diskutierten unterjodigen SHure HOJ ist das Abascheidungsverhalten nicht mit
ausreichender Sicherheit bekannt.

Luftgetragenes Jod kann auch in Partikelform, z. B. als Metall-Jodverbindung,vorliegen oder

an feste Schwebstoffe adsorbiert bzw. in Tropfchenaerosolen geldst sein; in diesen FHllen muf
das Jod durch ein Schwebstoffilter abgeschieden werden. Zweckméfiig ist die Benutzung von
Schwebastoff-Filtermaterialien mit bekanntem Partikel-Abscheidegrad. Da Membranfilter dem Luft-
atrom einen relativ hohen Stromungswiderstand entgegensetzen, empfiehlt sich die Benutzung von
Filterpapieren, die aus der Luftfiltertechnik stammen und meistens aus Glas- oder Nylonfidden
bestehen. Der Abscheidungsmechanismus beruht dann nicht auf einem einfachen Siebeffekt, sondern,
da die Porendffnungen grof sind im Verhdltnis zur GroBe der abzuscheidenden Teilchen, vor-
wiegend auf partikelgrofenabhlingigen Effekten wie Trigheitssperreffekt und Diffusionseffekt.
Entscheidend fiir die Partikelabscheidung zu MeBzwecken ist ein niedriger DurchlafBgrad des
Schwebstoff-Filterpapiers. Dieser ist bei Filterpapieren, die flir Schwebstoffilter der Klas-

se S eingesetzt werden,in jedem Fall als ausreichend gering anzusehen.

Fiir die Jodmessung ist ein wesentlicher Gesichtspunkt, daB partikelfdrmig auftretendes Jod
zwar durch Schwebstoffilter abgeschieden werden kann, aber z. B. durch Oxidation von Metall-
jodiden und Uebergang in elementares Jod, Jodverbindungen mit hohem Dampfdruck und anschlies-
sende Desorption von den Partikeln bzw., dem Schwebstoffilter wieder gasfdrmig abgegeben wer-
den kann. Damit entzieht es sich der Messung, falls dem Schwebstoffilter kein Sorptions-
material zur Abscheidung von gasfdrmigem Radiojod nachgeschaltet wurde. Es sei ausdriicklich
betont, da® in Abhlingigkeit von der Art der Bindung des Jodes an Partikel und Faser, der
Betriebszeit des Schwebstoffilters nach der Beaufschlagung und den im Luft- bzw. Gasstrom
herrschenden Bedingungen ein integraler Durchlafgrad des Filters flir das urspriinglich als
Partikel sbgeschiedene Jod von praktisch O - 100 % auftreten kann. Umgekehrt kdnnen spezi-
fische Abscheidungseigenschaften eines Partikelfilters fiir gasformiges Jod durch auf dem
Filter abgeschiedenen Staub stark, meistens in Richtung hoherer Riickhaltung, veréndert werden.
Ungebrauchte Partikelfilter haben gewdhnlich einen sehr niedrigen Abscheidegrad auch fiir
elementares Jod. Beispiele sind in Tab. I fiir ein Luwa-Gelb-Papierfilter fiir verschiedene Jod-
konzentrationen und auf die Beladung folgende Nachspiilzeiten angegeben. Die Lufttemperatur
betrug 30°C, die relative Luftfeuchte 70 %, die lineare Luftgeschwindigkeit 1 m/s. Es wurde
eine kurze Beladungszeit gewklhlt, um in Verbindung mit kurzen Nachspiilzeiten die Desorption
der einmal abgeschiedenen Aktivitlt so niedrig wie m8glich zu halten. Dadurch wurden hbhere
Abscheidegrade gemessen als bel lHngerem Filtereinsatz zu erwarten sind. Bei Versuchen mit
trégerfreiem J, wurde<0,8 % Jod pro Filter zuriickgehalten. Ein Vergleich der auf dem ersten
and zweitem Filter abgeschiedenen Aktivitdt zeigt wenig Unteraschiede. Nach 60 min Spiilzeit
(trédgerfreie Probe) war noch ca. die Hdlfte der urspriinglich auf dem Filter abgeschiedenen
Jodaktivitdt vorhanden. Im Konzentrationsbereich zwischen 1,6 und 2700 mg J, pro m* Luft
betrug die J; -Abscheidung an einem einzelnen Luwa-Gelb-Papierfilter maximal 3,7 ¥%. Diese
Daten zeigen, daB unter den gewihlten Versuchsbedingungen keine wesentliche Abscheidung von J,
an den frischen Luwa-Gelb-Papierfiltern erfolgte.

Eine einfache Filterpatrone zur Abscheidung und Anreicherung von luftgetragenem Jod sollte,
wie diskutiert, aus einem Schwebstoffilter und einer nachgeschalteten Filterpatrone mit ge-
eignetem Sorptionsmaterial bestehen. Im Normalfall diirfte zur Fiillung der Filterpatrone eine
imprédgnierte Aktivkohle eingesetzt werden. Die Abscheidung des Jodes in der Patrone ist von
einer Vielzahl von Faktoren, wie der chemischen Form des Jodes, den Bedingungen unter denen
das Trdgergas steht, der Triégergaszusammensetzung und der Abscheideleistung der Aktivkohle
oder dessonst gewhhlten Sorptionsmaterials abhiingig.
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Jodkonzentration Spilzeit n Papierfilter (%)
in Luft *)

(ng/m?) (min) Filter 1 Filter 2
tridgerfreie Probe 5 0,69 0,80
trdgerfreie Probe 30 0,53 0,49
trdgerfreie Probe 60 0,32 0,34

1,6 5 3,5 3,7
3,5 5 3,0 3,0
65 45 0,61 0,40
84 60 1,5 0,34
100 5 3,0 3,2
470 5 1,9 1,7
550 5 0,92 0,61
580 5 2,4 2,4
850 15 1,8 1,2
1 100 30 0,24 0,39
2 700 5 0,36 0,39
+)

Gemittelt Uber die Beaufschlagungsdauer von 5 min.

Tab. 1 : Abscheidung von 23!J (beaufschlagt als elementares Jod)
an Luwa-Gelb-Papierfiltern

Auf die wichtigsten Faktoren sei kurz eingegangen. Elementares Jod ist leicht, organische Ver-
bindungen des Jodes wie z. B. das oft nachgewiesene Methyljodid, daB als Modellsubstanz fiir
eine Reihe organischer Jodverbindungen angesehen werden kann, jedoch schwierig abzuscheiden,
im besonderen dann, wenn das durch die Patrone gesaugte Trigergas eine hohe relative Feuchte
aufweist. In Tab. II sind die Abscheidegrade wiedergegeben, die mit einer guten imprignierten
Aktivkohle gegeniiber '>'J in Form von CH;'21J bei verschiedenem Luftfeuchten erreicht werden
konnen., Die Dimensionierung der Patrone ist in erster Niherung durch die "Verweilzeit"’tbe-

schrieben, die sich aus dem Quotienten

f = Schiittvolumen des Jod-Somptionsmaterials in der Filterpatrone ;
Volumenstrom des Triigergases durch die Filterpatrone

ergibt.,
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Tab. I1: Abscheidegrade von impridgnierter Aktivkohle Norit RX-08-C 1 % KJ
tauchimprégniert gegeniiber '>J (in Form von CH;131J) bei ver-

schiedenen relativen Luftfeuchten

Aktivkohle: StranggepreBt, Stdbchendurchmesser 0,8 mm, 1 % KJ-imprigniert

Trigergas: Feuchtluft 30°C, vorgefiltert durch Schwebstoff-Filter der
Klasse S

Vorstromzeit (nur Trégergas):= 22 h
Beaufschlagung (Priifmedium + Trégergas): 1 h
Nachstrémzeit (nur Trégergas): == 20 h

Priifmedium: 70 + 10 ng CH;127J pro g Aktivkohle, vermischt mit ca.
10 nCi CHy'21J pro g Aktivkohle (Beladung berechnet auf
10 cm Bett-Tiefe)

Druckabfall: ca. 90 mmWS bei einer linearen Luftgeschwindigkeit von
25 ¢m/s, Raumtemperatur und Atmosphirendruck
(gemessen iiber ein 10 cm langes Testbett)

Abscheidegrade (4) in %
rel, Luft- Bett-Tiefe in cm
feuchte
% 2,5 5,0 745 10,0
Verweilzeit in s
0,1 0,2 0,3 0,4
25 99,62 | 99,9997 [>99,9999*[>99,9999*)
ho 99,37 99,9983 99,9999 =’99'9999+)
55 98,8 99,942 99,9981 99,9999
70 96,1 99,914 99,9974 99,9998
85 95,6 99,79 99,9947 | 99,9997
95 85,7 98,6 99,87 99,988
98 - 100 80,4 97,2 99,5 99,92

+) Meflgrenze erreicht.

Aus den in Tab, II angegebenen Daten ist sofort zu ersehen, dafl fiir eine @ 90 ¥%ige Abschei-
dung von '31J in Form von CH;'’'J bei der sehr hohen, d. h. ungiinstigen relativen Luftfeuchte
von 98 - 100 % eine Verweilzeit von mindestens 0,2 s zu wihlen ist. Dies entspricht bei einer
scheinbaren linearen Luftgeschwindigkeit von 25 cm/s einer Aktivkohlebett-Tiefe von 5 cm. Aus
Tab. II ist weiter zu entnehmen, daf diese Auslegung fiir die Abscheidung bei niederen relati-
ven Luftfeuchten weit iiberdimensioniert iet. Die Abascheidung von elementarem Jod ist im ge-
samten Bereich der relativen Luftfeuchte weitaus besser. Eine auf der sicheren Seite liegende
Annahme ist die einer um eine Gr8Renordnung hdheren Abscheidung, praktisch diirften fiir
elementares Jod in jedem Fall bei 0,2 8 Verweilzeit und Luftfeuchten < 100 ¥ Abscheidegrade

> 99,99 % zu erwarten sein. Tatsidchlich wird also die Auslegung der Filterpatrone nicht durch
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das elementare Jod, sondern das radioaktive Methyljodid bestimmt, daB mit Anteilen von <1 %
bis nahezu 100 % in der Raum- bzw. Abluft auftreten kann.

Fiir die Jodmessung erscheint es zweckmifiig, eine Jodfilterpatrone so auszulegen, daB:

1. Ein ausreichend grofier Volumenstrom der Abluft zur Erreichung der Abscheidung einer ge-
nligend hohen Jodaktivitdt durch die Patrone gezogen werden kann,

2. ein ausreichender Abscheidegrad mit Sicherheit auch bei hohen relativen Luftfeuchten er-
reicht wird,

3. Effekte, die die Abscheideleistung der Patrone herabsetzen wie Schadstoffadsorption, Ver-
dnderung der Imprlgnierung des Sorptionsmaterials durch chem. Reaktion und weitere
"Alterungseffekte' nicht zur Unterschreitung eines Abscheidegrades von mindestens 90 %
fiihren oder, falls dies der Fall ist, erkannt werden k&nnen,

4. das gesamte Jod-Sorptionsmaterial der Patrone in einer oder zwei Messungen auf einem ge-
eigneten Detektor, z. B. einem NaJ(Tl)-Szintillationskristall von 3 x 3" gemessen werden

kann.

Fiir die Standardmessung von Jod in Luft liber eine Anreicherung durch Abscheidung in einer
Aktivkohlepatrone diirfte folgende Dimensionierung der Patrone geeignet sein:

Aktivkohle: Typ NORIT RX 08-C 1 % KJ tauchimpriigniert oder gleichwertig wie Sutcliffe
Speakman, Typ 207 B, 5 % TEDA. Verweilzeit: 0,2 8 je Einzelbett. Volumenstrom: 2 m* /h.

Bei einem inneren Durchmesser der Aktivkohlepatrone von 5 cm wiirde dies einer Bett-Tiefe von
5,7 cm je Einzelbett oder, aufgerundet,6,0 cm, entsprechen. Es sind zwei durch Netze ge-
trennte Aktivkohlebetten zu verwenden., Die Auslegung wurde so gewklhlt, daB prektisch die ge-
samte Jodaktivitit im ersten Aktivkohlebett abgeschieden wird und das zweite Einzelbett nur
zur Kontrolle auf Vollstindigkeit der Abscheidung dient.

Beim Einsatz von Patronen mit Jod-Sorptionsmaterial ist unbedingt zu beachten, daB eine Kon-
densateinspeicherung durch Taupunktunterschreitung in der Patronenzuluft bzw. Beaufschlagung
mit Nebel ausgeschlossen wird. Ggf. ist in der Patronenzuluft durch Vorerhitzung ein aus-
reichender Taupunktabstand einzustellen. In den meisten Fiéllen diirfte eine Vorerhitzung der
Zuluft um % - 8°C ausreichen. Treten nennenswerte Mengen an NOx in der Patronenzuluft auf,
kann Aktivkohle wegen der zu erwartenden Vergiftung und eventueller Brandgefahr nicht einge-
setzt werden, ein geeignetes Sorptionsmaterisl ist dann mit dem Bayer Sorbens VP AC-6120 ge~
geben. Die Abscheidegrade fiir dieses Material bei relativen Luftfeuchten £ 70 ¥ reichen fiir
die angegebenen Dimensionen der Patrone aus, hohere relative Luftfeuchten sollten durch Vor-
erhitzung erniedrigt werden. Angaben zur Abscheideleistung des VP AC-6120, das friiher unter
der Bezeichnung KTB bzw. KTC untersucht wurde, liegen iiber einen weiten Parameterbereich vor
(1, 2).

Aktivkohle kann zur Jodabscheidung fiir MeBzwecke bie ca. 150°C, Bayer Sorbens VP AC-6120 bis
ca. 350°C eingesetzt werden. Bei hSheren Gastemperaturen kommen Molekularsiebe wie Linde 13 X
in der Silberform in Anwendung. Die erreichbaren Abscheidegrade konnen der Literatur entnom-
men werden (3). Im allgemeinen ist die oben angegebene Dimensionierung der Patrone voll-
stindig ausreichend. Auch Molekularsiebe sollten nur bei relativen Luftfeuchten bis zu 70 %

eingesetzt werden.

Als Strukturmaterial flir die Patronenkdrper und Ansaugrohre werden Glas, elektropolierter
Edelstahl und Teflon (keine anderen Kunststoffe) empfohlen, um eine geringe Abscheidung von
elementarem Jod zu erreichen. Lackierte Oberfléichen sollten wegen der Chemiesorption von Jod

vermieden werden. Léngere Ansaugwege (Rohre) ktnnen zu sehr hohen Verlusten an elementarem Jod
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(Adsorption, Chemiesorption) fiilhren, Gummischléuche und Kupferrohre sind wegen extrem hoher
Jodabscheidung v5llig unbrauchbar. Dies gilt in etwas geringerem Mafe auch fiir die meisten
Plastikschllduche. In Ansaugrohren aus wenig adsorbierendem Material konnen in kurzer Zeit so-
viel Staub und andere Verunreinigungen abgelagert werden, daB die urspriinglich giinstigen

Materialeigenschaften nicht mehr zum Tragen kommen.

Miissen lange Ansaugwege (mehrere Meter) benutzt werden, sollten Rohrschleifen unter Be-
nutzung von Rohren mit moglichst groBem Durchmesser eingesetzt werden, durch die mit einem
Hilfsgeblése ein hoher Volumenstrom der Probeluft aufrecht erhalten wird und von denen an ge-
eigneter Stelle die benStigte (kleine) Abluftmenge entnommen und zurfickgespeist werden kann.

Derartige Bypass-Strecken diirften sich z. B. bei der Probenahme aus Abluftkaminen empfehlen.

AbschlieBend sei bemerkt, daB auch Atemfilterpatronen (4), die von der Filterindustrie, z. B.
den Firmen Dréger und Auer geliefert werden und zur Abscheidung auch von organisch gebundenem
radioaktivem Jod geeignet sind (diese Eigenschaft muB aus der Filterbeschriftung hervorgehen,
"Halogenabscheidung"allein geniigt nicht), kbnnen ebenfalls zur Probenahme herangezogen werden.
Der Volumenstrom durch die Atemfilterpatronen der genannten Firmen sollte 2,7 w /h nicht iiber-
schreiten. Diese Patronen bestehen aus einer Kombination von Schwebstoff- und Aktivkohle-
filter. Die Messung der Atemfilterpatronen verursacht jedoch besonders nach Abscheidung nur
geringer Jodaktivitlt Schwierigkeiten, da die Patronen nicht gedffnet werden konnen und die
Aktivkohleschicht wegen des vorgeschalteten Schwebstoffilters relativ weit von der Anstrom-
seite entfernt sitzt. Aktivkohlepapiere reichen zur sicheren Erfassung gasfdrmigen Jodes

und seiner Verbindungen nicht aus.

3. Die Messung der Probe

Zur genauen Messung wiren die wie beschrieben ausgelegten Patronen zu &ffnen, die Aktivkohle
der beiden durch Drahtnetze aus Edelstahl gehaltenen Sorptionsbetten in zwei getrennte Proben-
dosen aus Plastik oder einem anderen "Wegwerfmaterial" zu schiitten und vor der Messung durch
Schiitteln zu mischen, um eine gleichmifige reproduzierbare Aktivitdtsverteilung zu erreichen.
Ist bei der Messung des in Anstromrichtung an zweiter Stelle liegenden Aktivkohlebettes

eine wesentliche Aktivitdt (210 % der im ersten Bett abgeschiedenen Aktivitdt) festzustellen,
sollte die Probenahme wenn mdglich mit einer frischen Aktivkohlepatrone wiederholt werden oder
ein Zuschlag auf die insgesamt abgeschiedene Aktivitédt,bei Annahme einer exponentiellen Ab-

scheidungsfunktion,errechnet werden.

Bei direkter Ausmessung der Patronen ist die verschiedene Verteilung der einzelnen Spaltjod-
komponenten innerhalb des Aktivkohlebettes zu beriicksichtigen (Abscheidungsprofil). Durch
Patronen in Hohlzylinder- oder Ringform, die den Detektor im mittleren Teil des empfindlichen
Volumens umschlieBen oder Benutzung eines MeBspaltes zwischen zwei Detektoren sind Moglich-
keiten gegeben, die aus der unterschiedlichen Aktivitdtsverteilung resultierenden Fehler ge-

ring zu halten.

Als Detektor diirfte meistens ein NaJ(Tl)-Szintillationskristall oder ein Halbleiterdetektor
mit nachgeschaltetem Vielkanalanalysator in Frage kommen. Beim Auftreten von Edelgasen in der
Luftprobe sollten die Aktivkohlepatronen vor der Messung mit Frischluft flir ca. 2 - 4 Minuten
gesplilt werden, um adsorbierte Edelgase, die die Messung stdren, suszutreiben. Jod-Sorptions-
materialien,wie das Bayer Sorbens VP AC-6120 oder die Molekularsiebe, adsorbieren Edelgase
nur in geringem MaBe (Tab. III).
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Tab,IIL: 133 Xe-Gleichgewichtsaktivitét an verschiedenen Jodadsorber-
materialien

Trigergas: Laborluft, 1 at , Raumtemperatur, lineare Luft-
geschwindigkeit: 17 cam/s

133 Xe-Aktivitdt: ca. 50 mCi 133 Xe/1 Luft

Zeitdauer bis zur Einstellung des

Adsorptiona-Desorptionsgleichge-

wichtes im Adsorberbett: 3 - 6 min (durch mehrere Langzeitver-
suche bis zu 6 h kontrolliert)

Adsorberbett: Tiefe 10 cm, Durchmesser: 2,5 cm, Volumen 49 cn’

Adsorbermaterial spez.Oberflédche 133 Xe~Gleichgewichts~
nach BET +) aktivitdt im Adsorber-
bett in
/g MCL ++)
Leerrohr, mit %32 Xe- -
Luftgemisch beauf- 0,017% (im Rohr-
schlagt volumen)
Aktivkohle (Norit CG I) 1000 1,67

Molekularsieb (LMS 13 X
in Ag-Form iiberfiihrt) 490 0,0129

AgNO, -imprégnierter
Katalysatortridger (KTB) 125 0,00909

+) Adsorbermaterial vor Impré#gnierung bzw. Ionenaustausch.

++) Fehlerbreite der Einzelwerte bezogen auf Kalibrierung + 5 %.
Die Aktivitdt der '3?Xe-Quelle war auf + 30 % bekannt.

4, Die kontinuierliche Messung von Jod mit Alarmgabe

Zur Erfiillung dieser Mefaufgabe sollte das Radiojod ebenfalls in einer geeigneten Filterpa-
trone abgeschieden werden. Die Jodaktivitlt kann bereits widhrend des Anreicherungsvorganges
kontinuierlich durch einen Detektor gemessen und auf einem Ratemeter angezeigt werden. Bei Er-
reichung einer vorgegebenen Impulsrate kann nach einer Sammelzeit, die, wegen des Verhdltnis-
ses von Mefizeit zur Halbwertszeit des Radiojodes, der AktivitHtskonzentration dees Jodes in
Luft praktisch umgekehrt proportional ist, ein Signal ausgeldst werden, das die Luftkonta-

mination anzeigt.

Fiir den Aufbau und die Auslegung der beschriebenen Anordnung sind folgende, zum Teil bereits
diskutierte Gesichtspunkte maBgebend:

- Je grofer der Volumenstrom der Luft ist, der die Filterpatrone passiert, um so schneller
wird eine Luftkontamination nachgewiesen.
- Grofle Volumenstrome bedingen grofie Filterpatronen, da eine bestimmte Verweilzeit der Luft im

Jod-Sorptionsmaterial zur Erreichung einer mdglichst vollstdndigen Jodabscheidung nicht

unterschritten werden darf.
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- Das empfindliche Detektorvolumen sollte in Hinsicht auf eine niedrige Untergrundz&hlrate
mdglichet klein gehalten werden. Das gleiche gilt flir das Gesamtvolumen von Detektor und

Filterpatrone, da eine Abschirmung vorzusehen ist, die den Detektor und die Filterpatrone
einschliefBt.

~ Die Adsorption von Edelgasen an der Oberfléche des Jod-Sorptionsmaterials der Filterpatrone

sollte mdglichst gering sein, um kleine Jodkonzentrationen in einer zus#itzlich durch Edel-
gase kontaminierten Luft erfassen zu kinnen.

- Gasfdrmiges Jod kann in verschiedenen Formen auftreten. Die Abscheideleistung von Jod-Sorp-
tionsmaterialien ist flir die verschiedenen Formen des gasformigen Jodes unterschiedlich.
Daraus folgt eine unterschiedliche Aktivititsverteilung der Jodkomponenten in der Filter-
patrone (z. B. steiles Abscheidungsprofil fiir J; y flacheres Abscheidungsprofil fiir CHyJ).

- Die Abscheidung von CHy;J wird durch die relative Feuchte der angesaugten Luft besonders
stark beeinfluft. Bei steigender Luftfeuchte sinkt der Abscheidegrad der Filterpatrone.

- Jod, besonders in elementarer Form, lagert sich an Oberfldchen ab. Eine Beeinflussung des
Meflwertes durch Kontamination der Ansaugwege und des Detektors ist durch Materialauswahl

und Formgebung mbglichst gering zu halten.

-~ Partikelformig auftretende radioaktive Stoffe, die die Jodmessung stdren konnen, sollten
sich nicht in der Filterpatrone abscheiden. Bei Vorfilterung der Luft mit einem Schwebstoff-
Filter sollte kein gasformiges Jod an diesem Filter abgeschieden werden.

- Falls Jod in hohen Antellen partikelfdrmig vorliegt, sollte der Einbau eines Schwebstoff-
Filters in die Filterpatrone mbglich sein.

- Die Jodaktivitlit sollte moglichst spezifisch, z. B. mit einem Einkanalanalysator iiber den

Photopeak, gemessen werden.

In Abb, 1 ist eine Anordnung von Detektor und Jodfilterpatrone wiedergegeben, bei der die
angegebenen Punkte weitgehend beriicksichtigt werden kdnnen. Eine Filterpatrone umschliefit
einen zylinderfdrmigen NaJ(Tl)-Szintillationskristall. Detektor und Filterpatrone sind von
einer Abschirmung umgeben. Eine Kontamination des Innenraumes von Luftzufiihrung und -ver-
teilung durch Ablagerung von Jod wird durch Formgebung und Verwendung von Teflon als Wand-
material weitgehend vermieden. Zur Herabsetzung der relativen Luftfeuchte (r. F.) wird die
Zuluft zur Filterpatrone vorgeheizt. Eine Aufheizung um 7°C reicht asus, um die relative Feuch=-
te, die vor allem das Abscheidungsverhalten des Methyljodides bestimmt, bei Lufttemperaturen
S40°C von 100 % auf ca. 70 % herabzusetzen. Dadurch ist eine wesentliche ErhBhung des Volu-
menstromes der Luft durch die Filterpatrone (Verringerung der notwendigen Sammelzeit) und die
Verwendung von Jod-Sorptionsmaterial auf snorganischer Basis m&glich, durch dessen Einsatz die
Edelgasadsorption in der Filterpatrone stark herabgesetzt werden kann (s.Tab.III). Dies ist be-
sonders wichtig bei der Messung der Abluft von Resktor- und Wiederaufarbeitungsanlagen, bei
denen die radioaktiven Edelgasisotope des Xenon und Krypton die kontinuierliche Jodmessung

erheblich stdren kodnnen.

Der EinfluB von '*®Xe, dessen AktivitHtskonzentration in der Reaktorabluft um mehrere GrdSen-
ordnungen iiber der von '>'J liegen kann, wurde fiir die beschriebene MeBanordnung experimen-
tell ermittelt und erwies sich als relativ gering; dies ist wegen der geringen Edelgasad-
sorption am Jod-Sorptionsmaterial auch fiir andere Edelgasisotope anzunehmen. Widhrend Jod
laufend in der Filterpatrone des Detektors abgeschieden wird und dadurch mit steigender
Sanmmelzeit ansteigende Zihlraten registriert werden, tritt nach Einstellung des Adsorptions~
Desorptionsgleichgewichtes der Edelgase in der Filterpatrone kein Anstieg der Zihlrate mehr
ein. Die Storung der Jodmessung durch sehr hohe Edelgas-Aktivitidt in der angesaugten Luft

verliert mit steigender Sammelzeit daher weiter an Bedeutung.
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Einzelheiten sind einer Verdffentlichung zu entnehmen (5), aus der an dieser Stelle zum Teil
zitiert wird.

- Temperaturfiihler
- Heizung Q

L zun Einkanal-
Papierfilter -
analysator

- Ms-Abschirmung g
- Filterpatrone mit

Adsorbermaterial
- NaJ(T1)-Kristall
-~ Fotovervielfacher
-~ Impulsausgang —
~ Vakuumpumpe

[ R A
!

w0 o

Abb, 1 Detektor des Jodmonitors mit Sammeleinrichtung

Die Empfindlichkeit des Jodnachweises und die Zeitdauer bis zum Erreichen einer vorgegebenen
Alarmschwelle sind vom Wirkungsgrad | des Detektors, der Jod-Aktivitdtskonzentration ¢, dem an-
gesaugten Volumenstrom der ILuft v und der Hbhe der Untergrundzihlrate Ro abhiingig. Setzt man
eine niedrige Jodkomzentration in der Luft voraus, ist die Sammelzeit zur Abscheidung einer
ausreichenden Jodaktivitét in der Filterpatrone der fiir die Alarmgebung zeitbestimmende Schritt.
Die Zeitkonstante der Ratemetermessung kann demgeleniiber meistens vernachléssigt werden. Die
Alarmechwelle kann auf eine Mefirate festgelegt werden, die durch das X-fache der Untergrund-
zéhlrate oder, bei hoher Untergrundzlihlrate, zweckmifiger durch einen VWert gegeben ist, der
sich aus der Untergrundziithlrate zuziiglich dem X~-fachen der Standardabweichung der Untergrund-
zéhlrate ergibt. Liegt zu Beginn der MeBzeit bereits eine '?>'J-Beladung der Filterpatrone aus
einer vorhergehenden Sammelzeit vor, ist die Alarmschwelle auf einen hoheren Wert zu ver-

schieben. Die notwendige Sammelzeit zur Erreichung der Alammschwelle verléingert sich.
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Fiir die Zeitdauer t gilt unter Beriicksichtigung der oben angegebenen Festlegung der Alarm-
schwelle:

(x = 1) - Ro ¢ 100 X o \/Ro = 100

t = - = e P
c ek p v (h)  baw ¢ cek-n-v

(h) (1), (I1)

wenn R_ in ips, ¢ in Ci/w’ , v in o /h und f in % eingesetzt wird; (Umrechnungsfektor) =
3,7 » 101°,

Messungen mit einem nach den vorstehend angegebenen Gesichtspunkten konstruierten Jodmonitor,
der in Zusammenarbeit zwischen dem Kernforschungszentrum Karlsruhe und der Fa. Herfurth GmbH,
Hamburg, entstand, ergaben die in Tab. IV angegebenen Betriebszeiten bis zur Alarmgabe in Ab-
héingigkeit von der 13! J-Konzentration der angesaugten Luft.

Tab. IV: Betriebszeit bis zur Alarmgabe bei verschiedenen Aktivitiétskonzentrationen
von CHy'?'J in der Luft

Konzentration an 13'J

in Luft in nCi/m 2 > 10 20
?:t;i:bezeit, gemessen, 49,5 24,3 14,5 4,9
Betriebszeit nach

(II) errechnet, bh,6 | 17,9 8,9 1,8
in min

Die Messungen wurden im Kontrollbereich bei erhShter Ortsdosisleistung durch harte y-
Strahlung durchgefiihrt. Der O-Effekt betrug 9,5 ips anstelle des auBerhalb des Kontroll-
bereiches gemessenen Wertes von 0,8 ips. Der Ansaugweg fiir die mit CH; J beaufschlagte Luft war
1,65 m lang und bestand aus einer mehrfach abgewinkelten und geflanschten Glasrohrleitung mit
einer lichten Weite von 25 mm. Die lineare Luftgeschwindigkeit im Glasrohr betrug 2,7 m/s.

Fiir die Alarmausldsung wurde ein Wert vorgegeben, der einer Erhthung der Untergrundziéhlrate
Ro um den Wert 4 Vfig entsprach. Durch die Adsorption von CHy'37J in der Rohrleitung (Konzen-
tration =3 ug CH; J/m’ Luft) und Luftzufiihrung sowie die Zeitkonstante des Ratemeters (ge-
widhlt wurden 10 s) ergaben sich erwartungsgemdB um wenige Minuten (3,1 - 6,4 min) léngere Be-

triebszeiten bis zur Alarmausldsung, als nach (II) berechnet wurde.
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DISKUSSION 81

PFEIFFER: Ich mdchte noch zu dem Hinwels von Herrn Wilhelm, da8 man mbglicherweise eben die Einbeziehung

des Schwebstoffilters in die Jodpatrone iiberdenken muB, aus unseren eigenen Messungen einige Erfahrungen

kurz andeuten, ohne dabel Referaten, die in vierzehn Tagen bei der Jodfiltertagung gehalten werden, vorzu-

greifen. Wir haben festgestellt, daB der an gewdhnlichen Schwebstoffiltern, d.h. an Asbestfaserfiltern, zurlick-
gehaltene Jodanteil -~ bezogen auf die gesamte Jodmenge - sehr unterschiedlich sein kann und sich sehr danach
richtet, wo dié Messung durchgefithrt wird, ob beispielsweise die Luft aus den Komponentenrdumen des Primdrkreises
direkt gesammelt wird ober iber Filter geleitet wird oder ob man die Messung erst im Kamin durchfiihrt. Wir haben
beisplelsweise aus Messungen, wo eine so grofle Zahl von auch hier genannten Filtern hintereinandergeschaltet

war, daB mit groBer Sicherheit die Gesamtaktivitdt auch unter Beriicksichtigung der verschiedenen Komponenten wohl
gemessen werden konnte, festgestellt, daB teilweise bis zu 30 - 40 % der Gesamtaktivitdt im vordersten Schwebstoff-
filter steckten, Bei simullerten Leckagen unter besonderen Bedingungen stiegen dieée Anteile bis 80 %, widhrend
andererseits wieder in der Kaminabluft teilwelse Anteile unter 1 %, in den meisten Fillen zwischen 3 und 12 %, in
einem Schwebstoffilter zu finden waren, was Ja die Philosople unterstiitzt, daB wahrscheinlich das Jod - wo immer

es auch freigesetzt wird - aus dem Primirkreis auf seinem Weg mit der Abluft bis zum Kamin eine starke Abreicherung
erfihrt in punkto der Komponenten, die sich also nun leicht anlagern. Insofern mii8te man iiberlegen - Je nach dem
Ort -, wo man also mit einem solchen Gerdt Jodmessungen unternimmt, die groBere oder kleinere Aerosolkomponente zu
bertckslchtigen.

WILHEIM: Diese Zahlen bestédtigen die Angaben, die von mir im Vortrag gemacht wurden. Der Anteil an Spaltjod in
Verbindungs- und Aerosolform kann in weitesten Berelchen schwanken, ebenfalls schwankt, in Abhdngigkelt von den
Bedingungen wdhrend der Abscheidung am Filter, der Abscheidegrad eines bestimmten Schwebstoffilters flir elementares
(gasférmiges) Jod, Die Abscheldung von elementarem Jod an einem Faserfilter l&Bt sich jedoch durch Wahl der Ab-
scheidungsbedingungen sehr stark beeinflussen. Jodaerosole in Trdpfchenform kdnnen auBerdem zerstort werden (z.B.
durch Verdampfung), anschlieBend kann dann das urspringlich an Partikel gebundene Jod u.U. wieder in elementares
Jod iberfilhrt werden. Dies kann beisplelsweise durch Oxidation von Metalljodiden geschehen.

Ob es flir die Messung von Spaltjod in Luft besser ist, ein Partikelfilter 1in die Fillterpatrone des Detektors
einzubeziehen (um die Aktivitd#t von partikelfSrmig gebundenem Jod zu erfassen) oder ob dle Partikel bereits aus
der Zuluft der Filterpatrone eines Joddetektors ausgefiltert werden sollten{um Stérungen der Messung durch eben-
falls partikelfdrmig vorliegende,radioaktive Isotope anderer Elemente auszuschalten und damit die SelektivitHt
der Jodmessung 2zu erhalten), muB im Einzelfall entschieden werden.

Ein MeBverfahren, durch das automatisch dle geeignete Methode ausgewdhlt wird, gibt es in diesem Fall nicht, die
Entscheidung Uber die Filteranordnung muB vom Strahlenschutztechniker auf Grund von an Ort und Stelle gewonnenen

Erfahrungswerten getroffen werden.

FRITZE: Konnen Sie etwas zum Verhalten der Jodadsorption bel gleichzeltiger Anwesenheilt von Chlor sagen? Ich
mdchte diese Frage mit dem Hinweis begriinden, daB neben einem deutschen Kernkrafiwerk eine Chemieanlage errichtet
wurde, in der mehrfach durch Stdrfdlle Chlor frelgesetzt wurde.

WILHEIM: Durch Chlor kdnnen Jodsorptionsmaterialien vergiftet werden. Es muB an Ort und Stelle gepriift werden,
ob dagegen zus#dtzliche MaBnahmen ergriffen werden missen. Unter Umstdnden muB eine Voradsorption der Chlorgase
bzw. von SalzsHureddmpfen durchgefihrt werden. Dies hidngt natiirlich davon ab, wie welt die Vergiftung der Jod-
filterpatronen gehen kann. ¥Wergiftung des Sorptlonsmaterials ist in der Jodfiltertechnik ein erhebliches Problem.
Aus dlesem Grunde habe ich vorgeschlagen, dafl man das Sorptionsmaterial der StandardmeBSpatrone auf zwei aufein-
anderfolgendé Betten aufteilt. Man kann dann die Verringerung der Jodabscheidung durch Vergiftung erkennen. Bei
einer vergifteten MeBpatrone mit niedrigem Abscheldegrad wire sowohl auf dem ersten als auch auf dem zwelten
Filterbett radioaktives Jod nachzuweisen. Die Abscheidung von Jod in der MeBpatrone muB im Normalfall durch eine
e-~-Funktion beschrieben werden kénnen, die sich z,B. aus den von uns experimentell ermittelten Abscheidegraden
errechnen 1#8t., Werden geringe Abscheldegrade (durch das Aufireten eines wesentlichen Anteiles der insgesamt in
der MeSpatrone abgeschiedenen J-131 - Aktivitdt auf dem zweiten Filterbett) angezelgt, mlissen geeignete MaBnahmen

(wie z.B. Einsatz liéngerer MeBpatronen oder anderer Sorptionsmaterialien) ergriffen werden,
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JAHN: Ich hdtte in dieser Hinsicht eine Frage an Herrn Wilhelm in der umgekehrten Richtung. Bel uns kommt
es in Forschungsreaktoren durchaus vor, daB wir andere Halogene, beispielsweise Chlor=38 und Brom-82 durch
Bruch von Bestrahlungskapseln emittieren. Gelten da genau dileselben Uberlegungen, well es Halogene sind und

rechnen wir dann sinnvollerwelse mit denselben Wirkungsgraden wie bei Jod?

WILHEIM: Im Prinzip konnen Sie das erst einmal machen,bzumal die Halogene Fluor, Chlor und Brom Jja noch
reaktionsféhiger sind als Jod und sich im allgemeinen wesentlich besser abscheiden diirfen. Eventuell 1HBt
sich die verschiedene Reaktionsfdhigkeit der Halogene flir eine selektive Abscheidung und Messung ausnutzen.
Allerdings kann man nicht zu komplizlert aufgebaute MeBpatronen einsetzen, praktisch diirften sich schnell

Grenzen ergeben.

STEPHAN: Ich hdtte gerne gefragt, in welchen Konzentrationsverhidlinissen - Konzentration Xenon, sei es
Xe=133 oder Xe~135, zur Jodkonzentration - haben Sie Ihre neuen Fllter getestet? Praktische Verhdltnisse

liegen also um einen Faktor 102 bis 105.

WILHEIM: Sowelt ich mich erinnere, haben wir einen Faktor von 100 experimentell erfaBt. (Anmerkungs 1 mCi
Xe-135/m3 filhrt zu einer Erhdhung der Zidhlrate um 33 ips. 1 nCi J-131, das in der Filterpatrone des Jod-

monitors abgeschieden wurde, entspricht einer Nettoz#hlrate von ca. 1,25 ips. Nach Durchgang von 1 m} Luft

durch die Filterpatrone des Jodmonitors ist also,bel elnem Verhdltnls der spez. Aktivitdt des Xe-135 zu

der von J-131 in der Luft von 100:1, die Zdhlrate, die durch das J~131 hervorgerufen wird, ca. 400 mal so grof

wie die vom Xe-135,) x)

Wenn das Verhdltnis der spez. AktlvitHt von Xe-135 zu J-131 Werte von 105 oder grédBer erreicht, kann trotz
geringer Xenonadsorption in der Filterpatrone die vom Xe-135 hervorgerufene Zihlrate griBer werden als die

dem J-131 entsprechende. Damit sind natirlich Grenzen flr die Selektivitdt der Messung gegeben. Fir iibliche
Verhdltnisse dilrfte die Verwendung von Jod=Sorptionsmaterialien mit geringer Edelgasadsorption vollstdndig
ausreichen, zumal sich mit steigender Sammelzeit nur das Jod in der Filterpatrone anreichert, wdhrend das
Xenon nach Erreichung des Adsorptions-Desorptionsgleichgewichtes keine Anreicherung mehr erfdhrt. Das Xenon
laBt sich auBerdem sehr schnell aus den Filterpatrone herausblasen., Innerhalb einiger Minuten kann es praktisch
vollstindig entfernt werden. Bel einer diskontinuierlichen Messung kann man sich ohne welteres damit helfen,
daB man die Filterpatrone mit PreBluft ausblédst. Fur eine kontinulerliche Messung ist ein kleines Volumen der
Filterpatrone und ein geeignetes Sorptionsmaterial zu empfehlen. Aktivkohle kann man aus diesem Grunde als

Sorptionsmaterial flir einen kontinulerlich arbeitenden Jodmonitor nicht empfehlen.

RICCATO: Viellelcht kennen Sie meine Frage schon; sle betrifft die Jodiiberwachung und -messung. Sie sprachen
bestimmt nur lber die Jodisotope, die bei der Kernspaltung entstehen. Wie steht es mit J-125, das umfangreiche
Anwendung in der Nuklearmedizin hat und das man praktisch nicht messen kann? Wenn Sie eine Kontamination haben,

so kdnnen Sie diese mit den iiblichen Gerdten nicht messen,
WILHELM: Sie stellten diese Frage schon auf einer Ausstellung. Wir haben keine Ldsung anzubleten.

RICCATO: 1Ich stelle diese Frage nochmals hier, weil auch Hersteller von Mefligeridten anwesend sind und well man

wegen der vielfachen Anwendung von J-125 dlese Frage anpacken muB,

WILHEIM: Wir haben bisher keinen Weg gefunden., Ich muB allerdings dazu sagen, daf3 dieser Punkt nicht intensiv
bel uns bearbeitet worden ist. Der Jodmonitor ist gewlssermaien der fallout eines Programmes liber die Jodab-
scheidung aus der Abluft von Kernkraftwerken, so daB wir nicht etwa eine Arbeitsgruppe gezlelt auf das Problem
der J-125-Messung angesetzt haben,

RICCATO: Wir auch nicht,

JACOBI: Wir werden uns bemiihen, uns im Laufe des Kodloguiums den Kopf dariiber zu zerbrechen, wielleicht finden

wir eine Ldsung.

x)Anmerkung= Xe-133 verursacht infolge selner geringen Gamma-Energie praktisch keine Schwierigkeiten
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MAUSHART: Herr Wilhelm, ich habe das Problem mit dem J-125 nicht so ganz verstanden. Wo liegt die
Schwierigkeit?

RICCATOs In der geforderten Nachwelsgrenze.

MAUSHART: Bei Kontaminationen gibt es also Eichfaktoren fiir die normalen DurchfluBzihler, Diese messen das

Jod schon, wenn auch mit einem Wirkungsgrad von vielleicht 1 % oder so; aber das reicht aus, um zu verniinftigen
Kontaminationsnachwelsen zu kommen. Da sehe ich kein Problem. Aber in der Luftiiberwachung, um die es hiler geht,
kénnte ich doch im Prinzip genau normale Jodabscheidung nehmen und muB nur den Szintillationszdhler, der da miBt,
mit einem so diinnen Fenster versehen, dag die Gamma-Strahlung noch hineingeht. Das ist auch kein Problem, Man
mift ja auch J-125 im Labor mit entsprechenden 8zintillationszihlern.

JACOBI: Vielleicht kann man Kohlepapler nehmen, obwohl Sile davon nichts halten. Aber es gibt niherungswelse
einen Wert,

WILHEIM: Wenn man sehr niledrige Anstromgeschwindigkeiten nimmt, dann kdnnte man wenlgstens sicher sein, daB
man das elementare Jod mit dieser Methode erfaBt, Aber das ist natiirlich ein Problem. Normalerwelse arbeitet
man im Labor, wenn es heute um Chemie oder um Medizin geht, nicht mit elementarem Jod, sondern mit Jodver=

bindungen., Dann scheint mir dieses Verfahren nicht ausreichend sicher zu sein.

SCHULZE-PILLOT: Wir messen J-125 so, wie es eben beschrieben wurde, mit dem Kohlepapier und dem Szintillations=
zéhler in einem MeBkopf, und wenn wir auch keinen so quantitativen Nachwels haben, wie Sie es anstreben, so haben

wir doch dann sehr gute praktische Ergebnisse.

WILHELM: Vielleicht sollte lch doch noch einmal darauf hinwelsen, daB wir hier speziell das Problem Jod in den
Abgasen von Kernkraftwerken behandeln wollten und daf J-125 deshalb flir die bisherige Forschungs-~ und Entwicklungs-

arbeit nicht relevant war,

WAGNER: Herr Wilhelm, haben Sie bei den Adsorptionsmessungen der Edelgase auch die Kryptonisotope untersucht?
Da liegt ndmlich ungliicklicherweise ein Isotop, ndmlich Kr-87, praktisch filir Natriumjodidzihler auf der Jodlinie,

WILHEIM: Das haben wir noch nieht getan. Man muB natlirlich priifen, wie hoch die spezifische Aktivitdt in den Ab-
gasen ist; z.Z., lHuft ein Programm an, innerhalb dessen Jetzt kontinuierliche Messungen an den einzelnen Kern-
kraftwerken durchgefilhrt werden und man wird zwelfelsohne verschledene Anforderungen finden, wenn man z.B. die
Abgase eines Hochtemperaturreaktors oder die Abgase elnes wassergekilhlten Reaktors mifit. Es ist durchaus so, daB
da noch einzelne Probleme bestehen werden, die dann durch den ortlichen Strahlenschutz und entsprechende Uber~

legungen aher auch wieder geldst werden konnen, wie das bel anderen komplizierten MeBSaufgaben auch der Fall ist.

Wir haben fiir die quasikontinulerliche Jodmessung eine in dieser Hinsicht vdllig befriedigende Arbeitsweise vor-
gesehen, Man kann in den Fdllen, in denen einem die radioaktiven Edelgase trotz Verwendung des anorganischen
Absorbermaterials zu viel Kummer machen, den Jodmonitor folgendermaBen betreiben: Es wird 5 Minuten Abgas durch

die Filterpatrone gesaugt, dann wird die Fillterpatrone zwei Minuten mit PreBluft oder elnem Jedenfalls edelgas-
frelen Gasﬂausgeblasen - das kann einfach Luft aus der Umgebung sein, falls sie das Edelgas nicht enthdlt -,
AnschlieBend wird die auf der Filterpatrone abgeschiedene AktivitHdt gemessen, dann folgt wieder eine Sammel-

periode mit der gleichen Filterpatrone usw. Das ganze ist durch eine Umschaltmimik mit einer Schaltuhr, einem
Ventil und mit einer PreBluftflasche zu bewerkstelligen, Das ist eine hundertprozentige Losung des Problems, nur

i1st sle etwas umstédndlich. Aber sle funktioniert und zwar am besten dann, wenn anorganische Jod-Sorptionsmaterialien
vervendet werden, well diese ohnehin schon wenig adsorbieren und sich schnell aussplilen lassen, so daB das bendtigte
Splilvolumen an PreBluft klelngehalten werden kann. Sonst 1st das Verfahren ndmlich nicht praktikabel.

STEPHAN: Ich m8chte noch darauf hinwelsen, daB die Bestimmung des Methyljodids bei der Abgabe von Kernkraftwerken
nicht die Bedeutung hat wie die des elementaren Jodes, weil dle Ablagerungsgeschwindigkeit auf (ras wesentlich
niedriger ist.

x)

Dies bezieht sich auf radiocaktive Edelgasisotope
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WILHEIM: Ich darf vielleicht darauf hinweisen, dafl ich dies sehr nachdriicklich auf einer Tagung

des IRS schon vor Jahren gesagt habe. Ich halte es fiir umbedingt notwendig, daB man eine qualitative und
quantitative Analyse der Abgase von Reaktorstationen racht, damit man dle Anwendung des Milchfaktors auf

die Aktivitdtskonzentration des elementaren Jodes in der Luft einschrédnken kann. Das Problem ist noch viel
dringender, als es im Moment erscheint. Man hat in den USA bel verschiedenen Diskussionen darauf hingewilesen,
daB es Verbindungen des Jodes in der Abluft gibt, die zwar nur in geringen Konzentrationen vorkommen, sich
aber praktisch kaum abscheiden lassen. Bel Anwendung des Milchfaktors auf die dadurch hervorgerufene Aktivi-
tdtskonzentrationen in der Luft widre dieser Anteil der Fortluftaktivitdt nicht mehr vernachlidssigbar klein.

Dazu sollte man sich Jedoch melner Meinung nach Uberlegen, daB8 fiir Verbindungen des Jodes, die sich durch
keine der bekannten Sorptionsmateriallien abscheiden lassen, eine Adsorption am Grinfutter nicht angenommen

werden muB und daher eine Milchkontamination nicht ohne weiteres zu erwarten ist.

Einschlidgige Untersuchungen zur Zusammensetzung der Abgase miissen natlirlich mit gehdriger Vorsicht interpretiert
werden. Denn man muf sicher seln, daB sich derartige Jodverbindungen nicht auf dem Transportweg in andere Formen,
z.B., elementares Jod,umwandeln. Eine dieser schwer abscheidbaren Verbindungen, deren Existenz in der Abluft mir
Jedoch nicht ausreichend nachgewlesen zu sein scheint, konnte vielleicht die unterjodige Sdure sein. In diesem
Fall mu8 dann mit chem. Reaktionen auf dem Transporiweg gerechnet werden, durch die Folgeprodukte der unterjodigen

Sdure entstehen, die wileder am Griinfutter adsorbilert werden kbnnen.

Es wird noch erhebliche Arbeit in einschlidgige Untersuchungen hineingesteckt werden miissen, bevor Uber die
chem. Form des Spaltjodes in der Ab- und Fortluft und ihre Signifikenz flr die Ingestion mit der Milch zuver-
ldssige Aussagen gemacht werden konnen,

(Niederschrift der Diskussion nach Tonbandaufzeichnung)
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TEILCHENGROSSENBEST IMMUNG

J+ VAANE
EUROPAISCHES INSTITUT FUR TRANSURANE,
KARLSRUHE

Zusammenfassung

Dieser Bericht gibt einen Uberblick iiber das Problem der TeilchengroBenbestimmung a-radio-
aktiver Aerosole.

Nach einer kurzen Erlduterung des Problems werden einige der verwendeten Begriffe definiert.
Die wichtigsten Techniken zur Bestimmung der Teilchengrdfien a~radioaktiver Stoffe werden dann
kurz erldutert; die betreffenden Literaturstellen fiir ausfiilhrlichere Studien werden gegeben.
Zum SchluBl wird das Ergebnis einer im Europdischen Institut fiir Transurane ausgefiihrten Studie
der Teilchengrofe einiger a-radioaktiver Nuklide diskutiert. Es zeigt, daB die TeilchengréBe
im allgemeinen mit zunehmender spezifischer Aktivitdt abnimmt, wodurch das Risiko der Lungen-
belastung beim Einatmen dieser Stoffe als Aerosole mit zunehmender spezifischer Aktivitét

groBer wird.

1. BEinleitung

Das Problem des Risikos beim Umgang mit staubbildenden Stoffen ist nicht neu; schon im Jahre
1661 berichtete der englische Arzt JOHN EVELYN Seiner Majestdt, Konig Charles II, iiber die
Verschmutzung der Londoner Luft mit Kohlenstoffpartikeln, die aus den Kaminen von Bier-
brauereien, Kalkbrennereien, Salz- und Seifenkochereien in die Atemluft gestoBen wurden 1—1_7.
Er spricht von "those black and smutty atomes", die es keinen Anemonen mehr zulassen, in
London zu blilhen; es ist jedoch zu bezweifeln, ob er mit "atome'" schon damals kleine Partikel

verschiedener Grodfe meinte.

Uber die Filterwirkung des Atmungstraktes und die Mdglichkeit der Anwesenheit fester Staub-
partikel verschiedener Abmessungen wurde etwas spiater von TYNDALL 1882 berichtet 1—2_7 .
Die ersten quantitativen Untersuchungen nach Partikelgrofien bei der Ablagerung von Staub im
Atmungstrakt wurden von DRINKER et al. im Jahre 1928 ausgefiihrt 173_7 .

1959 verSffentlichte die I.C.R.P. das sog. Lungenmodell / 4 7 , womit die relative Ablagerung
eingeatmeter Aerosole im menschlichen Atmungstrakt abgeschétzt werden konnte,

Ein neues [Lungenmodell Z-j;7 , das dieses Problem eingehender behandelt,folgte 1966, In diesem
Modell wird die relative Ablagerung im Atmungstrakt als Funktinn der Partikelgrofe sowie der

physikalischen und chemischen Zusammensetzung der eingeatmeten Substanzen beschrieben.

Das Modell zeigt, daB die Kenntnis der Teilchengrdfie radioaktiver Aerosole fiir die Einsicht in
das Risiko der Handhabung einen wichtigen Beitrag liefert, weil die endgililtige Korperbelastung

nach Einatmen eines Aerosols eine Funktion der TeilchengriBe ist.
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2. Begriffe

Wir werden zuerst die wichtigsten bei der weiteren Diskussion verwendeten Begriffe kurz

erldutern; eine etwas ausfifhrlichere Behandlung findet man u.a. in 176_7 .

Aerosol

Es gibt verschiedene Definitionen fiir den Begriff Aerosol Z77_7 178_7 ZTQ;7 , das im neuen
Lungenmodell auch als "airborne dust' bezeichnet wird, mit Hinweis auf [r©;7 s worin folgende
Definition gegeben wird:

Ein Aerosol ist ein System fester, in Luft dispergierter Partikel, die so klein sind, daB sie
eine niedrige Ablagerungsgeschwindigkeit haben und dadurch eine stabile Suspension bilden.
Als obere Grenze wird ein System kugelférmiger Teilchen von 50/um Durchmesser und Dichte 1
gegeben; diese Teilchen haben in Luft eine Ablagerungsgeschwindigkeit von 8 cm . sec-1, was

iibereinstimmt mit der Bewegung von 'ruhiger Luft' in einem geschlossenen Raum.

TeilchengrdBe; Aequivalenter Durchmesser

Abbildung 177_7 zeigt eine elektronenmikroskopische Aufnahme von Teilchen verschiedener
chemischer Zusammensetzung. Sie illustriert, wie schwierig es im allgemeinen ist, den Begriff
TeilchengroBe eines Aerosols zu definieren, weil ein Aerosol nicht nur aus Teilchen verschie-
dener GridBe, sondern auch verschiedener Form besteht. Fiir die Teilchengrdfie gibt es verschie-
dene Definitionen ZTWL7 Zf3_7 179_7 1_10_7 , eilne fir die Praxis brauchbare ist folgende 177;7:
Der aequivalente Durchmesser eines Partikels ist der Radius einer Kugel mit dem gleichen
Volumen wie das Partikel.

C s blcky

Abb, 1
Mikroaufnahmen verschiedener Aerosolpartikel
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Aerodynamischer Durchmesser

Im neuen Lungenmodell wird der Begriff'"Aerodynamischer Durchmesser'"(A.,D.) verwendet, in 177_7
definiert als der Durchmesser einer Kugel mit einer Dichte von 1 g . cm-}, die in Luft die
gleiche Ablagerungsgeschwindigkeit hat wie das Partikel.

Fiir kugelformige Teilchen mit Dichte g) und Durchmesser D gilt nach dem Gesetz von STOKES:
AD=D.\@;,.

Fiir ein Aerosol mit Teilchen verschiedener Grifle liegen die entsprechenden aerodynamischen

Durchmesser in einem fiir das betreffende Aerosol charakteristischen Zahlenintervall.

Logarithmisch normale Verteilung; AMAD; Geometrische Standardabweichung

Die HHufigkeitsverteilung der Partikeldurchmesser ist fiir viele Aerosole eine logarithmisch
normale Verteilung; d.h. die Logarithmen der Durchmesser bilden eine normale Verteilung.

Die Tatsache, daB bel Zerkleinerung von groferen Teilchen die Durchmesser der entstehenden
Teilchen eine logarithmisch normale Verteilung bilden, hat nach 1—10_7 eine physikalische Er-
kl&rung, &dhnlich wie beim Wachsen der Kristallgréfen in Lbsungen,

Zur Berechnung der relativen Ablagerung eingeatmeten, radioaktiven Staubes in den Kompartimenten
des Atmungstraktes Z_i;7 anhand des Lungenmodells, kann ein Aerosol mit einer logarithmischen
normalen Verteilung durch zwei charakteristische GroBen, der aktivitétsmediane aerodynamische
Durchmesser (A.M.A.D.) und die geometrische Standard-Abweichung (8. vollig festgelegt werden
/57 . AMAD und dg werden wie folgt definiert und berechnet (s.u.a. /67 ) j Tabelle 1

und Abbildung 2 illustrieren diese Berechnung

Von einer Anzahl n der das Aerosol bildenden Partikel werden (z.B. durch Autoradiocgraphie) die
Durchmesser D1 (i=1, eseese n ) bestimmt und mit zunehmendem Wert fiir i = 1 svvvveee n

die Summen

J
der Aktivititen aller Partikel mit D< D1, berechnet, sowie deren Prozentsatz Pi der Gesamt-
aktivitdt aller Partikel:

Die Werte von Pi’ auf logarithmischem Wahrscheinlichkeitspapier aufgetragen, bilden fiir die
Aerosole mit einer logarithmisch normalen Verteilung eine Gerade (Abbildung 2); der aktivitits-
mediane Durchmesser (AMD) ist dann per Definition der Durchmesser fiir Pi = 50 %. Weiter gilt

AMAD = AMD \{F .

Die Standardabweichung der AMAD wird bel einer logarithmisch normalen Verteilung aus den
Differenzen der Logarithmen der Durchmesser bei 50 % und 16 ¥ (bzw. 84 % und 50 %) berechnet
und ist deshalb das Verh#ltnis dieser Durchmesser selbst. Sie wird die geometrischen Standard-
abweichung (C;g) genannt.,
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Tabelle 1 Berechnungsschema einer GroBenhdufigkeitsverteilung

von Plutoniumpartikelchen auf einer Filterprobe

! Aeoro- Integrierte
dynamischer Anzahl % Aktivitdt % der Aktivitdt der
Teilchen~ der Gesamt- Teilchen
durchmesser Teilchen aktivitdt unterhalb einer

bestimmten
Teilchengrofe
in % der
Z7um;7 Z_dpm_7 Gesamtaktivitdt
2,7 bis 2,8 3 1,200 10,7 100,0
2,2 bis 2,3 1 0,200 0,2 89,3
2,1 bis 2,2 3 0,570 5,1 89,1
2,0 bis 2,1 . 3 0,470 4,3 84,0
1,9 bis 2,0 2 0,280 2,5 79,7
1,8 bis 1,9 8 0,936 8,4 77,2
1,7 bis 1,8 14 1,383 12,k 68,8
1,6 bis 1,7 13 1,030 9,2 56,4
1,5 bis 1,6 18 1,114 10,9 ho,2
1,4 bis 1,5 18 0,925 8,2 36,3
1,3 bis 1,4 17 0,728 6,k 28,1
1,2 bis 1,3 6 0,222 2,0 21,7
1,1 bis 1,2 | 31 0,889 8,0 19,7
1,0 bis 1,1 | L8 0,820 7.4 11,7
0,9 bis 1,0 11 0,132 1,2 4,3
0,8 bis 0,9 20 0,188 1,7 3,1
0,7 bis 0,8 3 0,021 0,2 1ok
0,6 bis 0,7 19 0,106 0,9 1,2
0,5 bis 0,6 8 0,030 0,2 0,3
0,4 vis 0,5 0,002 0,1 0,1
247 11,246 100,0 %
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9 Integrierte Akiitdt unlechold einer
bestimmien Teilchengrse in
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Abb. 2

Darstellung der integrierten Aktivitdt
unterhalb einer bestimmten Teilchengrofe
in Prozenten der Gesamtaktivit#t

Relative Ablagerung im Atmungstrakt

Die relative Ablagerung in den Teilen des
Atmungstraktes ist nach dem neuen Lungen-

modell eine Funktion von AMAD und C;g,

des Atemvolumens und der Atemfrequenz;

sie ist weiter von einer Anzahl physikalischer
und chemischer Eigenschaften der Partikel ab-
héngig (Loslichkeit, hygroskopische Eigenschaften,
chemische Zusammensetzung).

Abbildung 3 Zr3_7 zeigt diese prozentuale Abla-~
gerung eines eingeatmeten radioaktiven Aerosols
in den verschiedenen Kompartimenten des Atmungs-
traktes als Funktion von AMAD und Cfg. Die Be-
deutung der Partikel-GroBe fiir die Beurteilung

des Inkorporierungsrisikos ist daraus deutlich
erkennbar, Die Daten gelten flir einen sog.
Standard-Menschen ZTW;? y eine mittlere Arbeits-
leistung und ein Atemvolumen von 1.450 cm3. Die
groBte relative Lungenbelastung findet im Falle
von Aerosolen mit einem AMAD zwischen O.B/um

und 0.5/um statt.

RELATIVE ABLAGERUNG

Abb. 3

Die relative Ablagerung als Funktion
des Massen-Medianen-Aerodynamischen

Durchmessers (MMAD) in den einzelnen
Teilen des Atmungstraktes, bei einer
Standardabweichung zwischen 1,2 und

4,5 und bei einer mi;tleren Arbeits-
leistung von 1450 cm
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3. Methoden zur Bestimmung der Partikelgrifle

Manche Methoden zur Bestimmung der PartikelgroBe eines Aerosols sind so mithsam und zeitraubend,
daB sie kaum fiir die routinemédBige Strahlenschutzkontrolle geeignet sind.

Wir werden zuerst einige autoradiographische Techniken besprechen, womit die GrdBenhdufigkeits-~
verteilung der auf Luftfilterproben gesammelten radioaktiven Partikel, z.B. nach einem Kontami-
nationszwischenfall, bestimmt werden kann, und werden uns dabei auf a-radioaktive Teilchen
beschrénken.

Ein Problem, das bei der Staubprobenahme iiberall wieder auftritt, ist die richtige Wahl der
Plazierung des Filters und die Ansauggeschwindigkeit der Luft, damit die gesammelte Probe re-
présentativ fiir das Risiko des Einatmens der zu untersuchenden Luft ist. Es ist hier jedoch

nicht die Stelle, darauf einzugehen.

3.17. Rontgenfilmmethode

Wenn eine Filterprobe a-radioaktiven Staub enthdlt, kann mit Hilfe eines Rontgenfilms die
Verteilung der radiocaktiven Partikel iiber das Filter festgestellt werden ZTE_7 + Hierzu wird
ein hochempfindlicher Rontgenfilm in engen Kontakt mit der radioaktiven Probe gebracht. Die
optimale Exponierungszeit ist abhdngig von der auf dem Filter deponierten Aktivitdt; sie kann
oft erst nach einigen Versuchen bestimmt werden; praktische Erfahrung kann diese Entscheidung
jedoch beschleunigen.

Abbildung 4 zeigt die Verteilung von Plutonium-

teilchen mit einer Gesamtaktivitédt von 0,01/uCi
auf einer Filterprobe. Es befinden sich auf die-
sem Filter etwa 10,000 Teilchen, was einer
mittleren Aktivitdt von 1 pCi pro Teilchen ent-
sprechen wiirde. Die Aktivit#t der einzelnen
Teilchen kann unter bestimmten Voraussetzungen
anhand solcher Autoradiographien aus dem Fleck-
durchmesser berechnet werden., Wir haben jedoch
durch Vergleichen von Rontgenaufnahmen mit
Kernspurautoradiographien der selben Filter 1—6;7
festgestellt, daB in manchen Fdllen zwei oder
mehrere Teilchen zusammen nur einen Fleck

bilden; bei zunehmender Zahl der Teilchen kann

es sein, daB die Zahl der Flecken nur die

H#lfte oder sogar einen kleineren Prozentsatz der
Teilchenzahl ausmacht.

Die Rontgenfilmmethode von R.J. SHERWOOD und

D.C. STEVENS /71_7 wurde durch Einlegen von a~
Szintillatorschicht (ZnS) zwischen Film und

Abb, 4

Autoradiographie einer Luftfilter-
probe, auf der sich Plutoniumpartikel
schwirzen dann den Film. Die Behauptung der befinden, mittels Rontgenfilm. Die

) . totale a-Aktivitdt auf dem Filter
Autoren, daB diese Methode etwas empfindlicher betrigt 0,01/uCi, die Exponierungs-

ist, als die ohne Szintillator, wurde durch zeit 7 Tage

Filterprobe noch etwas verfeinert; die von den

a-radioaktiven Teilchen erzeugten Lichtquanten

unseren Untersuchungen nicht bestédtigt.
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3+2. Kernspurfilm

Zur Bestimmung der AktivitHt einzelner Partikel ist die Autoradiographie mit Kernspurfilmen
die geeigneteste Methode / 12_7 /13 7 /14 7 .In einer Kernspuremulsion erzeugt jedes ein-
tretende a-Teilchen eine Spur, die im entwickelten Film mikroskopisch wahrgenommen werden kann.
Die Lénge dieser Spuren ist eine Funktion der Energie des a=~Teilchens beim Eintritt in den
Film und dessen Einfallswinkel.

Die Zahl der Spuren pro Zeiteinheit ist proportional zu der Radioaktivit§£ des Partikels. Die
Ausbeute (Anzahl der Spuren pro Zerfall) hingt von verschiedenen Faktoren ab (siehe "Bestimmung
der AktivitHt"), Ist die isotopische Zusammensetzung der Partikel und die Ausbeute bekannt,
kann die Aktivitdt der einzelnen Partikel aus der Anzahl der Spuren pro Zeiteinheit

(Abbildung 5) und bei bekannter spezifischer Aktivitdt auch deren Masse berechnet werden,

wobei dann angenommen wird, daB das Teilchen kugelfOrmig ist. In besonderen Fdllen ist es
moglich, bei Anwendung der Strippingfilmtechnik das Partikel selbst sichtbar zu machen
(Abbildung 6).

Abb. 5 Abb, 6
Bild einer Autoradiographie mit Bild der Autoradiographie eines
Kernspurfilm. Das sternartige Bild Plutoniumpartikels., Um das Partikel
zeigt die a-Spuren eines Plutonium- sichtbar zu machen, wurden die
partikels a-Spuren chemisch aufgeldst

Flir Autoradiographien kann man drei Arten von Kernspurfilmen verwenden: Strippingfilm,

Kernspurplatten und fliissige Kernspuremulsion.

3.1, Strippingfiim / 127

Eine Analyse wird meistens dann mit der Strippingfilmmethode durchgefiihrt, wenn die Verteilung
der Aktivitét iiber das Filter bereits mit der Rontgenfilmmethode festgestellt wurde.

Die Emulsionsschicht befindet sich auf einer Glasplatte, von der man sie abziehen und iiber

den Filter legen kann.

Die ausgewidhliten zu untersuchenden Teile des Filters werden dazu in Stiicke von je etwa 1 cm2
geschnitten, Jedes zu untersuchende Filterteil wird dann auf einen fettfreien, angewdrmten
Objekttrédger gelegt und mit Araldit imprégniert. Um zu gewdhrleisten, daB bei dem nun folgenden
Vorgang der Film gut an dem Préparat haftet, wird dieses naoh Abkiihlung in eine Gelatinel&sung
getaucht und getrocknet.
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Danach schneidet man in der Dunkelkammer ein entsprechendes Stiick Strippingfilm aus und legt
es auf die Oberfléche einer mit Wasser gefiillten Schale. Man bringt auch die préparierte
Filterprobe ins Wasser, filhrt sie unter den auf dem Wasser schwebenden Film und hebt sie an;
der Film liegt nun auf der Probe, die anschlieflend zur Exponierung in einem lichtdichten
Kasten aufbewahrt wird. Die Exponierungszeit wird vorher aus der AktivitHt oder eventuell mit
Hilfe von Rontgenfilmen abgeschétzt.

Die angefertigte Probe kann dann mikroskopisch untersucht werden; fiir die Untersuchung des

entwickelten Films und das Z#hlen der a-Spuren verwendet man ein Kernspurmikroskop.

In der Praxis schlieBen wir ab 5 Spuren in Sternform auf das Vorhandensein eines aktiven
Partikels im Mittelpunkt des Sternes. Die Durchmesser der Sterne und gegebenenfalls auch die
GroBe der Partikel werden bei einer 1250-fachen Vergrdfierung mit Immersionsobjektiv und Okular-
mikrometer gemessen., Die Eindringtiefe der Partikel im Filter kann aus der Differenz der
Scharfeinstellungen zwischen Filteroberfldche und Partikel abgeschitzt werden.

In Einzelfdllen macht eine zu groBe Spurenzahl die Unterscheidung ger einzelnen Spuren unmdglich.
In einem solchen Fall ist auch der Mittelpunkt der Sterne zu schwarz, um das darunter liegende
Partikel noch erkennen zu konnen. Behandelt man jedoch die entwickelten Silberbromidkristalle
mit einer Losung von rotem Blutlaugensalz und Fixiersalz in destilliertem Wasser, verschwindet
die Schwirzung und das Partikel wird sichtbar (Abbildung 6).

Auf diese Weisesind - abhingig vom Aufldsungsvermogen des Mikroskops - nur Teilchen griBer als
ungefihr 0,5/um sichtbar zu machen. Mittels eines speziellen Priparationsverfahrens/ 13_7 / th_/
konnen auch Teilchen mit viel kleineren Durchmessern elektronenmikroskopisch sichtbar gemacht
werden. AuBerdem sind dabei gleichzeitig a-Spuren und Teilchen zu sehen, ohne daB der Film

nach der Entwicklung noch speziell behandelt werden mufl, wie bei der Strippingfilm-Methode.

Kernspurplatte
Die Anwendung der Kernspurplatten ist wesentlich einfacher als die der Strippingfilme. Die

aktiven Partikel konnen aber nicht mikroskopisch sichtbar gemacht werden, Die Emulsion be-
findet sich auch hier auf einer Glasplatte, kann jedoch nicht als Schicht von dieser entfernt
werden; die Platte wird als Ganzes auf den zu untersuchenden Filter gelegt. Zur Anfertigung
der Probe wird das Filterstiick auf einer ebenen Unterlage befestigt. Unmittelbar darauf legt
man die Kernspurplatte. Stark kontaminierte Filter werden zuvor mit einer Mylar-Folie abge-
deckt, um eine Kontaminierung des Films, der nach dem Exponierungsprozel wieder vom Filter
entfernt wird, zu vermeiden, Wdhrend der Exponierung wird die Probe in einem lichtdichten

Kasten aufbewahrt.

B.V., ANDERSEN Zf45_7 setzt eine Reihe von Kernspurplatten mit in Dekaden ansteigenden Exponier-
ungszeiten von 12 Minuten bis 80 Tagen der Bestrahlung einer zu untersuchenden Filterprobe aus,
Partikel, die mehr als 50 Spuren erzeugen, werden mittels einer um eine oder mehrere Dekaden
abnehmende Exponierungszeit analysiert, da das Zdhlen so vieler Spuren aufgrund der intensiven
Schwérzung praktisch unmdglich ist. Die Bestimmung der Aktivitédt erfolgt wie bei der Stripping-
filmmethode aus Spurenzahl und Bxponierungszeit. Da die a-Teilchen hier im Filter weniger ab-
gebremst werden als bei der Strippingfilmmethode im priparierten Filter, ist die Spuren-

lénge entsprechend groBer, und die Sterne sind leichter aufzufinden. Eine ca. 300-fache

Vergroferung reicht in den meisten F&llen aus.
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Fliissige Kernspuremulsion

Diese Methode ist im wesentlichen die gleiche wie die vorhergehenden. Hierbeil wird jedoch der
Filter in die Emulsion getaucht oder mit der Emulsion durchtrénkt. Der Vorteil dieser Methode
liegt darin, daB auch tief in den Filter eingedrungene, durch die anderen Methoden nicht mehr
wahrzunehmende Partikel ,erfaft werden konnen und daB deren Eindringtiefe im Filter bestimmt

werden kann,

Bestimmung der Aktivitdt

Bei den Kernspurmethoden mit Strippingfilm und Kernspurplatte kann die AktivitHt (Aa) eines
Partikels aus der wdhrend der Exponierungszeit (T) erzeugten Spurenzahl (Sa) berechnet werden.

Die Ausbeute

ist eine Funktion folgender GroBen:

a) Selbstabsorption der Alpha~Strahlung im Partikel
b) Reichweite (Ra) der Alpha-Strahlung im Filtermaterial bzw. im Araldit
¢) Eindringtiefe (E) des Partikels im Filter

Der Selbstabsorptionsfaktor S kann nach SHERWOOD und STEVENS / 16_/ nach folgender Formel

berechnet werden:

0
a— 2 )
8 = = 5P (1~ 5 P

A
o

2

fiir p £ 1

Reichweite der a-Strahlung im Material des Partikels
Durchmesser Dp des Partikels

0
o

u

Zéhlrate der aus der Oberfléche des Partikels austretenden a-Strahlung

Die Absorption von a-Teilchen in Partikeln mit einer Dichte von ungefzhr 10 g ., cm_3 ist

filr Durchmesser bis 10/um praktisch vernachléssigbar [TW6_7 .

Wenn alle in die Emulsion eintretenden a-Teilchen eine Spur erzeugen, ist fiir Partikel mit
einem Durchmesser < 10/um 74 gleich dem von der Eindringtiefe E des Partikels im Filter und

Ra bestimmten relativen Raumwinkel,so dal}

E_

o

1
=3 (1-=3

Da sowohl E als R von vielen Faktoren abhingen, kann ein allgemeiner Wert fiir 71{aum gegeben
werden. Die Eindringtiefe E ist abhéngig von der Dichte des Filtermaterials, von der kine-

tischen Energie, mit der die Partikel das Filter erreichen und von der GroRe der Partikel.

Piir die von uns verwendeten Glasfaserfilter kann E bei einer linearen Geschwindigkeit der
Partikel von 30 cm . sec-1 bis zu 50/um betragen. Die Reichweite Ra wird bei der Stripping-
filmmethode durch die Absorption in Araldit und im Fasermaterial des Filters bestimmt und be~
trdgt ungeféhr BO/um. Bei der Verwendung von Kernspurplatten wird Ra nur durch die Absorption

im Fasermaterial bestimmt und kann 80 bis 100/um betragen.
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Die Ausbeute ?7 ist also keine feste, von der autoradiographischen Methode unabhéngige Zahl.
Es ist aber mdglich, fiir jede Methode einen Mittelwert anzugeben, womit die Aktivitdt der
Partikel bis auf einen Faktor 2 genau berechnet werden kann. Deshalb ist im Durchmesser der
nachgewlesenen Partikel, der der dritten Wurzel der Aktivitdt proportional ist, noch ein
Fehler von hidchstens 30 %; filr die Strippingfilmmethode liegt der Mittelwert erfahrungsgemds
bei 7? = 0,2 , fiir die Kernspurplattenmethode be 77 = 0,k,

Nachweisgrenze

Wir definieren die Nachweisgrenze (Aa)min als die geringste Aktivitlt eines Partikels, die
noch wsdhrend einer Exponierungszeit T mittels der Kernspurfilmmethode auf einer Luftfilter-

probe nachgewiesen werden kann.

Setzen wir voraus, daB ein Partikel dann vorhanden ist, wenn auf dem Film mindestens 5 Spuren

in Sternform erzeugt worden sind, dann ist die Nachweisgrenze durch folgende Beziehung bestimmt:

(A) . = Ci
o’min T, 2,2 . 1O’IZ

7Z .

In Abbildung 7 sind die Nachweis-

LD

grenzen fiir Kernspurplatten (% = o,4) z @

und fiir Strippingfilme (% = 0,2) als

00

Funktion der Exponierungszeit aufge-

fithrt, Auf der Ordinate sind fiir eine ' Rontgen(stm

Anzahl Aktivitdtswerte die entspre-
chenden Durchmesser von 239Pu02-,

241Am02- und 2420m02-Partikel auf-
getragen. Man sieht daraus, daB fiir NG

den Nachweis eines 239Pan-Partikels 164

e & ETLEL

von O,’I/um eine Exponierungszeit von

einem Monat ndtig ist; ein gleich grofes

241AmOZ—Partikel kann in 13 Stunden

und ein ZQZCmOZ-Partikel von 0,1/um

Tedchendurchmesser ( im }

Kernspurplatte
A =04

3¢
2z

————>  Aktivitet (pCi)
S
[

in weniger als einer Minute nachgewiesen

0 102 107 05 min

(14, (79, 28d)
1
werden. —————— Eaponierungszeil

Abb. 7

Die Nachweisgrenze (Aktivit#dt von Partikeln, die
fiinf a-Spuren in Sternform auf einem Kernspurfilm
erzeugen) als Funktion der Exponierungszeit.

Auf der rechten Ordinate sind die der Aktivitdt
entssﬁechenden Durchmesser fiir ©59Puly= 2l*"AmOZ-
und 2CmOZ-Partikel aufgefiihrt
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Instrumente zur selektiven Staubprobenahme
Mit einem in England (A.E,R.E., Harwell) entwickelten 'groBenselektiven Staubsammler" 1717_7

kann die potentielle relative Lungenbelastung eines eingeatmeten Aerosols aus der auf einem

ausgewdhlten Teil des Staubfilters niedergeschlagenen Radioaktivitdt berechnet werden.

Die Wirkung dieses Instrumentes beruht auf etwa dem gleichen Prinzip wie die des ebenfalls

in Harwell entwickelten "Cascade Céntripeter“ 1_18_7 ; die Stromungslinien der Luft werden

durch ein System von Uffnungen bestimmter Abmessungen so beeinfluBt, daB Teilchen verschie-

dener aerodynamischen Durchmesser sich auf verschiedenen Teilen des Sammelfilters niederschlagen,
Dieses Prinzip wurde schon von K.R. MAY in einem Staubsammelger&t fiir groben Staub ZTW9_7 ver=

wendet.

Das in 171747 beschriebene Instrument wurde spdter von D.C. STEVENS und J. STEPHENSON weiter-
entwickelt /20 7.

In der endgililtigen Fassung wird die Luft mit einer Rate von etwa 2 1/min durch einen Filter
von 20 mm ¢ angesaugt,

Die nach dem neuen Lungenmodell in dem Lungentrakt deponierte Fraktion wird auf den inneren
konzentrischen Teil des Filters deponiert; aus dem Vergleich zwischen der Radioaktivitdt auf
dem gesamten Filter und der auf dem inneren Teil, kann die potentielle relative Lungenbe-

lastung fiir das untersuchte Aerosol berechnet werden.
Aufgrund der kleinen Abmessungen und des geringen Gewichtes ( 12 x 9 x 5 cm j ca, 600 g)
kann das batterie~betriebene Instrument ohne Behinderung wéhrend der Arbeit am Korper

getragen werden.

4, Praktische Beispiele

Das Ergebnis einer im Européischen Institut flir Transurane ausgefithrten Studie iiber Teilchen-
grofen verschiedener Verbindungen radioaktiver Nuklide Zré1_7 zelgt, daf die Kenntnis der
Partikelgrofe einen wichtigen Beitrag zum Verstehen des Risikos der Handhabung a-aktiver

Nuklide verschiedener spezifischer Aktivitdt liefern kann.

In dieser Studie wurden Filterproben von Plutonium~, Americium- und Curium-Aerosolen aus Hand-
schuhkésten, sowie aus Laboratorien, in denen nach Zwischenféllen Radioaktivitédt in die
Luft freigesetzt wurde, gezogen.

Flir jede Probe wurde die GrdBenhdufigkeitsverteilung der Partikel anhand von Kernspurfilmen
bestimmt; mit diesem Ergebnis wurde dann anhand des neuen Lungenmodells die Verteilung der

Aktivitdt im Atmungstrakt berechnet, wenn das betreffende Aerosol eingeatmet wiirde.

Die Ergebnisse sind in Tabelle 2 in zwei Kategorien zusammengefafit; die erste umfaBt durch
Eindémpfen von Ldsungen, die zweite aus Metallen oder Oxyden entstandene Aerosole. Obwohl man
intuitiv erwarten wilirde, daB Losungen kleinere Aerosole erzeugen als feste Stoffe, weisen die

MeBergebnisse nicht allzu iliberzeugend in diese Richtung.

BEs ist jedoch deutlich, daB der AMAD eine Funktion der spezifischen Aktivitdt ist, und zwar

nimmt er ab mit zunehmendem Wert der spezifischen Aktivitdt der aerosolbildenden Nuklide.

Es gibt also drei Ursachen fiir das wachsende Risiko von Handhabung oa-aktiver Nuklide bei

zunehmender spezifischer Aktivitdt:

1. Die Radioaktivitdt von Teilchen gleichen Durchmessers nimmt mit zunehmendem Wert der
spez. Aktivitdt zu .

2. Die relative Lungenbelastung nimmt mit der spez. Aktivitdt der aerosolbildenen Nuklide zu.
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3. Mit einigen Ausnahmen nimmt das Risiko fiir HuBere Bestrahlung (B, Y, Neutronen)

mit der spez. Aktivitdt zu.

Tabelle 2 PartikelgroBe (AMAD) und prozentuale Ablagerung im Atmungstrakt fiir Aerosole,

die aus LOsungen bzw. aus festem Material entstanden sind

Losungen
Probe Nr. Spez.Akt. AMAD Relative Ablagerung (%)
. =1

(Cig™ ) (/um) Nuklid Lunge Nase

3 23250 1,2 Cm-242 20 35

b4 3250 0,05 Cm=242 55 ~ O

6 4,1 2,5 Am-241 /Cm-244 15 55

10 0,1 1,0 Pu-23%9/2k0 25 30

11 0,1 5 Pu-23%9/240 12 80

2 0,07 5,6 Pu-23%9/240 10 75

Metall/Oxyd

1 72 0,8 Cm-244 24 25

9 72 0,8 Cm~244 23 25

13 0,27 6,0 Cm-2lth 11 80

12 0,16 12,5 Am-241 7 93

8 0,08 9 Pu-239/240 9 90

14 0,068 9,5 Pu-~239/240 9 90

5 0,06 1,6 Pu-239/240 20 Lo

Vi 0,06 18 Pu-239/240 5 95

15 0,06 k.0 Pu-230/240 14 70

Literatur

[T

L2

[37

VA4

Fumifugium, or the Inconvenience of the Aer and Smoke of London dissipated,
together with some Remedies humbly proposed by John EVELYN, Esq.; to His
Sacred Majestie and to the Parliament Now Assembled

Re-published 1961 by the National Society for Clean Air

TYNDALL, J., Essays on the Floating Matter in the Air
D. Appleton and Company, New York, 1882

DRINKER, P., THOMPSON, R.M. and FINN, J.L.

Quantitative Measurements of the Inhalation, Retention and Exhalation of Dust
and Fumes by Man., I. Concentration of 50 to 450 mg per cubic meter

J. Ind. Hyg. Poxicol. 10 & 13 (1928)

Report of ICRP Committee II on Permissible Dose for Internal Radiation
ICRP Publication 235 p. 33; 1959




/5.7

/67

L7

L7

[97

L1107

L7

L]

[137

VALY

L1157

£167

L7

[187

97

Deposition and Retention Models for Internal Dosimetry of the Human Respiratory
Tract (Task Group on Lung Dynamics, Report of Committee II of the International
Comnmission on Radiological Protection), Health Physics 12, 173 (1966)

VAANE, J.P., DE RAS, E.M.M,, VON BRANDENSTEIN, Chr.

Die Autoradiographie als Hilfsmittel bei der Analyse der Verteilung a-aktiver
Stoffe im menschlichen Korper nach einer Luftkontamination

Atompraxis, 4, 1970

FUCHS, N.A., The Mechanics of Aerosols
Pergamon Press, Oxford 1964

DAVIES, C.N., Aerosol Science
Academic Press, London, N. York (1966)

HATCH. T.F. and GROSS, P.
Pulmonary Deposition and Retention of inhaled Aerosols
Academic Press, N, York - London (1964)

DRINKER, P. and HATCH, T.F., Industrial Dust
Mc. Graw-Hill Book Company, New York (1936)

SHERWOOD, R.J., STEVENS, D.C.

A Phosphor-Film Technique to Determine the Activity of Individual Particles
on Alr Sample Filters

AERE - R 4310 (1963)

STEVENS, D.C., Location and Examination of Alpha Active Airborne Dust Particles
Collected on Glass Fiber Filter Paper
AE.R.E. - M - 989 (1962)

HEARD, M,J., WIFFEN, R.D., Alpha Track Autoradiography of Submicron Aerosol
Particles Using the Electron Microscope

AE.R.E, -~ R = 5715 (1968)

RIEDEL, G., Elektronenmikroskopische Préparation radiocaktiv markierter Aerosole
Staub 23 (1963) Nr. 4

ANDERSEN, B.V., Plutonium Aerosol Particle Size Distributions in Room Air
Health Physics, 10, 897 (1964)

SHERWOOD, R.J., STEVENS, D.C.

Some Observations on Nature and Particle Size of airborne Plutonium in the
Radiochemical Laboratories

Harwell - AERE - R 4672 (1964)

STEPHENSON, J., A size-selective dust sampler which conforms to the Lung
Model proposed by the I.C.R.P. Task~Group on Lung Dynamics
2" I,R,P.A. Congress;Health Physics, 19 (1970), p. 68

HOUMAN, R.F., The Cascade Centripeter. A Device for Determining the Concentration
and Size Distribution of Aerosols
A.E.R.E.M, 1328 (196k)



98

197 MAY, K,R., The Cascade Impactor; an Instrument for Sampling Coarse Aerosols
J. Sci. Instrum. 22, 187, 1945

Zfé0_7 STEVENS, D.C., STEPHENSON, J.
A Size Selective Dust Sampler which Conforms to the Lung Model Proposed by the
ICRP Task Group on Lung Dynamics
AJE.R.E. 6749 (1971)

1721_7 VAANE, J.P., DE RAS, E.M.M.,, and VON BRANDENSTEIN, Chr,
Particle Size Distributions of Some Transuranium Element Compounds and their
Deposition in the Respiratory Tract after Inhalation
Proceeding of the Seminar on Radiation Protection Problems Relating to
Transuranium Elements
Karlsruhe, Sept. 1970 ; and EUR 4594

DISKUSSION

JACORS: Ich habe das Gefuhl, als wenn die TeilchengrbBenbestimmung doch noch ein sehr
heikles Problem ist und noch etwas in den Kinderschuhen steckt. Aber ich bin kein
Spezialist,

JACOB]: Herr Vaane, haben Sie einmal ausprobiert, ob man auch die Atzspurentechnik
mit Zellulosenitratfolien verwenden kann, um die TeilchengrdBenverteilung von a-Strahlern
Zu ermittein?

VAANE: Nein, das haben wir noch nicht. Ich glaube, daB man in Harwell jetzt damit an-
gefangen hat. Ich weiB nicht, ob es Uberhaupt moglich ist.

JACOBI: lch frage, ob der Atzgrubendurchmesser funktionell mit der TeilchengrdBe und der
Aktivitdt zusammenhéngt.

VAANE: In diesem Fall bleibt natlirlich immer die Schwierigkeit, daB man Uber die Akti-
vitdt der Teilchen die TeilchengrdBe bestimmen muB. Das bedeutet immer wieder, daB man
die aerodynamischen Eigenschaften eigentlich nicht kennt, wie ich das im ersten Bild
gezeigt habe., Die aerodynamischen Eigenschaften eines Bleistifts sind bestimmt anders
als die eines Steins gleichen Gewichtes,

(Niederschrift der Diskussion nach Tonbandaufzeichnung)
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DIE I1SO-NORM “EMPFEHLUNG FOR DIE PROBENAHME
VON IN DER LUFT ENTHALTENEN RADIOAKTIVEN
STOFFEN"

Hi=U: BERGER

KERNFORSCHUNGSZENTRUM KARLSRUHE,
ABTEILUNG STRAHLENSCHUTZ UND SICHERHEIT/
UBERWACHUNG

Zusammenfassung

Der Vortrag gibt einen Oberblick iber den Inhalt der ISO-Empfehlung.

Die ISO-Empfehlung umfaBt mit ihren drei Anhdngen 75 Schreibmaschinenseiten. Daher kann
in diesem Rahmen nur eine sehr gedréngte Inhaltslibersicht gegeben werden, bei der viele
Einzelheiten nicht erwdhnt werden konnen.

Der Entwurf wurde 1968 vorgelegt, die in Hauptteil und Anhdngen zitierte Literatur
stammt mit einer Ausnahme aus den Jahren 1949 bis 1967. Die ISO-Empfehlung ist daher so
aktuell, wie sie es in Anbetracht der zeitraubenden Verabschiedungsprozedur sein kann.

Die ISO-Empfehlung beschrénkt sich nach dem erkldrten Willen der Herausgeber auf die
Probenahme zum Zwecke der Luftaktivitdtsbestimmung. Dabei richtet sich das Hauptaugen-
merk auf den Schutz beruflich strahlenexponierter Personen am Arbeitsplatz,.die Emis-
sionsilberwachung, Wirksamkeitskontrolle der sicherheitstechnischen Einrichtungen und

die Lokalisierung von Kontaminationsquellen. Als weitere Ziele, die die Probenahme in
Verbindung mit der anschlieBenden Aktivitatsmessung erreichen soll, werden die Erfiillung
gesetzlicher Auflagen und die vorbeugende Beweissicherung fir den Fall spdterer Schaden-
ersatzanspriche angefiihrt. Auf die Probleme der Aktivitdtsmessung wird nur soweit einge-
gangen, wie es flr die sachgerechte Aufstellung eines Probenahme-Programms erforderlich
ist.

In der Empfehlung werden Grundsatze flir die Probenahme aufgestellt und Methoden und
Gerdte vorgeschlagen. Als anzustrebende Nachweisgrenze wird 1/10 der jeweils anzuwenden-
den MZK postuliert. Aus dieser Festlegung ergeben sich in Verbindung mit der Nachweis~
grenze der zur Aktivitdtsmessung benutzten Methode und Apparatur Anforderungen an die
MindestgroBe der Luftprobe, auf die die ISO-Empfehlung ausdriicklich hinweist. AuBerdem
erwdhnt die Norm, daB zur Erflillung dieser Forderung u.U., Aktivitdtskonzentrationen ge-
messen werden missen, die um GréBenordnungen unter dem Pegel der natlirlichen Luftakti~
vitat liegen, Neben dem Hinweis auf spezielle Verfahren der Aktivitdtsbestimmung wie
a-8-Pseudokoinzidenzmessung und quantitative a-Spektroskopie wird hier die Benutzung
korngroBendiskriminierender Aerosol-Probenahme empfohlen., Dieses Verfahren zur Unter-
drickung der natirlichen Luftaktivitdt beruht auf der Erkenntnis, daB beispielsweise
Pu-Aerosole wesentlich groBere und dichtere Partikel aufweisen, als man sie im natiir-
lichen Schwebstoffgehalt der Luft findet.
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Im Zusammenhang mit dem Umfang des fir die Oberwachung einer Anlage aufzustellenden
Probenahmeprogramms wird der Grundsatz aufgestellt, daB das Probenahmeprogramm sowohl

in der Inbetriebnahmephase einer Anlage wie auch nach jeder Umstellung der Anlage oder
der angewandten Verfahren qualitativ und quantitativ umfangreicher sein muB, als es
widhrend des Routinebetriebes derselben Anlage erforderlich ist. Beispielsweise empfiehlt
die Norm, bei der Inbetriebnahme und nach jeder Umstellung die KorngrdBenverteilung des
Aerosolgehalts der zu Uberwachenden Luft neu zu bestimmen.

Fir die Oberprifung der Wirksamkeit des Luftiiberwachungsprogramms schlagen die Heraus-
geber den kritischen Vergleich der Luftiiberwachungsergebnisse mit den Inkorporations-
befunden und den Resultaten der Umgebungslberwachung vor.

Im einzelnen enthd1t die ISO-Empfehlung:

1. Ein Glossar, in dem u.,a. eine Reihe von Begriffen aus der Aerosol-MeBtechnik erklirt
werden.

2, Ein Kapitel, das in Verbindung mit drei Anhdngen die Reprdsentativitdt von Luftproben
aus Arbeitsrdumen und Abluftkandlen behandelt. In beiden Féllen erweisen sich Kom-
promisse zwischen der Forderung nach Reprdsentativitdt und praktischen Erwdgungen als
unvermeidbar. Diese Kompromisse kdnnen im allgemeinen nur von Anlage zu Anlage ge-
troffen werden,

Bei der Raumluftiberwachung mifte die Luftprobe eigentlich aus dem Atemeinzugsbereich
der Arbeitskrdfte gewonnen werden, was in der Praxis meist unmdglich ist, Flir den Um-
gang mit Stoffen hichster Radiotoxizitdt wird als Ausweg die Benutzung batteriege-
triebener Staubsammler vorgeschlagen, die von den Oberwachten zu tragen wiren. Da-
neben werden ortsfeste Probenahmegerdte an sorgfdltig ausgesuchten Standorten und
Vergleichsmessungen mit echten Atemzonensammlern verwendet, Die ortsfesten Geridte
sollten so dicht wie mdglich an der Atemeinzugszone aufgestellt werden, z.B. etwas
Uber Kopfhthe an Abzligen, Handschuhkdsten oder dergleichen. Die Raumluftiiberwachung
durch Oberwachung des Abluftkanals wird flUr nicht ausreichend reprdsentativ gehalten.

Der Wahl des Probenahmeortes und der Festlegung der Zahl der Probenahmestellen in
einem Abluftkanal oder einem Kamin ist ein Anhang von 16 Seiten mit drei Tabellen
und 5 Abbildungen gewidmet. AuBerdem enthdlt dieser Anhang einige Vorschlige fiir die
Konstruktion von Probenahmesonden. Wenn irgend méglich, sollte der Kollektor direkt
im Uberwachten Luftstrom angeordnet sein. Gefahren fiir die Reprisentativitdt werden
einmal in der Wahl eines falschen Probenahmepunktes oder in der Wahl von zu wenigen
Probenahmepunkten in Verbindung mit unvollstdndiger Homogenitit der lberwachten Luft
gesehen. Der Probenahmepunkt sollte mindestens 5 Kanaldurchmesser stromabwdrts von
Krimmern usw, liegen, Sollen auch Aktivitdtsabgaben kontaminierter Kanal- und Kamin-
winde erfaBt werden, so ist repridsentative Probenahme nur an der Kaminmlindung gewahr-
leistet,

Eine weitere Gefahr flir die Reprdsentativitdt der Probe wird in der Verfdlschung der
KorngroBenverteilung durch korngrdBenabhdngige Aerosolverluste in Probenahmeleitungen
oder korngroBenabhdngige Sammelwirkungsgrade von Kollektoren oder Sonden gesehen.
Diese Verflélschungen sind einmal deshalb von Bedeutung, weil bestimmte Nuklide vor-
zugsweise in bestimmten KorngrdBenfraktionen des Aerosolgemisches auftreten, worauf
in der ISO-Empfehlung besonders hingewiesen wird. Den Fehlerquellen durch Probenahme-
leitungen und durch anisokinetische Probenahme (d.h. Probenahme mit einer Sondenein-
trittsgeschwindigkeit, die von der Stromungsgeschwindigkeit im Kanal abweicht) sind
zwei Anhdnge gewidmet. Der Parameterbereich, den die Tabellen in diesen Anhéngen
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iberdecken, wird zwar leider nicht zur Beurteilung aller in der Praxis auftretenden
Konstellationen ausreichen, die ISO-Empfehlung wird sich aber trotzdem auch in die-
ser Hinsicht als eine wertvoile Informationsquelle erweisen. Aus ihnen geht immerhin
hervor, daB flir bestimmte PartikelgrtoBen und Durchsatzraten schon "Probenahmelei-
tungen” zwischen 1 m und 20 m Lénge zu einer fast quantitativen Fernhaltung der
Schwebstoffe vom Sammier filihren kidnnen,

Eine dritte Quelle von Probenverfdlschungen stellt die Norm mit den chemischen und
physiko-chemischen Reaktionen zwischen Probenahmeleitung oder Sonde und dem Kontami-
nationsstoff heraus. Hier wird besonders auf Fehlerquellen bei der Bestimmung der
Aktivitdtskonzentration von Radiojod hingewiesen,

Einen Abschnitt, in dem noch einmal die Notwendigkeit betont wird, das Probenahme-
programm auf die speziellen Bedlirfnisse der jeweiligen Arbeit, die zu Luftkontami-
nationen fiihren kdnnte, abzustimmen. Wichtig im Zusammenhang mit der Vorsorge fir
Unfallsituationen ist der Rat, zur Erfassung unfallbedingter Freisetzungen ein
zweites Probenahmesystem zu installieren, um so groBere Freiheit in der Wahl von
MeBbereich und Sammelmethode zur meBtechnischen Abdeckung zweiter grundverschiedener
Situationen (Normalbetrieb und Stdrfall) zu gewinnen.

Ein Kapitel liber die Entnahme von Schwebstoffproben, in dem verschiedene Filtertypen,
elektrostatische und thermische Abscheider sowie korngrdBenfraktionierende Abscheider
behandelt werden. Es wird darauf hingewiesen, daB die Herstellerangaben fiir die Ab-
scheidungswirkungsgrade von Filtern im allgemeinen fiUr Partikel von 0,3 um Durchmesser
gelten, Ein Filterwirkungsgrad von 100 % wird nicht flir erforderlich gehalten, aber
es wird darauf hingewiesen, daB die Abhdngigkeit des Wirkungsgrades von der Partikel-
grofBe das Ergebnis der Luftprobenahme um so weniger beeinfluBt, je hther der Sammel-
wirkungsgrad ist. Fir die Wahl des Filtermaterials wird auf die unterschiedlichen
Eigenschaften hinsichtlich des Stromungswiderstandes, der Festigkeit in trockenem und
feuchtem Zustand und der chemischen Loslichkeit hingewiesen. Bei Zellulosefiltern
wird auf die Geschwindigkeitsabhdngigkeit des Sammelwirkungsgrades und auf das Ein-
dringen der Partikel in tiefe Filterschichten hingewiesen, das die direkte Ausmessung
der Filter auf «-Aktivitit verhindert.

Zelluloseasbestfilter haben gegenliber reinen Zeilulosefiltern einen verbesserten
Sammelwirkungsgrad, sie sind wenig geeignet, wenn eine radiochemische Auswertung der
Filter vorgesehen ist.

Bei den Glasfaserfiltern werden hoher Sammelwirkungsgrad und kleinere Eingrabungs-
verluste bei geringem Strdmungswiderstand gerlihmt. Als Hauptnachteil werden Zerbrech-
lichkeit und Empfindlichkeit gegenliber FluBsdure erwdhnt,

Bei den Membranfiltern werden als Hauptnachteile die geringe mechanische Festigkeit
und der hohe Stromungswiderstand aufgefilhrt., Ihr Hauptvorteil wird darin gesehen, daB
die zuriickgehaltenen Partikel an der Filteroberfldche abgeschieden werden. Die Be-
nutzung groBporiger Membranfilter wird vorgeschlagen, da diese wesentlich geringeren
Stromungswiderstand aufweisen,

Daneben werden fiir spezielle Anwendungsfidlle noch Filter aus synthetischem Material
und aus pordsen Metallfilmen erwdhnt.

Der Hauptvorteil elektrostatischer Sammler wird darin gesehen, daB ihr Stromungs-
widerstand nicht mit der Sammlerstandzeit zunimmt. Ihr Nachteil sind die Wartungs-
und Sicherheitsprobleme, die durch die Verwendung von Hochspannung entstehen.
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Die thermischen Abscheider werden nicht als Routinesammler, sondern nur zur Sammlung
von Partikeln unter 1 um fiUr eine anschlieBende elektronenmikroskopische Untersuchung
empfohlen, Bei ihnen tritt die aerosolhaltige Luft mit sehr geringer Durchsatzrate
zwischen einem heiBen Draht und dem Sammler durch,

Zur Bestimmung der KorngrdBenverteilung werden die korngriéBenfraktionierenden Aero-
solsammler empfohlen, Bei den Impaktoren wird aus einer Dlise eine senkrecht im
Luftstrom stehende Platte angestromt. Teilchen, deren Masse einen bestimmten Minimal-
wert Uberschreitet, prallen auf die Platte auf, die leichteren Partikel werden von
der Stromung um die Sammlerplatte herumgefihrt. Es werden 4 Literaturstellen mit
Gerdtebeschreibungen angeflihrt., Eine Spezialform des Impaktors ist auch der in der
1S0-Empfehlung zum Nachweis von Pu-Aerosolen in Gegenwart natUrlicher a-Luftaktivitdt
vorgeschlagene Kreisringimpaktor, Vor dem Einsatz dieses Gerdtes wird eine Bestimmung
des Sammelwirkungsgrades flr die jeweils zu sammelnden Aerosole flir erforderlich ge-
halten. Ebenfalls auf der unterschiedlichen Masse der Partikel beruhen die Zyklon-
sammlervorsdtze, bei denen ein kleiner Zyklonabscheider die Aerosole in zwei Fraktio-
nen aufteilt, von denen die schwerere, im Zyklon abgeschiedene bei Inhalation in den
oberen Luftwegen abgelagert wlirde und die leichtere, die hinter dem Zyklon auf einem
Filter aufgefangen wird, bei Inhalation tief in die Lunge eindringen wlirde. Auch fiir
dieses Gerdt werden 5 Literaturstellen angefilthrt., Auf der unterschiedlichen Sedimen-
tationsgeschwindigkeit beruhen schlieBlich die Schwerkraftvorsammler, bei denen die
Luft durch geeignet dimensionierte Sinkkammern geflhrt wird, bevor sie das Filter
erreicht.

Ein Kapitel, in dem die Probenahme zum Nachweis gas- oder dampfformiger Aktivitdt
behandelt wird. Es wird besonders darauf hingewiesen, daB sich die hierfiir erforder-
lichen Methoden von den Probenahmeverfahren in der Aerosollberwachung unterscheiden,
Bei der Anwendung anreichernder Methoden wird eine genaue Kenntnis der chemischen

und physikalischen Eigenschaften der zu Uberwachenden Luft flir erforderlich gehalten,
wenn Probenahmefehler vermieden werden sollen,

Als mégliche Sammelmethoden werden Adsorption an festen Adsorbern, Gaswaschung, Kon-
densation und chemische Reaktionen mit dem Sammler erwdhnt. Bei den Adsorbern wird
insbesondere Aktivkohle besprochen. Die Méglichkeit, ihren Abscheidewirkungsgrad flr
Jod durch Imprégnierung zu erhthen, wird ebenso erwdhnt wie die Adsorberklhlung zu
diesem Zweck. Auf die Fehlerm&glichkeiten durch Adsorbererschépfung durch inaktive
Begleitstoffe wird aufmerksam gemacht. Die Notwendigkeit einer ausreichenden Verweil-
zeit der Luft im Adsorber wird nur bei der Besprechung von Silikagel erwdhnt. Die
Moglichkeit des Jodnachweises mit kohlehaltigen Filterpapieren wird erwdhnt, es wird
Jedoch auf einen verdnderlichen Wirkungsgrad derartiger Filter hingewiesen und bei
ihrer Verwendung die Benutzung eines Sicherheitsbettes aus Aktivkohle angeraten.

Als Verfahren zum Nachweis von elementarem Jod wird die Benutzung von Reinsilber-
oder Reinkupfergewebe erwdhnt. Diese Gewebe mlssen vol1ig fett- und korrosionsfrei
sein und halten keine organischen Jodverbindungen zuriick.

Die Gaswaschung in einer basischen Losung wird als Verfahren zur Abscheidung von
molekularem Jod und von Ruthentetraoxid angefilhrt.

Die Probenahme durch Kondensation wird als Ausfrieren in Kihifallen bei tiefen Tem-
peraturen vorgeschlagen. Sie wird nach Ansicht der Herausgeber nur selten in der
Routinellberwachung benutzt.
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Als weiteres Verfahren zur Probenahme wird die Entnahme eines Gasvolumens in einem
evakuierten ProbenahmegefdB oder in einem DurchfluB-ProbenahmegefdB erwihnt,

6. Einige Abschnitte iiber Zubehdr wie Filterhalter, DurchfluBmeBgerite, DurchfluRregler,
Pumpen und Gebldse, In diesen Abschnitten wird auf eine Vielzah)l wichtiger Kleinig-
keiten hingewiesen, die zur einwandfreien Durchflihrung eines Luftliberwachungspro-
grammes beachtet werden miissen, von gratfreien Filterhalterungen iiber die Frage, ob
DurchfluBmesser vor oder hinter den Sammlern sitzen sollten bis zu dem leidigen
Problem der Gerdtekorrosion. Auch der Hinweis auf exotische Pumpen wie Dampfstrahl-
gebldse mag in manchen Situationen nlitzlich sein.

Eine Wirdigung der ISO-Empfehlung ist zur Zeit noch nicht méglich. Es mag sein, daB
sie fiir ganz Uberragende Kenner der Materie nichts Neues bringt, der Durchschnitts-
Strahlenschutzfachmann und vor allem der Neuling wird in ihr eine Fiille von Denkan-
stoBen finden, Allerdings wird sie kaum als "Kochbuch" zu benutzen sein, doch dies
liegt an der iiberaus komplizierten Struktur der behandelten Materie, die sich
solchen generalisierenden Ldsungen entzieht.

DISKUSSION

KON1G: Die ISO-Norm, von der Herr Berger berichtet hat, wird z,Z, in eine DIN-Norm um-
gearbeitet, Diese Arbeit ist recht mihsam, da diese ISO-Norm sprachlich nicht den Vor-
stellungen von einer DIN-Norm entspricht, Ich halte diese Norm flir sehr wichtig. Meiner
Meinung nach besteht ein grobes MiBverhdltnis zwischen dem Aufwand flir die MeBtechnik
und jenem fiir die Probenahme. Die schdonste Luftliberwachungsanlage nlitzt nichts, wenn
man sie an das Ende einer 50 m langen Probenahmeleitung hangt!

JACOBS: Herr Konig, ich kann Ihnen voll beipflichten, Ich hatte mir das flr eine der
provokativen Fragen, die wir vielleicht nachher in der Diskussion noch stellen wollen,
notiert., Ich halte das wirklich flir ein groBes Problem im Strahlienschutz., Wenn ich eben
hore, daB wir zur Beweissicherung eine Stichprobenmessung pro Jahr machen, dann frage
ich mich: Ist das noch Beweissicherung? Aber ich mdchte das in diesem Augenblick nicht
vertiefen,

FRITZE: Welches Rohrmaterial ist nach Ihrer Meinung filr die Probenahmeleitungen besonders
geeignet?

BERGER: Die Norm gibt dariiber keine umfassende Auskunft, es wird eigentlich nur darauf
hingewiesen, daB bestimmte Rohrmaterialien fiir bestimmte Oberwachungsaufgaben besonders
unglinstig sind, beispielsweise wird das schon von Herrn Wilhelm zitierte Beispiel der
Kupferleitung flir Halogenlberwachung erwdhnt, Es wird in der Norm Uberhaupt relativ wenig
- wie ich ja schon sagte - an fertigen Losungen geboten, die fiir alle Fdlle anwendbar
sind, und dies ist wohl auch kaum mdglich. Fiir viele Zwecke ist beispielsweise sicher

eine Edelstahlleitung vorziliglich. Wenn Sie aber einen hohen Salzsduregehalt in der zu
Uberwachenden Abluft haben, ist die Ede]stéhlleitung sicherlich nicht geeignet. In der
Norm wird immer wieder betont, daB man die Wahl des Materials ganz auf die jeweiligen Ver-
hdltnisse der Anlage abstimmen muB, und daB also die Kenntnis der chemischen Eigenschaften
der zu Uberwachenden Abluftstrome unerldBlich ist.

(Niederschrift der Diskussion nach Tonbandaufzeichnung)
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EXPERIENCE IN ROOM AND EXHAUST AIR MONITORING
AT HIGH ENERGY ACCELERATORS

J» BAARLI

HEALTH PHYSICS DIVISION, C.E.RiNss
GENF

1. Introduction

Particle accelerators produce high energy charged particles
in a vacuum tube. The length of the vacuum tube depends on the
energy to which the charged particles are to be accelerated. At
CERN three large particle accelerators are in operation and a
super proton synchrotron of 400 GeV (SPS) with a vacuum tube in
the form of a ring 2200 m in diameter is under construction. The
main characteristics of the accelerators in regular use for high

energy nuclear physics experiments are given in Table 1.

Induced radioactivity is produced in the accelerators when
particles are lost from the beam and penetrate absorbers. Expe-
rience has shown that this occurs during acceleration, and at
places vhere the beam is ejected out of its circular orbit or
allowed to hit a target inside the circular vacuum tube, or in an
external beam line. At these locations and in particular down-
etream these points the major concentration of induced radioactivity
builds up in machine parts, shielding, and other materialsl’z’B)'
The radioactivity is produced by the lost primary protons or the
various secondary particles created in the nuclear cascade or
evaporation processes following high energy nuclear reactions. The
production of gas and aerosol radioactivity takes place at the same
locations where also the greatest intensity of high energy radia-

tion traverses the air.

Care is normally taken to avoid that a primary beam of high
enexrgy particles traverses air, although this might happen acci-
dentally.
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The accelerator itself, the ejected beam line and target
area are located inside heavy shielding to protect the surround-
ings from the danger of stray radiation. In some cases this shield-
ing is also desirable to reduce background radiation for experiments.
The gas and aerosol radioactivity is produced inside these shielding
enclosures, where the air is normally ventilated. In the following
gsome of our present knowledge about the risk of this radioactivity

is summarized for the CERN high energy accelerators.

2. The production of air and aerosol radioactivity

The quantity of air and aerosol radioactivity produced at
the high energy accelerator installations depends on the intensity
of the radiation traversing the air. Por the CERN ISR this
intensity is extremely low since the installation requires the
minimum loss of high energy particles and for this reason operates
with a vacuum which on the average is 3 10-11 torr. Pigure 1
shows a schematic layout of the ISR. Up to 10 A, i.e. 2 1014 pro-
tons of 26 GeV is stored in either of these rings, clockwise in
one and counter-clockwise in the other. The beams can be made to
intersect with each other at 8 points, one of which is used to
dump the beams. Any radioactivity which is produced near these
places will be rapidly diluted due to the ventilation system which
has a capacity of 600,000 m3/h for the total air volume of
140,000 m3. Air leaves the tunnel at 8 points through a filter
at a rate of 5000 m3/h. Figure 2 shows the general layout of the
28 GeV PS. Places where the principal production of air and
aerosol radioactivity occurs are indicated. This accelerator is
also airconditioned to provide stable temperature and humidity.

It represents a closed system where a slight overpressure is
maintained. Air is taken in at 8 places at a rate of 40,000 m5/h,
which corresponds to about three complete air changes per hour.
Air escapes through a number of cable holes, doors, and other
openings. There is no main release point for the air from the PS.
The air loss into the environment through holes, doores, etec.,

is estimated to be about 30% of the total. tracted beam lines

and target areas of the PS are also ventilated.
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Figure 3 shows the 600 MeV SC (synchro—cyclotron) with its
extracted undergrownd ISOLDE (Isotope Separator On Line) area.
The air space inside this accelerator is ventilated as a closed
system with filters. The main hall with a volume of 3000 m3 has
a recycling of 55% of the air. The ventilation capacity is
16,800 m3/h. The ISOLDE area, with a volume of 400 m3, does not
recycle the air, but is ventilated through absolute filtering
at a rate of 3000 ms/h. The production of air and aerosol
radioactivity takes place principally close to the SC vacuunm
chamber and near the target area of the ISOLDE beam in the extracted

‘proton hall.

The problems of the radiation hazard from air and aerosol
radioactivity are complex, requiring measurements at the different
installations and studies of the factors influencing production,
dilution and rejection of radioactivity to the outside. In the
first place, knowledge about the hazard at the location of the
accelerator has to be provided to allow access for maintenance and
repair work on the accelerator itself; secondly, knowledge is also
required about the influence of the air and aerosol radioactivity
which is released into the environment. Such studies have been

carried out by the CERN Health Physics Group for several years4’5’6).

3. Air and aerosol radioactivity at the CERN

accelerator installations

Measurements of the total air and aerosol radiocactivity are
made with y-compensated ion chambers*) through which the activated
air can pass. These chambers have been calibrated wusing samples
of 3H, 140, 85Kr and 135Xe of known specific activitya). Typical
values of the total specific activity of air samples at various
locations near the accelerators are given in Table 2. As shown,

these values vary greatly from one location to another.

¥) Johnston Type Triton 955B,
Alcatel Type CD 23.
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In FPigure 4 is shown the time variation of the radiocactivity
in the air from the neutrino area of the CERN PS after the extracted
beam has been turned off. It is seen that the concentration of
radiocactivity initially decreases very rapidly, indicating the
presence of shori-lived isotopes. The curve also shows the
influence from ventilation which decreases with time after machine
stop. If a sample of the air is enclosed in the ion chamber and

allowved to decay, the upper curve is obtained.

Figure 5 shows the same measurements of air from inside the
hall of the 600 MeV SC. Comparing this figure with the preceding
one, there seems to be great similarities in the composition of

the radioactivity of the air at these two places.

Analyses of observed decay curves such as those shown in
Figures 4 and 5 give information about the composition of the air
and aerosol radioactivity produced. Table 3 shows such a series.
Due to the existence of very short-lived isotopes like 16N and 1OC
with half-lives of 7 and 19 sec and a transfer time of the sample
to be measured of 1-2 min, it is to be expected that the values
are-difficult to compare. It can however be concluded that the
principal isotopes responsible for the air and aerosol radio-
activity inside the accelerator shield is 150, 13N and llC, with
traces of 3801 and 41A. The latter is thought to be produced by
thermal neutron capture by the 40A in air (1.3%), -°Cl is the
result of spallation reactions of the same elements, and the
other isotopes are produced by such reactions on oxygen and
nitrogen in the air. Isotopes with half-lives of more than 5 days
are found to contribute less than 10-3 per cent of the specific
activity at these places and can therefore be ignored. It is
rather interesting to notice that the composition of the activated

air is about the same at the various CERN high energy accelerators.

In Table 4 are listed the (MPC)a for the isotopes identified

and of greatest concern. The values are those given in the
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. ¥) *%) s .
Swiss ’/ and the French radiation protection rules. The (MPC)a

values not stated in these national rules have been calculated

9),

by H8fert has shown that when taking the skin as the critical

However, studies of (MPC)a for the same isotopes carried out

organ and considering submersion of the whole body and the diameter
of the radioactive cloud, the (MPC)a for the radiocactivity identi-
fied is about 40 pCi/cm3 9). It appears therefore that the values

quoted in Table 4 might be conservative.

When the time variation of the specific activity of air and
aerosol radioactivity is considered, the (MPC)a for radiation
exposed personnel will be reached in all cases after a waiting
period of 30 min after the beam has been turned off. Ventilation
helps to reduce this time, as can be seen from Table 5, where two
locations of the 600 MeV SC have been chosen as an example. On
the other hand, comparing the dose-rate from the ambient y and B
radiation at the same location, it is found that this dose-rate
exceeds that of air and aerosol radiocactivity. Consequently a
general waiting period of 5 min is applied for radiation protection
reasons before access is permitted to regions near targets or beam
loss points of the accelerators and their external beam areas.

The specific radioactivity is then reduced normally to a few
pCi/cmB.

4. Radioactive gas and aerosol release in the environment

The other part of the problem concerns the release of radio-
active gas and aerosolg from the accelerator into the environment.
This problem has been subject to extensive studies and is of
particular importance in connection with the plans to increase

the intensities of the high energy accelerators at CERN.

¥)  Ordonnance du Conseil Fédéral concernant la protection
contre les radiations (19 avril 1963).

¥%) Décret général du 11 décembre 1963 sur les installations
nucléaires et Décrets N° 66.450, 67.228 et Arrétés du
18 au 24 avril 1968 sur la Protection du Travailleur
contre les Rayonnements Ionisants.
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Continuous measurements of the stray y and neutron radiation
on the site of CERN are currently made, as well as measure-
ments of air and dust radioactivity. PFigure 6 shows a plan of

the Laboratory indicating the points of such measurements.

Direct measurements of gas and aerosol radiocactivity in the
range of 1072 pCi/cm3 or less are difficult due to the lack of
ingtruments with sufficient sensitivity. Measurements for de-
termining specific activities of air for environmental problems
have therefore been made using a normal air sampling technique
with filters (Microsorban 98/99). Gamma-ray spectroscopy has
been done using a 55 cm3 Ge(Li) detector and determination of

B emitters by analysis of decay curves.

Irradiation at the 600 MeV SC for several days of air samples
in airtight containers showed that the isotopes 7Be, 24Na, 52P,
33P and 3H in addition to 41A were producedlo). A1l these isotopes
have half-lives exceeding 30 min and are consequently of importance
for the environment and environmental contamination. By making
measurements of exhaust air as well as calculations for the
ISOLDE area of the 600 SC it was possible to obtain a good corre-
lation between the measured and calculated radioactivitylo). This
comparison is shown for some of the most important isotopes in
Table 6. The concentrations of radiocactivity in the released
air are two or more orders of magnitude lower than the @Pc)a for
7Be and 41A. This means that the releases,

which in addition will be diluted due to the climatic conditions,

all isotopes except

raise no problem of radiation protection of the public inside or
outside the Laboratory. A dose-rate of 5 mrem/year corresponds

3

to concentrations of 2 10"4 pCi/cem’of the activity measured.

Releases for example from the ISR have been measured and found to
have a concentration of 8 10“8 pCi/cm3 11) and measurements of
the total B radiocactivity of air samples from five different loca-
tions within the Laboratory showed values not exceeding

0.18 10_6 pCi/cm3 7). Measurements inside the Laboratory have

in addition failed to correlate measured air radioactivity to
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the operation of the acceleratorsl2). From the point of view of
environmental contamination there seem only to be 7Be and 3H which
are of concern, primarily because of their half-lives. Studies

of the influence of the climatic conditions seem to show that

TBe might be found in concentrations of 2 10™! and 5 1077 pCi/m>

at distances of 100 and 1000 m from the Laboratorylo). These

3

values are to be compared to 10—7 pCi/cm s which is the con-
centration produced by cosmic radiation. It is therefore diffi-~
cult to make measurements of the contribution to the environmental

7

Be concentration caused by the CERN accelerators.

Studies of 7Be in drain water and air within the Laboratory
have confirmed this >). It has been estimated that the total release
of 7Be and 3H per year in air and aerosol radiocactivity from the
CERN installations is of the order of 2000 mCi and 30 mCi respec-

tively,

5 Conclusion

Studies of the air and aerosol radiocactivity produced by
the CERN high energy accelerators show that substantial concentra-
tionsg of relatively short-lived isotopes are produced. ‘Normally
the risk from ambient y and B radioactivity in machine parts is
the dominant hazard for repair and maintenance work on the accel-
erators. With respect to the release of radiocactivity into the
environment it is shown that the specific activity is about 2 or
more orders of magnitude lower than the (MPC)a for the population
at large. In addition, contamination of the environment seems to
be limited to 7Be and 3H. For 7Be the concentrations will be
comparable to those produced by cosmic rays and would consequently
be difficult to measure. This has been confirmed by studies of air
and aerosol radioactivity near the accelerators where no correla-
tion could be made of this radiocactivity to accelerator operalion.
However, the problem will have to be followed up in the future due
to the increased intensity which is planned for the CERN 600 MeV
SC and 28 GeV PS.
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FIGURE CAPTIONS

The CERN ISR tunnel showing some radiation
restricted areas.

The CERN PS ring tunnel with external beams.

The stars indicate major points of beam loss

(targets).

The CERN SC with the underground ISOLDE area.

Decay of air radioactivity produced in the
PS neutrino target area.

Decay of air radioactivity produced in the
SC machine hall.

The CERN site showing the locations of the
site monitoring stations.
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Table 1

The CERN high energy accelerators
sC PS ISR

Energy 600 MeV 28 GeV Up to 31.4 GeV
Diameter 2.2 m 200 n 300 m (2 rings)
Particles Protons Protons Protons
Beam currents 1 pA 1012 p/s 10 A
External beams 1 3 2 beam dumps
Internal o
targets 1 Several Colliding beams

8C = Synchro-cyclotron

P8 = Proton Synchrotron

ISR = Intersecting Storage Rings

Table 2

Examples of measured stationary values of total

gas radioactivity

in the CERN accelerators

Location Beam intensity Concentrat%on
(in pCi/cm”)
600 MeV SC 1 paA Ventilated 27
50 MeV Linear .
Aocelerator 35 mA Ventilated 6700
Neutrino beam 11 .
28 GeV oy ay target 3.5 107" p/s |Unventilated 400
. 11 .
28 GeV PS Ring 3.5 10 p/s Ventilated < 2
11 .
26 GeV ISR 6 107" p/s Ventilated 4
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Table 3

The measured composition of air and aerosol
radioactivity at the CERN SC and PS

Isotopes |Half-=1ife | SC ISOLDE SC Hall |PS Neutrino| PS Hall

16y 100 145] <1 min 1% 2% 20.9% -
120 ~2 min 25% 31% 43.1% 59%
Ly ~10 min 21.8% 29.7% 14.5% 8%
g ~20 min 51% 34.0% 20. 8% 31%
3861 ~37 min 0.2% 0.3% - -
41, |M10 nin 1.0% 3% 0.7% o%

Longer

lives > 5 days | €0.001% |<0.001% - -
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Table 4

Maximum permissible concentration of isotope
formed in air at accelerators

Element | Half-life Radiation 4éMi;i2ek 16émijizek
pCi/cm3 DCi/cm5
16y *) 7.13 sec By 0.34 0.008
100 %) 19.3 sec gty 1.0 0.025
145 %) 1.2 min gty 0.63 0.015
150 %) 2.0 min 85 (y) 1.6 0.004
Ly 10.0 min 8 (y) 2.0 0.005
o %) 20.3 min 8Y(y) 2.4 0.006
5843 37.1 min B,y 2.8 0.007
4Ly 1.83 h B,y 1.6 0.004
TBe 5%3.3 days y 1.6 0.004
5n 12.3 years B 8. 0.2

*) Values
in the

for the five isotopes indicated are not given
Swiss or French radiation protection laws.
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Table 5

Variation of air radioactivity with time

in two places at the 600 MeV SC

Measured and calculated specific

fi?ﬁ) ISOLDE MSC Hall
2 50% 70%
5 20% 45%
10 10% 25%
20 1% 10%
35 0.1% 3%
Table 6

activity in &air of

some long-lived isoitopes leaving the SC ISOLDE area

(in pCi/em3)

Isotope Half-1life Measured Calculated
5q 12.26 years - 1.6 1072
TBe 5%3.6 days 2.7 1074 5.2 1074

24Na, 15 days 3.6 107 4.8 1072
52p 14.3 days 6.0 1070 8.4 10°°
53p 25 days 2.0 107° 4.5 1078
ALy 1.83 h - 2.5 1072
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Radially focusffig unit

Radially defocusing unit

Horizontal field magnet

Terwilliger quadrupole

Skew quadrupole

Sextupole

Vacuum sector valve

Beam position pick-up station

Phase & wide band tensity pick-up station
Secondary emission probe scanner

DC intensity pick-up

Wide band intensity pick up

Ultra wide band mtensity pick-up

RF cavity

Bsm stopper for fiest turn

Steel septum magnet for injection

Fast kicker for injecton

Special quadrupole for slow integral ejection
Sextupole for slow ejection

Thin septum magnet for ejection

Thick septum magnet for ejection

Fast kicker internal beamn dumping

Fast kicker extemnal bearn dumping,

Septum magnet external beam dumping
internat beam dump

External beam dump

Fast kicker for ejection

Special design

Must be with reversed yoke tor ejection
and external beam dumps
Scraping target
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a = linac and pre-injector ; b = booster ; ¢ = South Hall ;
d = North Hall ; e = East Hall ; f = South-East Hall ;
g = beam to ISR and West Hall.
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DISKUSSION

DE RAS: I should 1ike to ask Mr, Baarli the following question: Of all the machines you have
mentioned the lowest energy machine, namely the 50 MeV LINAC, has the highest specific
activity in the air. What could be the reason for this?

BAARLI: The reason for this is first of all: In this machine we have about 50 mA of
protons at 50 MeV and we are loosing a very great amount of these fast particles when
the beam is injected into the 28 GeV machine. The concentration is very local around the
vacuum chamber, Both the intensity of the secondary radiation and of the specific
activity decrease very rapidly, with the inverse square law, from the point of loss at
the vacuum chamber where these measurements have been made.

VON RONNE: Herr Baarli, wenn ich mich recht erinnere, haben Sie in Ihrem Dia filir die

maximal zuldssige Konzentration flr 13N 2 pCi/cm3 angegeben, also 2.10'6 pCi/cm3. Ich (
kann mich an andere Autoren und auch an fruhere Entwiirfe zur Beschleunigerverordnung in
Deutschland erinnern. Dort war immer die GrdRenordnung von 10'7 angegeben. Haben Sie da-

fir eine Erkldrung?

BAARLI: Leider habe ich keine Erkldrung daflir. Aber die Werte, die ich habe, stammen aus
der schweizerischen und der franzosischen Verordnung. Und flr Isotope, die wir dort nicht
finden, haben wir selbst Berechnungen durchgefliihrt. Ich weiB, daB unsere Ergebnisse ein
biBchen konservativ sind, weil z.B. der ganze Korper in der radioaktiven Wolke angenommen
wurde, Dann bekommt man ungefdhr zehnmal hdhere maximal zuldssige Konzentrationen.

MAUSHART: Ich glaube, es kommt auf die Konfiguration an. Man kommt auf die niedrigeren
Werte von 2.10'7, wenn man annimmt, daB die Belastung durch die duBere Bestrahlung aus
einer Wolke, die unendlichen Durchmesser hat, erfolgt. Natlirlich ist es bei den kurz-
lebigen Radionukliden fast ausgeschlossen, daB je eine solche Wolke erreicht wird, und
deshalb wird in der Praxis dann oft zu den hOheren maximal zuldssigen Werten gegriffen.
Wenn Sie gar in einem geschlossenen Raum nicht die y-Belastung, sondern nur die g-
Belastung dgr Haut von auBen nehmen, dann kommt es zu noch hdheren zuldssigen Werten von
einigen 10

BAARLI: Das ist ganz richtig, Herr Maushart. In unserem Falle haben wir eine Wolke mit
einem Durchmesser von etwa 8 m an diesem Ort. Wir wenden dies in der Praxis sehr oft auf
die Zutrittsregelung zur Maschine an.

SAUERMANN: Herr von Rbonne, die 4.10'7 uCi/cm3 sind ja der Wert, der in der Ersten Strah-
lenschutzverordnung fiir 4lAr steht. Nach ICRP ist dieser Wert der fir 168 Stunden pro
Woche. Der 2.10'6 uCi/cmB-Wert ist der 48 Stunden-Wert nach ICRP und - wie Herr Maushart
eben sagte - flir die unendlich ausgedehnte Halbkugel berechnet. Ich werde gleich zu die-
sem Thema noch ein Dia bringen. Herr Hofert hat nimlich vor einigen Jahren den Vorschlag
gemacht, doch etwas realistischer zu sein und von der unendlich ausgedehnten Halbkugel
abzugehen und in Rechnung zu stellen, daB es sich um pg-Strahler handelt, die nur eine
Hautbestrahlung bewirken. Herr Hofert hat fiir diesen Fall und fiir kleinere Rdume bis
maximal 4 - 6 m Durchmesser, wie sie in der Praxis vorkommen, diese Werte berechnet und
kam noch eine Zehnerpotenz hdher.
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JACOBI: Herr Baarli, haben Sie irgendwann einmal beobachtet, ob Ihre kurzlebigen radio-
aktiven Gase an Filtern adsorbiert werden?

BAARLI: Wir haben diese Untersuchung nicht durchgeflihrt. Wir haben aber die Durchldssig-
keit der Filter untersucht und diese betrdgt ungefdhr 99,8 %.
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ERFAHRUNGEN BEI DER RAUM- UND ABLUFTOBERWACHUNG
AN NIEDERENERGETISCHEN TEILCHENBESCHLEUNIGERN

P.Fy+ SAUERMANN

KERNFORSCHUNGSANLAGE JULICH,
ZENTRALABTEILUNG FORSCHUNGSREAKTOREN

1, Einleitung

Bei der Beurteilung der Strahlenschutzprobleme an niederenergetischen Teilchenbeschleu-
nigern (Betatrons, Zyklotrons und Neutronengeneratoren), welche in den vergangenen zehn
Jahren eine weite Verbreitung, insbesondere in der Nuklearmedizin, gefunden haben bzw.
zur Zeit finden (Kompakt-Zyklotrons), hat bisher die Frage der Abschirmung dieser Strah-
lenquellen hoher Strahlleistung gegeniiber der Frage nach der Aktivierung der Raum- und
Abiuft sowie der Bauelemente der Beschleuniger eindeutig im Vordergrund gestanden,

Eine von uns durchgeflihrte Untersuchung zu diesem Fragenkomplex, bei welcher die gesamte
einschlédgige Literatur der Jahre 1960 bis 1973 Uberpriift wurde, hat ergeben, dapf iber
Ergebnisse von Messungen der Raum- und Abluft der niederenergetischen Teilchenbeschleu~
niger bisher wenig berichtet wurde.

Im folgenden wird ein UOberblick liber das uns hiernach vorliegende experimentelle Material
gegeben,

Im AnschluB daran berichten wir iliber einige Ergebnisse der von uns an unserem Neutronen-
generator Dynagen durchgeflihrten Tritium-Emissions- und Immissionsmessungen.

In der Raum- und Abluft von niederenergetischen Teilchenbeschleunigern findet man vor-
nehmlich die in Tabelle 1 aufgefilhrten radioaktiven Gase vor. Hinzu kommt - im Falle der
Neutronengeneratoren - das aus den Tritiumtargets entweichende Tritiumgas, Wihrend bei
Elektronenbeschieunigern 13N und 150 durch (y,n)-Reaktionen erzeugt werden, sind bei
Zyklotrons und Neutronengeneratoren (n,2n)- und {(n,p)-Reaktionen sowie thermischer Ein-
fang vorherrschend.

Bei der Beurteilung der in der Raum- und Abluft von Teilchenbeschleunigern gemessenen
Konzentrationen radioaktiver Gase spielt der maximal zulassige Konzentrationswert eine
wichtige Rolle, Von den in Tabelle 2 enthaltenen Radionukliden ist in der Ersten Strah-
lenschutzverordnung nur 41Ar aufgeflihrt (MZK-Wert: 4.10'7 pCi-Cm-a). Fir die anderen
Gase, welche wesentlich kurzlebiger sind als 4lAr. miBte der MZK-Wert nach der Ersten
Strahlenschutzverordnung zu 1.107° uCi.cm'3 angenommen werden,

Da dies offenbar unsinnig wire, sollten die von George et al. Cl3 nach den ICRP-Empfeh-
lungen berechneten MZK-Werte (Spalte 2 der Tabelle 2) angewendet werden,
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Nukiid | Halbwert- | Ausgangs-|Anteil | Reaktion
zeit nuklid Gew. %
By 101 min | M 0.755 | (v.n)
(n,2n)
15 2.1min | o 0.23 | (y,n)
(n,2n)
16y 7.3 s 16, 0.23 | (n,p)
15y 0.003 | th.Einfang
Ay 1.8 h 40, 0.013 | th.Einfang
Radioaktive Gase in der Luft von niederenergetischen
Teilchenbeschleunigern

Tab. 1
Nuk1id MZK - Werte
ICRP II |Rindi u. Ch. | Hofert
13y 2.3:10°%| 51070 4-107°
154 2.0-107%] 3.1076 3.107°
16y 5-1077
41, 2.0.10°6| 2.1076 5.1075

Maximal zuldssige Konzentrationswerte fiir
die bei niederenergetischen Teilchenbe-
schleunigern auftretenden radioaktiven Ga-
se

Tab, 2

Die Frage, welcher Satz von MZK-Werten bei der Strahlenschutzliberwachung von Teilchen-
beschleunigern sinnvollerweise zur Anwendung kommen sollte, ist von Hofert £33 ausfihr-
lich diskutiert worden.

Hofert macht mit Recht darauf aufmerksam, daB das ICRP-Modell den unendlich ausgedehn-
ten Halbraum (der in Bestrahlungsrdumen nicht vorhanden ist) zugrundelegt und auBerdem
nicht berlicksichtigt, daB die 5+-Strah1ung der radioaktiven Gase nur eine endliche
Reichweite hat.

Hofert hat diese Midngel des ICRP-Modells korrigiert und kommt so zu den wesentlich
hoheren MZK-Werten in Spalte 4 der Tabelle 2. Wie bereits oben erwdhnt, ist in der ein-
schldgigen Literatur bisher nur sehr wenig Uber Raum- und Abluftmessungen an nieder-
energetischen Teilchenbeschleunigern berichtet worden, Die Leistungsdaten der Beschleu-
niger, an denen nach unserer Kenntnis Messungen durchgefithrt wurden, sind in Tabelle 3
zusammengefaBt,
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Beschieuniger | Endenergie |Maximale Maximale| Neutronen-
Ionenstrom- [Strahl- | ausbeute
stdrke leistung -1
MeV uA kW S
elpldlo |p |d |« e n
Elektronen-
linearbe~
schleuniger N R U P A _
Universitat  |°° 25
Yale, RPI
Isochron- 12
Zyklotron - |45/ 90(180|45| 60 | 25 - ~n 2010
Jiilich Be-Target,
Eq= 90 M
Aq = 10pA
IPCR-Zyklotron
Yamato-machi, | - | 15| 18| 36|50| 30 | 20 - -
Saitama-Ken
(Japan)
Neutronen- 4 1
generator - -10.3 - | - |10 - - 5:10
Dynagen,
Julich
Leistungsdaten einiger Teilchenbeschleuniger
Tab, 3
Physikalische 150 13N
Eigenschaft
(y,n)-Schwelle MeV 15.6 10.5
Opax  barn 1.14.1072 2.84.1073
t1/2 min 2.1 10.1
EB+ MeV 1.68 1.24

Physikalische Eigenschaften der Bestandteile des radioaktiven
Gasgemisches an Elektronenbeschleunigern

Tab. 4
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2, Ergebnisse der Raum- und Abluftlberwachung an niederenergetischen
Teilchenbeschleunigern

2.1 Elektronenbeschleuniger

An Elektronenbeschleunigern treten - neben dem inaktiven Ozon - nur die radioaktiven
Gase 13N und 150 auf, deren relevante physikalische Eigenschaften in Tabelle 4 zu-
sammengefaBt sind.

In €13 wurde Uber Messungen berichtet, welche an den Elektronen-Linearbeschleunigern
der Universitdt Yale und des polytechnischen Institutes Rensselaer (RPI) bei Beschleu-
nigungsenergien von 50 MeV, verschiedenen Strahlleistungen und Targetmaterialien,
durchgeflihrt wurden, Die Gleichgewichtskonzentrationen der durch (y,n)-Reaktionen er-
zeugten radiocaktiven Gase, die in Spalte 5 der Tabelle 5 eingetragen sind, hingen
hiernach nicht nur sehr stark von der Strahlleistung, sondern auch vom Targetmaterial
ab., Die Messungen wurden in der Ndhe der Targets bei abgeschalteter Abluftanlage mit
Gasmonitoren (Empfindlichkeit: 0,1 CPM & 2.10"7 uCi.cmB)‘durchgerhrt. Die Autoren
berichten, daB bei abgeschalteter Abluftanlage, wenn also die Verteilung des Gases im
wesentlichen durch Diffusion erfolgt, wegen der kurzen Halbwertszeiten sehr starke
Konzentrationsgradienten innerhalb der Bestrahlungsrdume auftreten. Die hdchste in
Spalte 5 der Tabelle 5 angegebene Konzentration betrdgt 5.10'4 uci.cm—3 (Wotframtarget,
Strahlleistung 22 kW). Legt man den nach ICRP (siehe Spalte 2 von Tabelle 2) flr 13N
geltenden MZK-Wert von 2.3.10'6 uCi.cm'3 zugrunde, wird also maximal in Targetndhe
etwa das 20-fache der flir kurzzeitigen Aufenthalt in Kontrollbereichen zugelassenen
Konzentration erreicht,

Beschleuniger| Target |Ort| Strahl- Konzentration
leistung uCi » cm”
KW
Yale Al Al 9.0 5.0:107°
M Al 7.0 bis 8.0-107°
Al Al 17.0 bis 6.0-107%
Wolfram [A | 4.0 1.6-107%
Wolfram | A | 22.0 5.0.107%
Analysa- -5
tor B 0.4 1.1-10
B| 5.0 4.0-107%
RPI Wolfram |A | 4.0 bis 5.5+107°
Wolfram | A 7.0 7.5-1070
Wolfram A | 23.0 bis 4.0-107°
Tantal |B| 0.7 bis 2.0-107%
Blei B 4.0 1.1-1075
Gleichgewichts~Konzentration radioaktiver Gase an Elektro-
nen-Linearbeschleunigern; Beschleunigungsenergie Eg= 50 MeV

Tab., 5
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BerlUcksichtigt man weiter die Zusammensetzung des radioaktiven Gasgemisches (siehe
Tabelle 6) und die Halbwertszeiten der Mischungskomponenten, so ist bei 10-fachem Luft-
wechsel je Stunde eine Wartezeit von etwa 15 Minuten einzuhalten, ehe der Targetbereich
betreten werden darf, Die mittleren Konzentrationswerte in den Bestrahlungsrdumen beider
Elektronenbeschleuniger 1iegen wesentlich (etwa um eine Zehnerpotenz) unter den in
Tabelle 5 angegebenen Hochstwerten, Daher liegen die maximalen Abluftkonzentrationen,
iber welche bei rl11 keine niheren Angaben gemacht werden, ebenfalls wesentlich tiefer,
aber moglicherweise liber einem Zehntel der MZK-Werte der Tabelle 2 (ICRP II).

Betriebs~ Zusammensetzung %

dauer 150 13N

min

10 69 31

40 57 43

50 45 55

60 44,5 55,5
Zusammensetzung des Gemisches radioaktiver Gase
an Elektronenbeschleunigern als Funktion der Be-
triebsdauer

Tab., 6

2,2 lonenbeschleuniger (Zyklotrons)

Ergebnisse von Raum- und Abluftmessungen an niederenergetischen Ionenbeschleunigern
(z.B, Kompaktzyklotrons) sind weder uns noch den Herstellern derartiger Beschleuniger
bekannt,

Daher waren wir gezwungen, auf Messungen und Abschitzungen zuriickzugreifen, welche am
Isochron~Zyklotron des Instituts fir Kernphysik der Kernforschungsanlage Jiilich ¢4, 51
durchgefilhrt worden sind. Die Endenergie der beschleunigten Deuteronen ist mit

Ed = 90 MeV wesentlich hoher als bei den Kompakt-Zyklotrons (Ed < 20 MeV), jedoch sind
die erreichbaren maximalen lonenstrome kleiner als bei diesen (50 pyA gegeniiber 100 uA).

Am Isochron-Zyklotron Jiilich wurde bei Eq = 90 MeV, Ry = 50 uA (Beryllium-Target) mit
groBvolumigen g-y~Zdhlrohren die Sattigungskonzentration von 41Ar gemessen und fir
3N. 16N und 150 berechnet (siehe Tabelle 7). Die MeBeinrichtung ist in £61 beschrieben.

Die gemessenen Konzentrationen liegen in der GrdBenordnung der MZK-Werte der Tabelle 2,
jedoch um mehrere GroBenordnungen liber den nach der Ersten Strahlenschutzverordnung an-
zuwendenden MZK-Werten,
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Nuk1id | Sdttigungskonzentration uCi “om™3 Nuklid | Wochenemission Ci + w}
Zyklotron-| Targetraum| Targetraum Maximalwert | Mittelwert
bunker 1 2
13N 2.65 1.06
13y 9.0.10% | 6.0.10 |6.0.107® y ' '
- - - 4,31 1.
16y 9.0:106 {11.7-20® |6.5.1076 15N 7
- B - 0 0.91 0.36
159 2.2.10% | 1.50106 | 1.5.107° "
- - - A 3.23 1.29
My 4.5-10°5 | 3.0-10°% |3.0-107°
Maximale Sdttigungskonzentrationen in ver- Wochenemissionen aus dem Schorn-
schiedenen Riumen des KFA-Zyklotrons bei ab- stein des KFA-Zyklotrons E = 90 MeV,
geschalteter Abluftanlage Aq = 50uA, Be-Target
Tab, 7 Tab, 8

Abschitzungen der am Kompakt-Zyklotron CV-28 der Cyclotron-Corporation zu erwartenden
maximalen Aktivitdtskonzentrationen haben ergeben €73, daB diese Konzentrationen von
der gleichen GrdBenordnung sind wie am Isochron-Zyklotron JUlich, Flir die Bestrahlungs-
rédume wurden z,B, 41Ar-S'a‘ttigungskonzentr‘ationen von etwa 7.10'5 uci/cm'3 berechnet.
Die 15O-Komponente fehlt am Kompakt-Zyklotron wegen der hohen Energieschwelle der
(n,2n)-Reaktion mit 160 (16,6 MeV). Die mittleren und maximalen Wochenemissionen des
Isochron-Zyklotrons Jilich sind in Tabelle 8 enthalten., Die maximalen Abluftkonzentra-
tionen fur *1ar lagen bei 5.1075 yci.em™3,

Wenn das Vakuum-System eines Beschleuniaers, z.B, des Kompakt-Zyklotrons, nach ldngerem
Betrieb gedffnet werden muB, ist das Wartungspersonal der Gefahr einer moglichen In-
halation von radioaktiven Aerosolen und Staubpartikeln ausgesetzt, welche durch mecha-
nische Abnutzung, Erosion und Verdampfung aktivierter Maschinenteile entstehen und zu
einer starken inneren Kontamination des Zyklotrons fiihren,

In €81 wurde klirzlich Uber Messungen der Konzentration radioaktiver Aktivierungspro-
dukte berichtet, welche an einem kleinen Festfrequenz-Zyklotron durchgefliihrt wurden,
Diese Ergebnisse sind in grober Anndherung auch reprédsentativ flir die an einem Kompakt-
Zyklotron vom Typ CV-28 mdglichen Atemluft-Kontaminationen, da die Leistungsdaten
beider Zyklotrons sowie die Konstruktionsmaterialien vergleichbar sind,

Diese Messungen, deren Ergebnisse in Tabelle 9 zusammengefaBt sind, wurden unmittelbar
nach dem Uffnen der Beschleunigungskammer 18 Tage nach Betriebsende des Zyklotrons
durchgefihrt, Hierbei wurden in der Atemzone des Betriebspersonals mit Aerosol-Sammel-
gerdten (Luftdurchsatz 15 1 , min'l. Millipore-Filter) Luftstaubproben genommen, welche
20 Tage nach der Sammlung mit einem Ge(Li)-Detektor ausgemessen wurden. Tabelle 9 ent-
halt also nur die Konzentrationswerte der ldngerlebigen radioaktiven Aktivierungs-
produkte.,

Da Kompakt-Zyklotrons, z.B, das CV-28, wesentlich hdhere interne Stromstdrken liefert,
sollten die Werte in Spalte 4 der Tabelle 9 mit dem Faktor 10 multipliziert werden,
damit sie zur Beurteilung der Gefdhrdung des Wartungs- und Reparaturpersonals beim
Uffnen des Vakuumsystems des Beschleunigers geeignet sind.
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Nuklid Ha]bwert- Reaktion Konzentration| MZK
zeit uCi « cm-3 WuCi-cm™3
5% 303 d Fe(d,an), Fe(p,a) | 2-10710 1-1078
6 -
5¢o 77 d Fe(d,xn), Fe(p,n) | 3-10710 2-1078
570 271 d Fe(d,xn), Fe(p.n) | 2.10710 6:1078
%8¢ 71 d Fe(d,n) 4-10710 2-1078
60 -
Co 5.3 a 83¢u(n,o)ni(n,p)| 3-10710 2:1079
%57n 245 d Cu(p,n)Cu(d,2n) -7
Cu(a,pn) 1.4°10 2:107
182 -

Ta | 115 d 188 (4,0 182(n,py| 5-10710 7:107°
1830, 71 d W(p»xn),W(d,xn) | ~ 1078 5-1078
18504 94 d W(et,xn) 3-1078 2-1078
Konzentration radioaktiver Aktivierungsprodukte an einem Niederener-
gie-Zyklotron, Ep < 15 MeV, Ey < 18 MeV, Ey < 36 MeV, Ap < 50 A,
Rg < 30uA, Aq <20 LA

Tab. 9

Der Vergleich mit den MZK-Werten in Spalte 5 ermdglicht diese Abschd8tzung. Der nach
§ 31 der Ersten Strahlenschutzverordnung zugelassene Konzentrationswert von 10 MZK
wird nur im Falle des 18505 geringfligig Uberschritten,

2.3 Neutronengeneratoren (15 MeV-Neutronengenerator)

Im Institut flr Nuklearchemie der Kernforschungsanlage JUlich wird im KellergeschoB

ein Neutronengenerator (Kaskaden-Generator Dynagen der Firma Radjation Dynamics mit
einer maximalen Beschleunigungsspannung von 300 kV und einer maximalen Ionenstrom-
stirke von etwa 10 mA) betrieben, mit welchem schnelle Neutronen mit einer Energie

von etwa 15 MeV erzeugt werden, Hierbei wird aus dem Tritium-Target gasformiges Tritium
freigesetzt, welches in das Vakuumsystem des Generators und Uber die Vakuumpumpen in
das Abluftsystem gelangt., Die maximale Tritiumaktivitdt der Targets 1iegt bei 100 Ci.
Aufgrund der Ergebnisse der von uns durchgeflhrten kontinuierlichen Abluftliberwachung
kann damit gerechnet werden, dap etwa 70 % der urspringlich vorhandenen Tritiumaktivi-
tit in die Abluft freigesetzt werden.

Insbesondere beim Targetwechsel werden groBere Mengen Tritium an die Umgebung abge-
geben. Deshalb wird jeder Targetwechsel besonders Uberwacht. Kirzlich wurde nach einer
Betriebszeit von 47 Stunden ein Target gewechselt, welches urspriinglich eine Tritium-
aktivitit von 78 Ci hatte.

Beim Uffnen des Vakuumsystems trat erwartungsgemdB gasfirmiges Tritium aus. In Abb. 1
sind die Tritiumkonzentrationen in der Luft des Beschleunigerraumes gegen die Zeit
aufgetragen., Die Konzentration erreicht maximal etwa 10'4 uCi/em ¥ zu Beginn des
Targetwechsels und damit etwa das 50-fache des Normalwertes, jedoch konnte sie durch
die Anordnung eines LUftungsschachtes Uber dem Targetbereich auf das fiinffache des
fUr kurzzeitige Exposition festgelegten Wertes beschrankt werden,
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Die mit Tritium kontaminierte Raumluft und die Abluft der Vorvakuumpumpe wird in die
Abluftanlage des Neutronengenerator-Laboratoriums (Abluftmenge: 830 m3.h'1) einge-
Teitet und mit der Abluft zweier weiterer Laboratorien verdinnt (Abluftmenge insge-
samt: 3830 m3.h'1). Die Gesamtabluft wird Uber einen zusitzlich errichteten, 6 m

iiber das Dach des Institutes fiir Nuklearchemie sich erhebenden Abluftschornstein
abgegeben,

Im Abluftschornstein wurde eine TritiummeBstelle eingerichtet, mit welcher die
Tritiumkonzentration der Abluft kontinuierlich gemessen wird, Die MeBstelle ist aus-
geriistet mit dem Tritiummonitor LB 106 K der Firma Berthold,

Die Ergebnisse der Emissionsmessungen bei Normalbetrieb enthdlt Abb. 2. Die téglichen
Tritiumabgabe liegen - je nach Betriebszustand des Neutronengenerators - zwischen 20

und 200 mCi. Die Anmerkung "Handventil gedffnet" in Abb. 2 markiert den Beginn einer

neuen Betriebsperiode des Neutronengenerators,

In Abb. 2 sind weiterhin die Konzentrationswerte im Schornstein eingetragen, Die
hochsten Konzentrationswerte liegen bei etwa 2.10'5 uCi/cm'3 bei Normalbetrieb,

In Abb. 3 sind die Ergebnisse von Messungen angegeben, welche wihrend eines Target-
wechsels durchgeflihrt wurden.
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Die oberste Kurve zeigt die miniitlichen Tritium-Abgaben, die mittlere Kurve den Konzen-
trationsverlauf, Der Hochstwert der Tritium-Abgabe betrug etwa 40 mCi pro Minute, die
Gesamtabgabe etwa.290 mCi, Der Hochstwert der Konzentration am Schornsteinausgang be-
trug 6.10'4 pCi/cm3, also das 3000-fache des zuldssigen Wertes von 2.10'7 uci/cm3.

In Abb, 3 sind weiterhin die Ergebnisse von Immissionsmessungen angegeben, welche bei
Westwind und einer Windgeschwindigkeit von 7 m/s in 50 m Abstand von der Emissionsst.lle
am Erdboden durchgeflihrt wurden (Diffusionskategorie D),

Die Immissionsmessungen wurden mit dem tragbaren Tritiummonitor TMH 2 der Firma
Minchener Apparatebau Kimmel KG durchgefiihrt,

Der 1/10 MZK-Wert fir Tritium (2.10—7 uCi/cm3) wurde etwa 7 Minuten lang um maximal das
Finffache, der der Dauerbelastung nicht beruflich strahlenexponierter Personen (30 mrem/a)
entsprechende Konzentrationswert um das maximal Achtzigfache liberschritten.

Trotz der betrdchtlichen Oberschreitungen der zuldssigen Konzentrationswerte am Schorn-
steinausgang ist die Immissionsbelastung am Erdboden jedoch sehr gering (< 0,1 mrem).

Bei den Neutronengeneratoren mit Tritium-Target steht die Gefdhrdung von Mitarbeiter und
Umgebung durch Tritium weit im Vordergrund. Dennoch ist es von Interesse, die Konzentra-
tion der durch die schnellen Neutronen aktivierten Luftbestandteile in der Raumluft zu
kennen, FlUr den Neutronengenerator Dynagen der Kernforschungsanlage JlUilich haben wir die
Gleichgewichtskonzentration der radioaktiven Gase in der Luft des Beschleunigerraumes
(Raumvolumen: 60 m3) berechnet (siehe Tabelle 10). Das wichtigste Nuklid ist 13y mit
einer Halbwertszeit von etwa 10 Minuten.

Nuklid | Halbwert-| Reaktion {Wirkungs- Konzentragion

zeit querschnitt { uCi - cm

barn
-5

1By 1101 min [¥Nen,2n) 3| 0.007 2 - 10
16, 7.3s | Y0(n,p)ton 0.045 31070
3 5.1 min |*%(n,0)%s 0.002 31078
My 1.8h |y Ha 0.350 2 - 1076
Gleichgewichts-Konzentration radioaktiver Gase in der Luft
des Beschleunigerraumes des 14 MeV-Neutronenge??ragqrs Dyna-
gen bei abgeschalteter Abluftanlage; S, = 2°10%% s

Tab. 10

Die Sdttigungskonzentration ohne Ltiftung des Raumes entspricht etwa dem Zehnfachen des
MZK-Wertes nach ICRP 11 (siehe Tabelle 2). Deshalb darf der Beschleunigerraum unmit-
telbar nach Abschaltung des Neutronengenerators betreten werden.
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DISKUSSION (Niederschrift nach Tonbandaufzeichnung)

VON RONNE: Herr Sauermann, Sie sprachen von 70 % Tritiumfreisetzung aus Ihren Tritium-
targets, Darf ich fragen, welche lonenenergie Sie dabei hatten?

SAUERMANNS 300 keV,

JACOBI: Herr Sauermann, Sie erwdhnten vorhin die Notwendigkeit, die MZK-Werte flr die
Immersionsdosis nicht auf unendlich ausgedehntem Halbraum, sondern auf begrenzte Riume
festzulegen, Ich wollte Ihnen dazu nur sagen, daB die ICRP bei ihren zuklnftigen Emp-
fehlungen solche Korrekturfaktoren flr begrenzte Halbrdume auch angibt, Es wird also
zundchst einmal der Wert flir den unendlich ausgedehnten Halbraum angegeben und zusdatz-
lich fir die einzelnen Radionuklide Korrekturfaktoren flir Halbrédume mit bestimmtem
Radius.

JACOBS; Konnen Sie schon etwas Uber die GriBe dieser Faktoren sagen?
JacoBi: Nein, tut mir leid.

FESTAG: Ich habe noch eine Bemerkung zu dieser Tabelle von den Japanern, die Sie zeigten,
Dort waren praktisch Aktivierungsprodukte von den Beschleunigerteilen angegeben. Wenn Sie
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jetzt auf die Kompakt-Zyklotrons mit den hOheren Stromstdrken zu sprechen kommen, miissen
Sie damit rechnen, daB Sie - wenn Sie das Vakuumsystem Offnen - alles das nachher

finden, was Sie einmal bestrahlt haben. Ich kann Ihnen aus eigener Erfahrung da gewisse
Hinweise geben, daB wir in einem kleinen Zyklotron beim Aufmachen dann Sachen gefunden
haben, die wir uns nicht erkldren konnten. Wir sind dann einmal das Logbuch durchgegangen
und dann war es sehr schon klar, daB wir Arsen von der Germanium-Bestrahlung, die ein

paar Tage vorher war, gefunden hatten. Wir haben ebenso Wismuth gefunden, das kam von
einer Pilebestrahlung., Mit diesen Dingen miissen Sie dann rechnen. Ich kann Ihnen im Moment
keine quantitativen Angaben dariiber machen.

TOLKSDORF: Geht die ICRP auch von der Empfehlung herunter, daB bei Edelgasen,
deren mittlere Dosis B-Energie groBer als 100 keV ist, der Gesamtkdrper als kritisches Organ
zu nehmen ist?

JACOB1: Die ICRP gibt einmal Werte flr die mittlere Hautdosis an, das ist die mittlere

im Bereich zwischen 0 und 100 ug/cm2 und zweitens die mittlere Kérperdosis, bezogen auf

den Standard-Menschen, Das letztere widre also im wesentlichen die g~ und y-Dosis, gemittelt
liber den ganzen Korper einschlieBlich des geldsten Anteils.

KO6N1G: Ich habe eine Frage zu den Radionukliden, die durch duBere Bestrahlung wirksam
werden: Was ist eigentlich der Nutzeffekt von maximal zuldssigen Konzentrationen und was
ist der Nutzeffekt von Korrekturfaktoren? Niitzt es wirklich etwas, Korrekturfaktoren anzu-
bringen, weil ja schlieBlich die Dosis, die auf dem Dosimeter ist. z&hlt. Und man sollte
doch sehr wohl darauf bedacht sein, daB - wenn eine Konzentration dauernd herrscht - am
Ende der Woche nun nicht die zugelassenen 100 mrem/Woche durch Luftkontamination ausge-
schopft sind,

JACOBI: Ich wilirde auch sagen: Bezliglich der y=Strahlung ist die Dosismessung das Ent-
scheidende, Aber wir haben ja eben auch B-strahlende Edelgase und die Messung der B-Dosis
ist ja mit dem Personendosimetern nicht vernilinftig mdglich, und in den F&llen ist es
zweckmdBig, die Konzentration oder - noch besser - das Zeitintegral der Konzentration zu
ermessen,

KONIG: Ich meine doch, daB im Laufe der Zeit die B-Dosis-Messung Routine wird., Wir fiihren
hier ja auch tdglich B-Messungen durch. Dies geht eigentlich recht gut, wenn man gleich-
zeitig mit Glasdosimetern und Thermolumineszenzdosimetern Dosen miBt oder auch zwei
Thermolumineszenzdosimeter benutzt, eines abgedeckt mit 500 mg/cm2 Plexiglas und das
andere nicht abgedeckt. Ich kann mir vorstellen, daB in einigen Jahren doch die B-Dosi-
metrie unproblematisch ist.

DE RAS: Ich mdchte Sie fragen: Wie, glauben Sie, kommt das Tritium, das aus den Targets
diffundiert, vor? Als freies Tritium oder gebunden an Wasserdampf oder vielleicht ab-
sorbiert an Titanteilchen? Flir die Bestimmung der maximal zuldssigen Werte geben die
ICRP und die Strahlenschutzverordnung Werte fiir freies und gebundenes Tritium an, aber
nicht flr Tritium gebunden an Titanteilchen,

SAUERMANN: Wenn das Tritium an Titanteilchen gebunden widre, dann wiirde es im Target-
geh8use zurickbleiben., Wir haben dort Wischproben genommen, sie aber nicht nach dieser
Frage ausgewertet. Wir haben sie nur auf Tritiumaktivitdt ausgewertet und haben da
Wischproben bis zu 55 mCi festgestellt, Das Tritium, das wir oben am Kamin messen, ist
sicher Gas mit vielleicht ganz geringen Prozentsdtzen an HTO, Wir haben durch Wisch-
proben in unseren Riumen festgestellt, daB das Tritium mit der Schmiere, die auf der
Wand ist in so einem Generatorraum nach einem halben Jahr in Betrieb, austauscht, Man
kann das Tritium aus einer Wischprobe gewinnen, aber das ist sicher nur ein kleiner
Prozentsatz des Gesamttritiums,

(Niederschrift der Diskussion nach Tonbandaufzeichnung)
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ABSCHLUSSDISKUSSION - 1., TAG (LEITUNG: H, JACOBS)

JACOBS: Wir haben heute morgen von Herrn Jacobi gehért, daB nach den neuen ICRP-Vor-
stellungen im Hinblick auf den Menschen nicht mehr die Konzentrationen in Luft und
Wasser interessieren, sondern nur noch die inkorporierten Aktivitdten. Um nun die
Diskussion einzuleiten, kdnnte man einmal ganz kiihn die These aufstellen: Die bisheri-
gen Raumluftiiberwachungsgerdte sind nicht geeignet, Aussagen Uber die vom Menschen in-
korporierte Aktivitdt zu machen, Das kdnnen allenfalls die kleinen tragbaren "personal
air samplers", die der Beschdftigte in der Brusttasche trigt und mit denen in Mundndhe
die gleiche Luftmenge durch Filter gesaugt wird, wie sie der Trdger einatmet. Man wertet
die Filter von Zeit zu Zeit aus und kommt damit zu einer guten Abschdtzung der inkorpo-
rierten Aktivitit.-Das hieBe also: Heg mit den herkdmmlichen Luftliberwachungsgerdten!

Ich stelle diese These in den Raum.

SCHWIBACH: Es kann sich ja nur auf Aerosole beziehen, also dann wiirde ich sagen: Weg
mit den Aercsolen!

KGNIG: Ich muB sagen, daB ich Ihnen auBerordentlich dankbar bin flir diese These, die
Sie in den Raum gestellt haben, Ich bin durchaus der Meinung, daB - wenn man in Zukunft
nur noch die jdhrliche Aufnahme von Radioaktivitdt zu messen hat - man dann in vielen
Fd1len gar nicht mehr sehr hoch entwickelte Aerosoliiberwachungsanlagen braucht, einfach,
weil die augenblickliche Aerosoliiberwachung doch vielfach Selbstbetrug ist. Ich habe
hier schon einmal behauptet, daB man immer nur einen kleinen Teil eines Raumes iiber-
wacht, Man kann sich z.B, einmal die Frage stellen: Was muB man eigentlich tun, wenn
man ein vorgegebenes Labor zu liberwachen hat? Soll man nun in dieses Labor - um eine
Zahl zu nennen - z.,B, flinf Pseudokoinzidenzanlagen hineinstellen, um nun den ganzen
Raum tatsdchlich lUberwachen zu konnen? Ich glaube, daran kann niemand ernsthaft denken.
Schon von dieser Seite her betrachtet, glaube ich, daB es sich lohnt, die Oberwachungs-
philosophie zu iiberdenken, Zum anderen, das wolle ich morgen vortragen, haben wir die
Beobachtung gemacht, daB sehr viele Inkorporationen unter der Nachweisgrenze der konti-
nuierlichen LuftlUberwachung stattfinden. Das bedeutet aber, daB uns bei sehr vielen In-
korporationen unsere Anlagen gar nichts genutzt haben, Aber ich will diese Diskussion
nicht alleine bestreiten,.

JACOBS: Wir haben vorhin den Vortrag von Herrn Maushart gehOrt, Ich mbchte ihn jetzt
fragen: Mdchte er als Vertreter der Industrie sprechen oder als der Strahlenschitzer
Maushart?

MAUSHART: Natiirlich als beides, denn das ist sehr schwer zu trennen, Ich wollte gerade
sagen, ich kampfe ja an einer ganz anderen Front und mochte deshalb auch ein paar

andere Gesichtspunkte zur Debatte stellen. Provokativ formuliert: Wollen Sie Ihre
personal air samplers dann auch all den Leuten umhdngen, die in der Umgebung des Kern-
kraftwerks wohnen? Wir missen hier, glaube ich, sehr stark unterscheiden zwischen der
Raumluft-, also der Arbeitsplatziiberwachung, der Oberwachung der Beschdftigten, und der
Abluftiberwachung., Ich glaube, es wird niemand ernsthaft bestreiten, daB die AbJuftiiber-
wachung auch in Zukunft notwendig sein wird und in vielen Fdllen ist die Abluft- und die
Raumluftiilberwachung wieder nicht ganz so scharf zu trennen, denn die Abluft kommt ja aus
einem Raum. Die Abluftiiberwachung stellt in irgendeiner Form nun doch eine Raumluftiiber-
wachung dar, man wird vielleicht mit dem personal air sampler sehr viel Ergdnzendes und
Verbesserndes tun kdnnen, aber ich mochte bestreiten, daB ein kompletterer Satz auch bei
der Beschdftigung in dieser Gesamtluftmessung moglich ist,
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JACOBS: Wenn das erste eine Frage an mich war: Ich wollte natlirlich nur von der Atem-
Tuft der Beschiftigten innerhalb eines Labors oder innerhalb einer Anlage sprechen,
selbstverstdndlich nicht von der Umgebung. Ich wlirde sowieso ganz gerne bei diesem
Kolloquium getrennt haben zwischen Raumluft (= Atemluft der Beschiftigten) und Ab-
luft, denn flr mein Geflhl ist es doch etwas Verschiedeneres, als hier zum Ausdruck
kommt. Die Abluft, zumindest in Laboratorien, setzt sich ja zusammen aus der Atemluft
und aus der Luft aus Glove-Boxen und Abziligen und ich glaube nicht, daB man da mit Er-
gebnissen der Abluftlberwachung Uberhaupt etwas Sinnvolles Uber die Atemluftkonzentra-
tion sagen kann,

SCHWIBACH; Es scheint also bei der oberfldchlichen Betrachtung so zu sein, daB das,
was aus dem Kamin der meisten Anlagen herausgeht, umgerechnet ziemlich genau MZK-Wert
"Betriebsrdume" ergibt,

JACOBI: Ich glaube, man sollte jetzt Ihre provokative Frage auch wieder unter zwei
Gesichtspunkten betrachten und nicht das Kind mit dem Bade ausschiitten, Im Normalfall
will man liber die Inhalationsbelastung des Beschdftigten oder iiber die Gesamtemission
in der Abluft) Uber eine ldngere Zeit bilanzieren., Im Storfall wird Aktivitdt in einen
Raum freigesetzt und die dort Beschdftigten miissen gewarnt werden. Im letzteren Fall
braucht man in jedem Fall einen kontinuierlichen Monitor, der so schnell wie mboglich
ein Warnsignal gibt, d.h, man muB ein direkt anzeigendes Instrument haben und dasselbe
gilt natlrlich auch fiUr die Abluftiiberwachung, Dort braucht man auch flir die Emission
einen Monitor, der direkt anzeigt und Alarm gibt, Aber gerade fir die Bilanzierung

- und das gilt sowohl flir die Beschdftigten als auch fiir die Emissionsiiberwachung als
auch flr die UmgebungslUberwachung -~ da sollte man doch, glaube ich, mehr auf integrie-
rende MeBgerdte zuriickgreifen, Und da gibt es nun zwei Méglichkeiten oder zwei Félle
wiederum: Einmal, wenn man langlebige Radionuklide hat, da braucht man nicht unbedingt
einen integrierendén Detektor Uber dem Filter anzuordnen, sondern kann das Filter
spdter ausmessen, Bei kurzlebigen Radionukliden sollte man dagegen direkt liber dem
Filter einen integrierenden Detektor anbringen, sei es z.B, eine fotografische Folie
bei B-Strahlern oder ein Thermolumineszenzmaterial oder ein Glas oder bei a-Strahlern
ein Zellulose-Acetat-Film, um die a-Spuren splter direkt auswerten zu kdénnen, Also,
man muB immer unterscheiden: Normalfall-Bilanzierung oder Warnung im Storfall,

KONIG: Ich stimme natlirlich vollstdndig mit Herrn Maushart Uberein, daB die Abluft mit
den besten zur Verfligung stehenden Monitoren iberwachung werden muf. Und ich gehe noch
einen Schritt weiter und behaupte, daB es sogar nlitzlich ist, die Aerosolfilter aus
Abluftiiberwachungsanlagen nochmals mit langen MeBzeiten., vielleicht auch mit Autoradio-
graphie, nachtridglich auszumessen, um die Nachweisgrenze weiter zu senken. Was aber die
Luftlberwachung im Labor angeht, mochte ich doch zu bedenken geben, daB man sich in der
Praxis vielfach gar nicht auf die Luftlberwachungsanlagen verlassen kann, Wenn ich
weif3, daB in einem Raum ein Zwischenfall stattgefunden hat und dap der Raum kontaminiert
ist, wlirde ich niemals eine Luftstaubmessung machen, um allein anhand dieser Messung zu
entscheiden, ob in dem Raum mit oder ohne Atemschutz gearbeitet werden darf, Ich muB ja
damit rechnen, daB die Leute, die den Raum betreten, Aktivitdat aufwirbeln und daB dann
die Konzentration eine ganz andere ist. Das aber erfahre ich.erst nachtrdglich aus den
Ausscheidungsmessungen., Also das scheint mir wiederum ein Gesichtspunkt zu sein, um an
dem Nutzen der kontinuierlichen Aerosolliberwachung in einem Labor zu zweifeln,
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DOBIASCH: Herr Dr, Konig, das widerspricht sich aber nun etwas., Auf der einen Seite
sagen Sie, Sie wollen eine integrierende Gesamtmessung, Sie wollen feststelien, welche
Dosis der arbeitende Mann dort bekommt., Auf der anderen Seite sagen Sie aber, daB Sie
den Raum nicht betreten lassen wlrden mit entsprechenden SchutzmaBnahmen. Sie setzen
also voraus, daB Sie wissen, daPB ein Ereignis eingetreten ist, Ich bin der Meinung,
daB man unterscheiden sollte zwischen Monitoren und Warngerdten, Warngerdt heiBft, daB
es das Ereignis oder kurz nach dem Eintritt eines Ereignisses eine Meldung abgibt. Man
sollte diese niemals irgendwie zur Bilanzierung heranziehen,

KONIG: Zum Thema Warnung muB ich sagen, nach unserer Erfahrung, die ich natiirlich nur
flir das Kernforschungszentrum Karlsruhe formulieren kann, erhalten wir Warnungen, daB
irgendwelche Ereignisse stattgefunden haben, die zu Kontaminationen gefiihrt haben, auf
eine andere Weise - namlich durch die Oberfldchenkontaminationsiiberwachung., Spitestens
wenn ein Mann einen Kontaminationsmonitor betritt, aber auch u.U. auch friiher durch
das Ansprechen eines GroBflédchenzdhlers, der in dem betreffenden Raum vorhanden ist,
erfahren wir, daB eine Kontamination stattgefunden hat, Unsere Erfahrung sagt eindeutig,
daB wir die Warnung auf diese Weise immer ungleich friher erhalten haben als durch die
Luftiiberwachungsanlagen., Wir haben schon Zwischenfdlle erlebt, bei denen ganze Labors
gleichmdBig mit Aktivitdt bedeckt waren, aber der kontinuierliche Monitor, der in dem
Labor gestanden hat, hat den Vorfall Uberhaupt nicht bemerkt.

JACOBS: Ich mdchte das unterstitzen, Herr Konig. Wir haben bei uns in Jillich einen
Bereich, in dem festinstallierte, kontinuierlich arbeitende Luftiiberwachungsanlagen
vorhanden sind. Der Strahlenschutzverantwortliche, den ich um seine Erfahrungen mit
diesen Anlagen bat, hat mir gesagt: "Wir vergewissern uns, daB die Anlagen funktionieren,
Aber gewarnt werden wir vom Hand-FuB-Monitor, der stdndig eingeschaltet ist, entweder
durch die Direktstrahlung oder liber die Kontamination von Schuhen und Kleidung®. Ich
meine, das deckt sich mit Ihren Erfahrungen, Herrn Konig.

NARROG: Ein Teil meiner Ausfiihrung wurde Jjetzt schon vorweggenommen, aber ich wollte
doch zu bedenken geben, selbst wenn so ein Monitor nicht immer seinen Zweck erfiillt und
selbst wenn man es meistens an anderen Stellen eher merkt, so dlirfte doch in einigen
Fdllen auch dieser Kontaminationsmonitor seinen wahren Zweck erfiillen, Und kann man nun
ganz darauf verzichten, auch in diesen Fdllen die Warnung zu erhalten? Wenn man ihn
ganz auslieBe, hdtte man zweifellos wieder eine Verminderung der Sicherheit, das ist
doch wohl kaum abzustreiten, meine ich., Aber, wie gesagt, das steht ja hier zur Dis-
kussion, Ich bin jedenfalls der Auffassung, daf das eine gewisse Verminderung der
Sicherheit bedeuten wiirde.

EDELHAUSER: Ich mdchte das gleiche unterstreichen wie Herr Narrog. Es ist sicher, es
haben schon sehr kuriose Stérfdlle stattgefunden, bei denen aerosolbedingte Frei-
setzungen Uber Kontaminationsmonitoren oder iUber Hand-FuB-Monitoren festgestellt wurden,
Ich wiirde aber daraus noch nicht den SchluB ziehen, daB man deswegen auf eine kontinu-
ierliche Raumluftiiberwachung auf Aerosole und auch auf eine entsprechende Abluftiiber-
wachung verzichten kann, Im iibrigen mdchte ich zum allgemeinen Trend der Diskussion
vorschlagen, um die Gefahr der MiBverstdndnisse zu verringern, daB man zwischen dreier-
lei Arten der UOberwachung unterscheiden sollte: dem personal monitoring, der Arbeits-
platziiberwachung und der Umgebungsiiberwachung, Man sollte die beiden Begriffe Personen-
Uberwachung und Arbeitsplatziiberwachung nicht so sehr durcheinanderwerfen und ich bin
durchaus der Meinung, daB insbesondere die Arbeitsplatziiberwachung durch Messungen im
Gesamtableitungskanal, wie es Herr Dr., Konig heute vormittag bei der BegriiBung auch
schon erwdhnt hat, durchaus eine Methode ist, um einen Mittelwert lUber die Aktivitdts-
konzentration in einem gesamten Raum zu bekommen, Und ich wiirde den Vorzug insofern in
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dieser Methode sehen, als das personal monitoring sich nur mit einer kontinuierlichen
Probenahme, aber erst mit nachtrdglicher, moglicherweise erst 24 Stunden spiterer Aus-
wertung dieser Probe sich befaBt.

DOBIASCH: Ich glaube, bei den meisten Aerosolmonitoren ist doch der Fehler, daB es
eine Maximumsschwelle gibt, d.h, also, daB man eine zu lange Zeit warten muPB oder ver-
geblich wartet, bis irgendein Alarm kommt. Es ist doch nur eine Frage, welches
Kriterium ich zum Warnen anziehe, z.B, die Anstiegsgeschwindigkeit, Ich glaube, daB
das der Fall war, den Herr Dr. Konig vorhin angesprochen hatte, daB die Aerosolmoni-
toren nichts von dem Ereignis bemerkt haben, nur die Kontaminationsmonitoren, weil
vielleicht die Maximumsschwelle zu hoch war,

KONIG: Ich mdchte gerne eine direkte Frage an das Auditorium stellen, ndmlich, ob
unter den hier anwesenden Praktikern einer dabei ist, der einmal eine Warnung durch
einen Aerosolmonitor bekommen hat und vorher nicht auf andere Weise davon erfahren
hatte, daB in seinem Labor etwas nicht in Ordnung ist?

JAHN: Wir zum Beispiel. In der Reaktorhalle bei uns sind die Verhdltnisse, meine ich,
verhdltnismdBig glnstig; erstens wird die Luft dauernd umgewdlzt. Wir haben einen sehr
groBen Luftdurchsatz und ich kann also nur bestdtigen, daB also die ersten Warnungen

- wir lUberwachen ja Aerosole, Argon und Tritium - von uns immer von den Luftiiberwachungs-
anlagen gekommen sind. In ganz groBen Ausnahmen hdchstens bei Grtlichen echten Kontami-
nationen vom Monitor drauBen. Aber wenn irgendetwas los war, eine Undichtigkeit eines
Experimentes oder am Reaktor selbst, dann hat als erstes der Aerosolmonitor angesprochen,
der allerdings wirklich einen sehr niedrig liegenden Grenzwert hat - er liegt ungeféhr

um den Faktor 2,5 oberhalb des in der Halle befindlichen Normalwertes., Und diese Gerdte
geben sofort akustische und optische Warnungen an den Reaktoroperateur, und das oft,

der Tritiummonitor sowieso, der Argonmonitor auch, Diese Informationen erhalten wir
jedenfalls, nach meinen Erfahrungen, zuerst in der Halle von der Luftiberwachung., Also
ich kann eigentlich das umgekehrte bestdatigen, ohne daB ich sagen mdochte, daB das

andere nicht richtig ist. Ich glaube, es héngt einfach zusammen, um welche Anlage es

sich handelt,

JACORS: Herr Jahn, ich hatte meine These auf Laboratorien bezogen und Herrn Kénigs
Frage, so habe ich ihn verstanden, war auch auf Laboratorien bezogen.

JAHN: Also pauschal kann man sicher Uberhaupt keine Antwort geben, da diskutieren wir
heuté abend noch, Es kommt wirklich darauf an, daB ich betrachte, welche Verhdltnisse
vorliegen., Also, ich wiirde nicht sagen kdnnen, man erhdlt die ersten Informationen iiber
Kontaminationen - ob es nun Luftkontaminationen oder Oberfldchenkontaminationen sind -
grundsdtzlich lber die Hand-FuB-Kleider-Monitoren oder man bekommt die ersten Informa-
tionen iber die Luft, es hingt wirklich sehr von den Verhdltnissen ab, Ich mdchte auf
die Luftiberwachung keinesfalls verzichten,

SCHULZE-PILLOT: lch kann das eigentlich auch bestdtigen., Ich michte sagen, wir sind da
mitten in einer AbschluBdiskussion, zu der wir morgen noch eine ganze Menge Beitrige
bekommen, die in dieser Richtung liegen. Das kann man im Augenblick noch gar nicht
abschliessend diskutieren,

JACOBS: Unsere Zeit ndhert sich sowieso nun dem Ende. Herr Jacobi, wir hatten versucht,
das Kind mit dem Bade auszuschiitten. Es ist ganz erfreulich, daB es uns nicht gelungen
ist, aber ich glaube, es sind doch einige DenkanstdoBe gekommen, zumindestens - und das
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war mein Anliegen - beschridnkt auf den normalen Laboratoriumsbereich., Da scheint es
mir doch so, daB wir unsere Situation kritisch lUberdenken sol}lten, ob wir da mit den
vorhandenen und bis heute praktizierten Methoden eigentlich ganz richtig liegen,

(Niederschrfit der Diskussion nach Tonbandaufzeichnung)
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RAUM- UND ABLUFTUBERWACHUNG IN WIEDERAUFARBEITUNGS-
ANLAGEN ODER SONSTIGEN GROSSTECHNISCHEN ANLAGEN

L+ FINSTERWALDER
GESELLSCHAFT ZUR WIEDERAUFARBEITUNG VON
KERNBRENNSTOFFEN MBH, KARLSRUHE

Zusammenfassung

Der Beitrag beschreibt das in der Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe (WAK) angewandte
System der Raum-, Abiuft- und Abgasiiberwachung. Nach einer Darstellung der angewandten
MeBprinzipien wird liber Betriebserfahrungen berichtet und Anregungen flir kiinftige Neu-
installationen gegeben. ’

1. Einleitung

In Wiederaufarbeitungsanlagen werden abgebrannte Brennelemente von Kernreaktoren nach
mechanischem und chemischem Aufschluf in verwertbare Produkte und Abfdlle getrennt.

Man hat es daher mit einem breiten Spektrum radioaktiver Stoffe zu tun, Neben Uran mit
den Transuranelementen Neptunium, Plutonium, Americium und Curium, die als a-Strahler
besonders niedrige zuldssige Grenzkonzentrationen aufweisen; dann mit der Gruppe der
Spaltprodukte, bei denen besonders die fliichtigen wie Krypton, Jod, Ruthen, Tritium

fur die Luftiberwachung von Bedeutung sind; schlieBlich sind noch die aktivierten
Strukturmaterialien und die an den Brennelementen haftenden aktivierten Korrosionspro-
dukte zu erwahnen. Die Tabelle gibt eine Vorstellung iliber die Konzentration einiger MNu-
k1ide in typischen LWR-Brennstoffen mit ca. 180 Tagen Kihlzeit.

Tabelle "Konzentration einiger Nuklide in Ci/t in typischen LWR-Brennstoffen mit 180
Tagen Kihlzeit

Nuklid Aktivitdtskonzentration
ci/t

Kr-85% 11 000

H -3 700

J-131 2

J-129 0,04

Sr-90 g8 + 10%

Cs-134/137 3+ 108

Pu 2 105

Am-Cm 5 o4

2. Luftiberwachung

Die Luftiiberwachung in Wiederaufarbeitungsanlagen dient mehreren Funktionen:
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1. der UOberwachung der MZK-Werte in Arbeitsrdumen
2. der Uberwachung der an die Umwelt abgegebenen Aktivititen
3. der Uberwachung der Integritdt normalerweise nicht zugénglichen ProzeBeinheiten.

Die Oberwachung wird mit beweglichen u. fest installierten Gerdten durchgefihrt. Die
fest installierten Gerdte sind an strategischen Punkten im LUftungssystem angeschlos-
sen und mit MeBeinrichtungen fir die dort zu erwartenden Nuklide oder Nuklidgruppen
ausgerilistet.

Zum besseren Verstdndnis der strategischen Punkte ist es notwendig, kurz auf das
Luftungssystem in der Anlage einzugehen, Die gefilterte Zuluft wird in mehreren paral-
lelen Strdngen durch mehrere abgestufte Unterdruckzonen geflihrt, Geordnet nach dem Kon-
taminationspotential durchstromt die Luft Verkehrswege, Arbeitsrdume, Interventions-
zonen und schlieBlich die Prozefzellen., Von dort wird die Luft iiber die Filterbdnke ab-
gesaugt und Uber den Abluftkamin abgegeben, Die ProzeBapparaturen hé&ngen an getrennten
Systemen, die einen Teil 1hrer Zuluft aus den Prozefzellen erhalten., Es sind dies das
Aufldserabgassystem und das ProzeRabgassystem, Die Abgase, die nach der Reinigung mit
Wdschern und Absolutfiltern die gesamten Spaltedelgase, Reste von Aerosolaktivitdten,
Stickoxyde, Wasserdampf, Kerosin- und TBP-D&mpfe enthalten, werden in einem eigenen Rohr
an das Ende des Abluftkamins gefilhrt., Der Abgasstrom enthdlt den liherwiegenden Teil

der an die Atmosphdre abgegebenen radioaktiven Stoffe.

2.1 Zuluftiiberwachung

Da die B-empfindliche Strahlenschutzinstrumentierung durch wiederangesaugtes Kr-85 aus-
ser Funktion gesetzt werden kann, muB die Zuluft zumindest zu den Zeiten der AufliGsung
liberwacht werden. In der WAK wird dazu ein Teilstrom aus dem Zuluftkanal entnommen und
iber einen Kr-MeBtopf geleitet, der zum Schutz gegen Stérstrahlung mit Blei abgeschirmt
ist., Die Kr-85-Messung erfolgt durcheinen in den Topf eingebauten Plastikszintillations-
zdhler,

2,2 Raumluftiberwachung

Die Raumluftiberwachung in der WAK wird mit beweglichen Gerdten durchgefihrt. Die Messun-
gen erfolgen kontinuierlich oder diskontinuierlich., Flir die kontinuierlichen Messungen
werden fahrbar a-g-Pseudokoinzidenzmefplitze eingesetzt, die ihre MeBwerte iiber ein im
Bau fest installiertes Signalnetz in den Zentralen Kontrollraum ubertragen,

Die Gerdte werden vornehmlich an solchen Arbeitspldtzen eingesetzt, wo aus verfahrens-
technischen oder betrieblichen Grinden mit Aerosol- oder Gasaktivitdt gerechnet werden
muB. In der WAK sind dies z. B. der Reinigungsraum, wo die Brennelementtransportbehsl-
ter fiir den Abtransport dekontaminiert werden. Das Gerdt ist auBerhalb des zu iiberwachen-
den Raumes aufgestellt und lber flexible Schld&uche angeschlossen, um Kontaminationen der
teuren Apparatur zu verhindern,

In der Wasserbeckenhalle, wo die Brennelemente vor der Aufarbeitung zwischengelagert wer-
den, ist stdndig eine fahrbare Raumluftiiberwachungsanlage flir a- und B-Aerosole sowie
eine Krypton-85-Oberwachung mittels einer einfachen g-Kontaminationssonde in Betrieb.
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Die Plutoniumendreiniqung und die Plutoniumkonzentrierung und AbfUllung werden ebenfalls
durch die kontinuferlich anzeigenden fahrbaren Raumluftiiberwachungsanlagen kontrolliert,
Auch hier sind die Ger8te auBerhalb der kontaminationsgefdhrdeten Bereiche aufgestellt.
Flir die warme Werkstatt ist ebenfalls ein solches Gerit vorgesehen. In der Chemikalienvor-
bereitung werden unter anderem riickgewonnene ProzeBchemikalien verwendet, die mit Tri-
tium kontaminiert sind. Da der Raum wegen der organischen Ldsunasmittel explosionsgeféhr-
det ist, muBte der zur Oberwachuna vorgesehene Tritiummonitor an einem anderen ungeféhrde~
ten Raum aufgestellt werden,

Das Gros der Raumluftiiberwachung wird jedoch diskontinuierlich liber Staubsammler durchae-
fithrt., Die bei 40 m®/h bestaubten 200 mm ¢ Glasfaserfilter werden in einer beim Strahlen-
schutz aufgestellten a-p-PseudokoinzidenzmeBeinrichtung ausgewertet. VYorteile der Staub-
sammler sind ihre groBe Mobilitdt bei verhdltnismé&Big geringen Stilickkosten, Nachteilig
ist, daB sie als modifizierte Industriestaubsauger mit Kommutatormotoren ausgeriistet nicht
fir einen Dauerbetrieb gebaut sind., Durch Einbau von Betriebsstundenz&8hlern und regelmdpi-
gen Wechsel der Kommutatorkohlen alle 500 Betriebsstunden konnte das Problem der durchge-
brannten Motoren in den Griff bekommen werden. Sttrend ist ferner der verhdltnism&Big hohe
Gerduschpegel, der besonders im Labor unangenehm empfunden wird,

Flir den Einsatz in explosionsgefdhrdeten R&umen wurde ein explosionsgeschlitzter Staubsamm-
ler mit regelbarer Drehschieberpumpe und Rotameter zur Luftmengenmessung zusammengebaut,

2.3 Abluftiiberwachuna

Wie schon erwdhnt, wird die Luft in Wiederaufarbeitungsanlagen vor der Abgabe in den
Kamin Uber Absolutfilter geleitet. Die Filterbdnke, in denen diese Filter eingebaut sind,
werden stdndig durch v-FPegelwdchter Uberwacht. Im Falle eines Alarms kBnnen an die ein-
zelnen Abluftstridnge der ProzeBzellen an vorgesehenen Stutzen Staubsammler angeschlossen
werden, um die Quelle der Aerosolaktivitdt zu lokalisieren. Auf diese Veise kdnnen Leckagen
an sonst schlecht zugdnglichen Apparaturen in ProzeBzellen bemerkt werden. Die iUber die
Abluft abgegebene Aktivitdtsmenge wird liber eine fest installierte o-8-Pseudokoinzidenz-
meBeinrichtung Uberwacht. Dazu wird ein kleiner Teilstrom von 20 m3/h vom Hauptstrom, der
ca. 80 000 m*/h betrigt, abgezweigt und iber den MeBfilter geleitet. Die Bestimmung der
abgegebenen Aktivititsmenge erfolat durch Ausmessen der gewechselten MeBfilter, bei denen
die natlirlicheAktivitdt abgeklungen ist.

Die Abgabe von Krypton mit der Abluft wird durch einen bleiabgeschirmten KryptonmeBStopf
Uberwacht, der der Aerosolmefstelle nachgeschaltet ist, Jod- und Tritiummessungen werden
in der Abluft nicht vorgenommen, da die dort mdglichen Mengen gegeniiber dem Abgasstrom
unbedeutend. sind.

2.4 Abgasmessung

Ober das Abgassystem sind Aufldser, ProzeBbehdlter und die Lagertanks fiir die hochaktiven
Abfidlle entltiftet, Es enthdlt daher alle gasfdrmiagen Spaltprodukte, einen Teil der fliichti-
gen Spaltprodukte, radioaktive Aerosole und ProzeBchemikalien wie Wasserdampf, nitrose Gase,
Tributylphosphat und Kerosin. Im Vergleich zur Raumluft sind die Aktivitdtskonzentrationen

um einige GrdBenordnungen hdher:

Die Kr-85-Aktivitdt im Abgas kann bei einer Aufldsung bis zu 2 Ci/m® betragen, die a-Aerosol-
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aktivitst bis einige 107° Ci/m?, wihrend die g-Aerosole bis zu 107° Ci/m? gehen,

Zur Messung wird ein Teilstrom von 20 m?® vom Hauptstrom, der etwa 500 m? betr¥gt, abge-
zweigt und durch MeBapparatur geschickt. Diese besteht aus einer fest installierten
®-B-Pseudokoinzidenzaerosolmessung und einem nachgeschalteten KryptonmeBtopf. Wegen der
wesentlich hBheren o-Aerosolkonzentration ist es nicht unbedingt notwendig, die natiir-
liche a-Aktivitdt zu kompensieren., Zur Zeit der Auflésung von Brennstoff wird die
g-Aerosolmessung durch die hohe Kr-85-Konzentration gestort und durch einen Grenzwert-
geber abqeschaltet, J-131 wird selektiv durch einenAktivkohlefilter oder durch silber-
imprégnierten Katalysatortrdger aus einem Teilstrom absorbiert und die Beladung mit
einem NaJ/T1 Szintillationszihler Uberwacht, dessen Diskriminatorfenster auf die 0,36
MeV Linie des J-131 eingestellt ist. Die elektronische Kompensation der Kr-85-Aktivitdt
hat sich nicht bewdhrt. Statt dessen wird jetzt periodisch auf dem Filter gesammelt, dann
mit Luft gespilt und das absorbierte Jod gemessen.

Dem Vorteil der Methode, ndmlich der vollstdndigen Ausschaltung des Kr-85-Einflusses,
steht der Nachteil der nicht echt kontinuierlichen Messung gegenlber,

Beim wechselseitigen Betrieb von 2 JodmeBstellen, die wegen der geforderten Redundanz ohne-
hin notwendig sind, kdnnte dieser MNachteil vermieden werden,

Tritiummessungen werden in der WAK im Abgasstrom nur stichprobenweise durch Sammeln von
Kondensat und anschlieBender Laboranalyse auf Tritium durchgefithrt, Na das Abgas mit Vasser-
dampf gesdttigt ist, kann iiber die Abgastemperatur auf die abgegebene Wasserdampfmenge
geschlossen werden.

Die Schwierigkeiten bei der Abgasmessung werden hauptsdchlich durch die mitgefiihrten ProzefB-
chemikalien verursacht, gegen die auf die Dauer nur Edelstahl bestdndig ist. Die im Konden-
sat gebildete Salpetersdure greift die iihlichen Materialien wie C~Stahl, Messing und Blei
schnell an, wihrend Tributylphosphat und Kerosin die organischen Materialien wie Kunst-
stoffe oder Anstriche aufweicht bzw. zerstdrt., Ganz allgemein kann man sagen, daB in je-
der Anlage auch mit noch so gutem Abgasreinigungssystem im Abgas mit den eingesetzten bzw.
neu gebildeten ProzeBchemikalien gerechnet werden und dies konsequent bei den einagesetzten
Werkstoffen beriicksichtigt werden muB., Ferner ist es zweckmdBig, die zu einer Abgasiiberwa-
chung zugehdrige wertvolle Elektronik getrennt von den medienberlihrten Teilen in einen an-
deren Raum aufzustellen, Sind 2 parallele Anlagen vorgesehen, so sollten diese ebenfalls

in getrennten Rdumen untergebracht sein, um gegenseitige Beeintrdchtigunoen zu vermeiden
und ungestdrte Einzelreparaturen zu ermdglichen.

Das Probenahmesystem muB sorgfdltig ausgelegt sein. Die Entnahme wie auch die Rilckfithrung
miissen am Hauptgasstrang an geeigneten Stellen angeschlossen sein, so daB kein Kondensat
eindringen kann und ein Druckaufbau vermieden wird, der die empfindlichen Z&hlrohrfenster
gefdhrden kann. Heu gebildetes Kondensat muB durch richtiges Gefdlle abgeleitet und an den
tiefsten Stellen Uber Entwdsserungsmoglichkeiten abgeflihrt werden., Ober Dekont-Anschllisse
muB eine Splilung der Leitungen mdglich sein, um die sich an den Innenwdnden der Rohrlei-
tungen aufbauende Kontamination von Zeit zu Zeit abzuspllen,

3. SchluBfolgerungen

Das in der WAK angewandte System der Luftiiberwachung hat sich allaemein qut hewdhrt.
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Schwierigkeiten traten hauptsdchlich bei mechanischen Komponenten oder medienberlihrten
Teilen auf, die entweder der Dauerbelastung nicht gewachsen waren, durch Kontaminations-
aufbau unbrauchbar oder durch Korrosion zerstért wurden,

Abgesehen von den im MeBprinzip der a-Aerosole liegenden Schwierigkeiten, die mit der
zeitlichen Anderung der natiirlichen Aktivitdt zusammenh&ngen, hat sich die MeRBelektro-
nik, was die Zuverldssigkeit angeht, sehr gut bewdhrt,
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RAUM- UND ABLUFTOBERWACHUNG AM
KERNKRAFTWERK OBRIGHEIM

W, STEPHAN
KERNKRAFTWERK OBRIGHEIM GMBH, OBRIGHEIM

Zusammenfassung

Die einzelnen Gesichtspunkte flir die Raum- und Abluftilberwachung im Kernkraftwerk
werden erl#dutert. Die mdglichen Quellen fir luftgetragene Aktivitdt und die auf-
tretenden Radionuklide werden genannt. Zum Versténdnis der Wahl der MeBpunkte wird
eine kurze Beschreibung der in den einzelnen Geb#udeteilen befindlichen radioaktiven
Systeme und des Abluftsystems gegeben. Die einzelnen MeBgeridte und MeBverfahren fiir
luftgetragene Akbtivitdt und die jewells gewonnenen Erfahrungen werden ausfihrlich
besprochen.

1. Allgemeines

1.1 MeBaufgabe

Die MeBaufgabe der Raum- und Abluftiiberwachung wird einmal bestimmt durch die in der
Raum- und Abluftiiberwachung auftretenden Radionuklide. Weiter gehen in die MeBauf-
gabe die Forderung fir eine Raumluft- und Arbeitsplatziiberwachung zum Schutze des
Personals ein sowle die Forderung, die ilber den Kamin abgegebenen Radionuklide
quantitativ zu erfassen. Neben der Aufgabe der Erfassung der abgegebenen Aktivitét
am Kamin ist es beil einem Kernkraftwerk aus Griinden des Schutzes des Personals sowie
der Betriebsliberwachung und -Kontrolle von groBer Wichtigkeit, die Quellen der zum
Kamin gelangenden Aktivit&t zu erkennen, d.h. die Messungen der wichtigsten Radio-
nuklide milssen bereits in den einzelnen Sammelstréngen des Abluftsystems erfolgen
kbnnen oder am Platz ihrer Entstehung (Leckagen, Reparaturstellen) erfaBt werden.

1.2 Quellen fir luftgetragene Aktivitdten

Quellen fiir luftgetragene AktivitHten sind bei Normalbetrieb vor allem Leckagen an
dem unter einem Druck von 145 bar stehenden Primirsystem. Leckagen an unter gerin-
gerem Druck steéhenden Hilfssystemen, z.B. an Gassammeleinrichtungen oder dem Reini-
gungssystem fiir Prim#rwasser konnen ebenfalls zur Entstehung luftgetragener AktivitHt
filhren.

Bel Reparatur- und Wartungsarbeiten werden Systemkomponenten ge®ffnet, in denen sich
Aktivitit fllhrende Medien befanden, so daB durch das Verdunsten von Restwasser, durch
das Freiwerden von an Metalloberfléchen haftender Aktivitdt oder durch das Vorhanden-
sein freiler Oberflidchen von Primdrwasser Aktivitdt in die Luft gelangen kann. Primir-
kreiswasser filihrende Komponenten sowie Komponenten des Abgassystems werden vor dem
Offnen mit N2 gespiilt, so daB ein Austreten von grdBeren Edelgasmengen in die Raum~
luft in der Regel vermieden werden kann,
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Weitere Quellen fiir luftgetragene Aktivit#t sind die verschiedenen sonstigen Arbeiten,
die vom Personal an Kraftwerkskomponenten und Gegensténden mit offener RadioaktivitHt
durchgefithrt werden.

Einige Beispiele flr das Auftreten luftgetragener Aktivitit beim Brennelementwechsel
seien im folgenden noch genannt:

Hier wird der Deckel des ReaktordruckgefdBles abgehoben. Das Primidrwasser ist bis zur
H6he des Druckbeh#lterflansches zu senken, so daB sich im Deckel ein luftgeflillter
Hohlraum befindet, in den vom darunterstehenden Primirwasser Aktivitdt gelangen kann.
Obwohl ein Spillen dieses Hohlraumes mit Luft vorgenommen wird, ist beim Abheben des
Deckels fiir eine kurze Zeit mit dem Austritt luftgetragener Aktivitdt (Edelgase, Jod)
zu rechnen.

Bei einem Brennelementwechsel, der durch Unterwassertransport von Brennelementen vom
Reaktordruckgefd zum Brennelementlagerbecken und umgekehrt erfolgt, 1d8t sich durch
die in den Becken entstehende Turbulenz nicht v8lliig vermeiden, daB die AktivitHts-
konzentration in den OberflHdchenschichten des Wassers im Reaktorbecken und im Brenn-
elementlagerbecken zunimmt. Durch die Manipulationen in den Becken kann ein Uber-
tritt von Aktivitdt von hier in die Raumluft erfolgen.

Nach dem Beladen des Reaktors und dem Absenken des Wassers im Reaktorbecken trocknen
die Widnde des Reaktorbeckens, so daB3 es bei einer nicht griindlich durchgefiihrten
Reinigung dieser Widnde zum Auftreten von Aerosolaktivitdt kommen kann.

1.3 Auftretende Radionuklide

Infolge von Korrosion der vom Primdrwasser benetzten Oberfldchen der Primdrkreiskompo-
nenten und der Aktivierung dieser Korrosionsprodukte enth8lt das Prim#rwasser vor allem
5800, 60Co, 59Fe, 54Mn, 51CP, 95Zr/Nb. Die aktivierten Korrosionsprodukte lagern sich
mehr oder weniger stark, vor allem an Stellen geringerer Stromung oder an Stellen mit
stehendem Wasser ab. Sie diffundieren aber auch in die Metalloberfldchen ein und bil-
den dabei fester haftende Aktivitédten.

Der Gehalt des Primidrwassers an Spaltprodukten ist abhidngig von der StHrke der Brennele-
mentleckagen, Da das Primidrkihlmittel im Betrieb nicht wie beim Siedewasserreaktor stén-
dig entgast wird, ilberwiegen bei den Edelgasen - in abnehmender Stirke - das Xe-133,
Xe-135, Xe-l}5m. Der Antell des 85mKr, 87Kr, 88Kr liegt zusammen bei ca. 10 %. Wesent-
liche weitere Aktivitdten bei Brennelementleckagen sind J-131, J-132, J-133 sowie die

13405 und 137

Cs=Isotope Cs. Bei stdrkeren Leckagen ist 239Np nachwelsbar.

Wie im folgenden noch gezeigt wird (siehe Abschnitt 2.1), ist der Primidrkreislauf beim
KWO-Reaktor von luftdichten, unter Unterdruck stehenden Rdaumen umgeben, in denen die
gasformigen Leckagen vom Primdrkreis eine mittlere Verweilzeit von ca. 13 Stunden be-~
sitzen. Dadurch gelangen Edelgase kleiner Halbwertszeit und deren Folgeprodukte (die-

se infolge der Filterung) nicht zum Kamin oder in die Luft von Betriebsrdumen.

Die 3H-Aktivi‘cﬁt (von der fUr die Reaktivitdtsregelung verwendeten und im Primirwasser
geldsten Borsdure sowie von Brennelementleckagen) ist von untergeordneter Bedeutung.
Sie liegt beim KWO-Reaktor im Prim#rwasser zwischen 0,02 ... 0,3 Ci/mj.

Ar-41, das in der Ktthlluft des biologischen Schirmes entsteht, besitzt ebenfalls keine
Bedeutung.
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2. Gliederung der Aktivitdt flihrenden Systeme und des Abluftsystems
bel der KWO-Anlage

2.1 Reaktorgeblude

Im Reaktorgebdude befinden sich das Reaktordruckgefdf mit den Brennelementen, die
vom Reaktordruckgeftdf zu den Wdrmetauschern und von dort Uber die Kihlmittelpumpen
wieder zum Reaktordruckgef#df zurillckfilhrenden Prim#rkiihimittelleitungen. Diese Kompo-
nenten befinden sich in den sogenannten Anlagenrdumen und sind lufttechnisch ge-
trennt von den bel Betrieb betretbaren sogenannten BetriebsrHumen des ReaktorgebHudes
(Halle des Reaktorgebiudes und weitere Rdume in den verschiedenen Stockwerken des
Reaktorgebiudes), Die AnlagenrHume besitzen gegenliber den Betriebsriumen einen
schwachen Unterdruck und ein eigenes Abluftsystem zum Sammelstrang vor dem Kamin.
Zur Aufrechterhaltung dieses Unterdruckes wird eine geringe Menge Luft (500 mj/h)
abgesaugt und Uber Jod- und Aerosolfilter zum Kamin geleitet. Die mittlere Verweil-
zelt der Luft in den Anlagenriumen betr#dgt ca. 13 Stunden.

In den Betriebsr#dumen, zu denen wie gesagt die Halle des Reaktorgebidudes gehdrt, be-
findet sich das Lagerbecken filr Brennelemente sowie verschiedene Hilfssysteme, MeBum-
former, Abwassersysteme, Transportwege, Lagerplidize fir wdhrend des Brennelement-
wechsels vom ReaktordruckgefdB abmontierte Teile einschlieBlich des Druckgefifdeckels,
Prifvorrichtungen filr bestrahlte Brennelemente etc. Beim Brennelementwechsel wird der
Raum Uber dem ReaktordruckgefdB zu den Betriebsridumen hin gebffnet und geflutet, so
daB hier freiwerdende Aktivitdten in die Luft der Betriebsridume gelangen kdnnen.

Die Betriebsrdume besitzen ein von den Anlagenriumen getrenntes Abluftsystem zum
Kamin,

2.2 Reaktor-Hilfsanlagengebdude

Zu diesem werden die Reinigungsrate des Primdrwassers, Probennahmeleitungen fir che-
mische und radiologische Untersuchungen, Gassammelleitungen zu den Abklingbeh#ltern
und aufzubereitendes Abwasser gefllhrt, so daB hier ebenfalls gasfOrmige Luftaktivitit
und Aerosole auftreten kSnnen. Neben den zu diesen Systemen gehSrenden Komponenten be-
finden sich 'hier die Verdampferanlage fiir Abwasser und Aufarbeitungsanlagen filir Ver-
dampferriickstédnde, das chemische Labor, die Dekontwerkstatt, die heiBe WHscherei, der
Hygienetrakt am Eingang zum Kontrollbereich sowie verschiedene Nebenanlagen.

Das Reaktorhilfsanlagengebdude besitzt einen eigenen Abluftstrang, der zur Gesamtab-
luft am Kamin gefihrt wird. Das Abgas von den Gasabklingbehidltern wird in einen ge-
trennten Strang zum Sammelstrang der Gesamtabluft am Kamin gefilhrt.

2.3% Lagergebdude fUr radioaktive AbfHlle

Hier befinden sich Lagertanks flir radioaktives Abwasser und Abwasserreinigungsanlagen
(Ionentauscher, Anschwemmfilteranlagen) sowie die Abluftfilter und Abluftgeblise.
Entweichen von radioaktivem Edelgas z.B. Uber Undichtigkeiten der teils mit Gas ge-
flillten BehHdlter kann prinzipiell nicht ausgeschlossen werden.

Das Lagergeb#dude fur radioaktiven Abfall besitzt einen eigenen Abluftstrang, der zur
Gesamtabluft am Kamin geflihrt wird.
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2.4 Sekundiranlage

In den RHumen der Sekundiranlagen ist nicht mit Aktivitdt zu rechnen, die eine Abluft-
Uberwachung rechtfertigen wlirden. Bel Dampferzeugerleckagen vom Primirkreis austretende
Aktivitdt blelbt bis auf die Edelgase und durch die Restfeuchte des Dampfes mitge-
nommene Aktivitdt in den Dampferzeugern. Die Ubergetretenen Edelgase werden durch die
Unterdruckhaltung im Kondensator abgesaugt und in einer getrennten Leitung zum Abluft-
kamin gefihrt.

%, Uberwachung der Abluft
3.1 Edelgasaktivitidt

Edelgasmonitoren

Zum Erkennen der gasformigen Aktivitdtsquellen sind in jeden der genannten Abluftstringe
(von den Anlagenriumen des Reaktorgebdudes, den Betriebsriumen des Reaktorgebiudes,

dem Reaktorhilfsanlagengebidude, dem Lagergebiude flir radiocaktive Abfille und der Kon-
densatorabluft) kontinuierlich messende Edelgasmonitoren eingebaut. Weiter besitzt der
Gesambtabluftstrang vor dem Kamin Edelgasmonitoren zur Uberwachung der GCesamtaktivitits-
abgabe und zur Messung hbherer Aktivitdtskonzentrationen riir eventuelle Stdrfille.

Die Durchfithrung von Bilanzen der Aktivitdten aus den einzelnen Abluftstringen hat

sich als zweckmiBig erwiesen (z.B. Erkennen von Erhdhungen des Nulleffektes). Abbil-
dung 2 zeigt einen Ausschnitt der Zentrale flir die Abluftmessung. Gegen Fremdstrahlun-
gen und Strahlungen von kontaminierten Luftleitungen wurden Abschirmungen um die ein-
zelnen ZihlrohrmeBstellen aufgestellt. Der Strang aus den Gasabklingbeh#ltern besitzt
keine gesonderte Uberwachung, da hier die Abgabe kontrolliert erfolgt und die Abgaben
am Monitor flr Gesamtabluft erkennbar sind. Leckagen aus den Gasabklingbeh#ltern in
diesen Strang werden durch eine Luftprobennahme aus dem Strang ermittelt.

Zum Auffinden von Akbtivitdtsquellen (Leckagen) erscheint es vorteilhaft, AnschluBmSg-
lichkeiten fiir Edelgasmonitore auch an Teilstrdngen der Abluft innerhalb der einzel-
nen Gebdude zu besitzen. Weiter hatte es sich als zweckmidBig gezeigt, in den Abluft-
teilstrang von den Probennahmeboxen fir Primidrwasser im chemischen Labor eine stidndige
Zdhlrohriiberwachung einzubauen, um die Xenonabgaben von dieser Stelle bei Probennahmen
sofort erkennen zu kSnnen.

AuBer bei der MeBstelle flir die Kondensatorabluft werden die Edelgase mittels Methan-
Gro8flichenzshlronre (700 cm® ZinhlflHche, 0,7 mg/cm° Flichenbelegung, Eichwert

1 I/min = 1,8 x 1079 Ci/mj, Sattigung bei 1,5 x 107 Imp/min) gemessen., Die Z#hlrate
dieser GerHte wird auf der Warte angezeigt und geschrieben. Das Betriebsverhalten
dieser Ger#dte ist gut. Als nachteilig hat sich die Kontamination der die MeBluft
fiihrenden Strénge, Armaturen und der MeBkammer mit radioaktiven Aerosolen gezeigt.
Es wird daher Jjetzt dazu lbergegangen, die MeBstridnge mit Aerosolfiltern zu versehen
und die MeBgerdte abzuschirmen (auch gegen Strahlung von in der Nidhe befindlichen
Quellen, siehe Abbildung 1). Zur Zeit wird ein Umbau der MeBstellen auf eine curie-
gerechte Erfassung der AktivitHdtskonzentration durch entsprechende geometrische Ge-
staltung des Luftvolumens vor dem Detektor durchgeftihrt,
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Wegen der Impulssdttigung bel hSheren Aktivitdtsabgeben tritt bei 1 x lo6 Impulsen/min
eine automatische Umschaltung des GrofBfldchenzidhlrohres auf ein Endfensterzdhlrohr

ein (Eichwert 1 I/min = 9 x 10”7 Ci/mj). Ein drittes GM-Z#hlrohr ist noch vorhanden
fiir Aktivititsmessungen bei Stdrfillen (Eichwert 1 I/min = 0,27 x 1077 Ci/mj).

Abbildung 1
Zentrale flir AbluftmeBgeridte

Bel der MeBSstelle filr die Kondensatorabluft wird ein diinnwandiges Betaz#dhlrohr aus
Glas verwendet,

Spektroskopie der Edelgase, Messungen hoher Empfindlichkeit

Eine Spektroskopie der abgegebenen Edelgase wird von Zeit zu Zeit durchgefihrt, z.B.
auf Ar-41-und Xe-135-Anteile. Auch flir die Kontrolle der Dichtigkeit der Dampferzeuger
zum Sekundirkreis sind Messungen hoher Empfindlichkeit wlinschenswert. Flir solche
Messungen werden an den an den Abluftstréngen befindlichen Probennahmestellen evaku-
ierte (GlasgefdBe oder eine mittels Kompressor auf 10 atil auffiillbare Stahlkugeln von
200 1 Inhalt angeschlossen (Abbildung 2), Diese geflillten Gef#Be werden in einer Stahl-
kammer am 1000-Kanaler-Impulshdhenanalysator mit GelLi-Detektor ausgemessen. Bei Ver-
wendung der Stahlkugel wurden Nachweisempfindlichkeiten unter 10'9 Ci/m5 erreicht.
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Abbildung 2

Stahlkugel mit Kompressor zur Aufnahme radioaktiver
Luft bei der Spektroskopie bzw, Messung von Edelgasen
bei hoher Empfindlichkeit

3.2 Aerosole und Jod

Aerosole und Jod werden generell durch Verwendung von Staubprobensammlern mit Aerosol-
und Jodfiltern und Ausmessen der Aerosol- und Jodfilter auf elnem 1000-Kanal-Impuls-
h8henanalysator bestimmt. An den Abluftstringen aus den einzZelnen Gebiuden befinden
sich daher Anschliisse flr Staubproben-Sammelgerdte, an die diese bei Bedarf ange-
schlossen werden kdnnen. Die Erfahrung hat gezeigt, daB AnschluBmdglichkeiten an Teil-~
luftstringen innerhalb der einzelnen Gebdude beim Suchen nach AktivitHtsquellen von
Vorteil sind. Lediglich das Sammelger#dt am Sammelkanal vor dem Kamin ist fllr die Er-
fassung der an die Umgebung abgegebenen Aktivitdt stdndig in Betrieb.

Als Filtermaterial werden fiir Aerosole Glasfilter und fiir Jod Aktivkohlepatronen verwendet.
Die Auswertung der Filter durch Gammaspektrometrie erfolgt zur Diskriminierung adsor-
bierter Edelgase und natlirlicher AktivitHtskomponenten. Auch wird festgestellt, daB

ein Tell des Jods sich bereits auf dem Aerosolfilter abscheidet und auch Aerosole im
Jodfilter (bis zu 10 % der Aerosolfilteraktivitit) nachweisbar sind. An den Aerosol-
filtern werden nur in grdBeren Zeitabstidnden Kontrollen auf Sr-90 und Alphastrahler
vorgenommen, dle vom KWO-Reaktor nicht abgegeben werden.

Zur Vermeldung von Fehlmessungen wird groBer Wert auf eine kontaminationsfrele Hand-
habung der Filter auf dem Weg zum Probensammelgerdt, beim Ein- und Ausbau und beim
Weg zum MeBplatz gelegt.

Die Fllter werden nicht im Kontrollbereich ausgemessen, da die notwendige Freihaltung
der MeBkammer von Kontaminationen filr Messungen mit hoher Empfindlichkeit auBerhalb
des Kontrollbereiches sicherer gewdhrleistet ist.

Zur Zeit ist eine Verbesserung der Probennahmestellen auf isokinetische Probennahme
vorgesehen.
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Die Betriebserfahrung zeigte, daB bei den Probennahmen besonders auf die Dichtigkeit
des Probennahmesystems zu achten ist.

Durch den Unterdruck im Probennahmekanal und -Ger#dt kann Raumluft in das Probennahme-
system an verschiedenen Stellen eindringen und zu Fehlmessungen fihren.

Am Sammelstrang ist noch ein Schrittfiltergerdt mit direkten und verzdgerten Anzeigen
angeschlossen. Dieses Gerdt wird fir quantitative Erfassungen der Aerosolabgaben nicht
verwendet, da bel der direkten Messung des in Belegung befindlichen Staubfilters die
Radon - Thoronfolgeprodukbte bzw., bei entsprechender Abgabe adsorbierte Xenonaktivitit
Uberwiegen.

Das Zeitintervall fir die Schritte des Fllterbandes ist auf ca. 10 Stunden eingestellt,
so daB auf dem 2. Filter deutlich der Anfall der RaB (Pb2l", Hz2TMNy ung mnp (Pb212,
10,6 h-Hz) Aktivitdt sichtbar ist. Es hat sich gezelgt, daB die Impulsrate der direkt
anzeigenden Mefstelle stark von meteorologischen Bedingungen (z.B. Zunahme bei Regen,
Sonnenaufgang und Sonneneinstrahlung) abhingt. Ein Teil der auftretenden Peaks kann
deshalb nicht den Aktivititsabgaben vom Kernkraftwerk zugeordnet werden.

Typische Z#hlratenwerte sind filr die MeBstelle 1 (unverzdgert) 3 x 1O3 I/min, MeBstelle
2 (ca. 10 Stunden nach Verzdgerungszeit) 2 x 102 Imp/min, MeBstelle % (ca. 30 Stunden
Verzdgerungszeit) 1 x 10° Imp/min.

4,  Raumluftiberwachung

Bei der Raumluftiberwachung werden im Prinzip gleiche MeBgerdte und MeBverfahren wie
bei den Messungen der Abluft verwendet. Hier sollen daher vor allem die Besonderheiten
des Einsatzes der einzelnen Gerdtetypen bei der Uberwachung von Arbeiten im Kraftwerk
beschrieben werden.

4,1 Edelgase

Als geeignete Uberwachungsgeridte haben sich Grofflichen-MethandurchfluBzihlrohre er-
wiesen, die mit einem Gemisch von 1 Volumenteil der zu messenden Luft auf 2 Volumen-
anteilen Methan durchflossen werden (siehe Abbildung 3). Der Detektor selbst ist hin-
ter eine Abschirmung zum Schutz von Umgebungsstrahlung aufzustellen. Da der Detektor
und die Elektronik wegen der Umst&ndlichkeit des Aufbaues der Abschlirmungen und aus
Platzgrinden nicht laufend an anderen Stellen, z.B. in einer Reaktorhalle aufgestellt
werden kSnnen, wird in der Reaktorhalle die Luft mittels eines dlinnen PVC-Schlauches
von 20 m und mehr Linge von der zu Uberwachenden Stelle zu dem an einem festen Platz
aufgestellten Detektor geleitet. Vom Detektor fiihrt eine Klingelleitung zum Arbeits-
platz, so daB das dort befindliche Personal bei Uberschreitung des eingestellten
Grenzwertes der Luftkontamination gewarnt wird. Das Personal verl#dfBt den Arbeitsplatz
bis diese akustische Warnung erlischt. Dieses Verfahren hat sich als sehr praktisch
und zuverlissig erwiesen. Auch wird bei dieser Art Uberwachung nicht sti#ndig Strahlen-
schutzpersonal (auBer zum Einstellen und der gelegentlichen Uberwachung der Gerdte)
bendtigt.
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Abbildung 3

Edelgasmonitor und Staubproben-Jodsammelgerit

4,2 Aerosole und Jod

Fir die Uberwachung der Raumluft auf Aerosole und Jod werden ausschlieBflich Staubproben-
sammler verwendet. Als Filter werden Glasfaserfilter flir die Aerosole mit nachgeschalte-
ten Aktivkohlepatronen filr die Jodbestimmung verwendet. Beide Filter werden im Normal-
fall mittels Ge-Li~Detektor zur Trennung der Aerosol- und Jodaktivitdt von der auf den
Filtern adsorbierten Xenonaktivitdt spektroskopiert. Bel geringen Luftaktivitdten wird
gelegentlich auch elne Beta-Messung an einem MethandurchfluBzidhler vorgenommen. Die aus
den Zahlraten berechnete Aktivitidtskonzentration wird dann auf das kritische Nuklid be-
zogen. Dieses Verfahren ist in der Praxis anwendbar, solange sich dabei keine Werte im
Bereich maximal zuldssiger Luftkonzentrationen ergeben, die das Tragen von Atemschutz
erforderlich machen und damit Arbeitserschwerungen fiir das Personal bedingen. Vom
Strahlenschutzpersonal ist besonders darauf zu achten, daB die Filter bei der Handha-
bung im Kontrollbereich nicht verschmutzt werden (siehe Abschnitt 3.2). Die Gefahr

einer Verschmutzung der Filter ist bei einer Uberwachung an Stellen, an denen z.B.
Reparaturen an aktiven Komponenten durchgefiihrt werden und bei denen Kontaminationen
der umliegenden Gebiete unvermeidbar sind, in stirkerem MaBe als bei der Uberwachung

in den Abluftstridngen gegeben. Eine Kontrolle auf Alpha-Aktivit&dt wird nur an Stich-
proben mit Auswertung auf einem Halbleiter-(Silizium-Sperrschicht)-Detekbtor vorgenommen.
Weiter wird an diesen Filtern das Verh#ltnis der Alpha-Aktivit#t zu Kobalt-60 be-
stimmt, so daB bei den Routinemessungen von der gemessenen Kobalt-Aktivitdt auf den
Alpha-Antell geschlossen werden kann. Zum genauen Erkennen der Peaks der Alpha-Aktil-
vitdt wird ein elektrostatischer Probensammler verwendet, allerdings zeigt dieser

eine starke Abhingigkeit des Wirkungsgrades von der KorngrdBe der Aerosole, Alpha-
Aktivititen besitzen bel KWO keine Bedeutung, Werte im Bereich maximal zuldssiger
Konzentrationen wurden nicht erreicht.

Staubprobensammler, bel denen vor Ort die Aktivitdt durch ein Zdhlrohr gemessen wird,
werden wegen der zumeist stdrenden Umgebungsstrahlung und aufgrund der Adsorption
von Edelgasen auf dem Filtermaterial nicht verwendet. Wlnschenswert fir den prak-
tischen Betrieb, z.B. bel der Entscheidung, ob vom Reparaturpersonal Atemschutz 2zu
tragen ist, wHre hidufig eine schnellere Methode fiir den Erhalt von MeBergebnissen als
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hier angewendet. Zur Zeit ist aber zu erproben, inwieweit neuere Methoden, z.B, einer

Spektroskople vor Ort und der Verwendung besonderer Edelgase nicht absorbierender Fil-
ter im praktischen Betrieb anwendbar sind. Die Frage des stdrenden Einflusses von Um-

gebungsstrahlung dirfte auch hier ein Problem bleiben.

4,3 Tritium

Beim Druckwasserreaktor wird der Wert der maximal zul#ssigen Konzentration von Tritium
in der Atemluft nicht erreicht. Stichproben durch die Herstellung von Kondensations-
proben bei besonderen Arbelten und in der Abluft werden daher nur monatlich durchge-
finhrt.

4.4 Kontrolle der Wirksamkelt der Raumluftilberwachung durch Inkorporations-
messungen

Das im Kontrollbereich eingesetzte KWO-Personal wird einer sténdigen Kontrolle auf In-
korporationen in den Atmungsorganen, insbesondere nach Tellnahme an Reparaturarbeiten,
unterzogen. Ebenso wird das Fremdpersonal nach ArbeitsabschluB auf Inkorporationen der
Atemwege untersucht. (Bei Fremdpersonal, das vorher Arbeiten in anderen kerntechnischen
Anlagen ausfiihrte, wird zus#tzlich eine Inkorporationsmessung vor Arbeitsaufnahme durch-
gefilhrt). Damit ist eine Kontrolle der Wirksamkeit der Raumluftiiberwachung gegeben.

Als Untersuchungsgerdt fir die Inkorporationen wird der 1000-Kanal-ImpulshOhenanalysa-
tor mit Ge-Li-Detektor verwendet. Die zu messende Person sitzt auf einem speziellen
Stuhl, so daB ein definierter Abstand vom Atembtrakt zum Detektor gegeben ist.

Mittels dieser Untersuchungen wurde festgestellt, daB unzulissige Inkorporationen bis-
her nicht eingetreten sind.

Herrn PFriedrich Wagner, der maBgebliche Entwicklungsarbelten fiir die beim Kernkraftwerk
Obrigheim angewendeten MeBtechniken durchgefiihrt hat, danke ich flir verschiedene Hin-
welse zu diesem Vortrag.
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ABLUFTOBERWACHUNG AN FORSCHUNGSREAKTOREN

H» JAHN

KERNFORSCHUNGSANLAGE JULICH,
ZENTRALABTEILUNG FORSCHUNGSREAKTOREN

Zusammenfassung

Berichtet wird {iber die bisherigen Erfahrungen bei der Uberwachung der Emissionen ra-
dioaktiver Stoffe aus den Abluftschornsteinen der Forschungsreaktoren FRJ-1 und FRJ-2
der Kernforschungsanlage JUlich. Zun8chst werden die Abluftsysteme und die verwende-
ten Abluftiiberwachungsanlagen beider Reaktoren beschrieben. Uberwacht werden die FEmis-
sionen an Argon-41 sowie an radioaktiven Aerosolen und Halogenen. AuBerdem ist am
Reaktor FRJ-2 ein Monitor zur Tritium-Emissionsmessung vorhanden.

In einzelnen wird Uber die Jahresemissionen sowie Uiber die bei besonderen VorfHllen
auftretenden Emissionsspitzenwerte referiert.

Zum SchluB wird eine neu entwickelte MeBanordnung zur Erfassung vorwiegend B-strah-
lender Edelgase bei gleichzeitiger Elimination von Argon-41 beschrieben.

1. Einleitung

Um liber die Erfahrungen der Uberwachung der Emissionen radiocaktiver Stoffe an For-
schungsreaktoren berichten zu kdnnen, sind zunlchst die Abluftsysteme und die Abluft-
Uberwachungsgeréte der betreffenden Reaktoranlagen zu betrachten.

Der Reaktor FRJ-1, ein offener Tankreaktor, bei dem Leichtwasser als Kithlmittel und
Moderator dient und der mit einer Nennleistung von 10 MW betrieben wird, besitzt

2 Hauptabluftleitungen, wovon durch die eine die Abluft aus der Reaktorhalle mit einem
Durchsatz von 7000 m3/h und durch die andere die Luft unmittelbar iUber der Tankwasser-
oberfléiche mit einem Durchsatz von 3000 m3/h abgesaugt werden, so daB sich ein Gesamt-
luftdurchsatz von 10000 m3/h ergibt. Zur Herabsetzung der Aerosolemissionen wird die
Reaktorabluft tiber ein Absolutfilter vorgefiltert und erst danach dem Gesamtabluft-
system zugefiihrt. Die Gesamtabluft wird ihrerseits vor der Weiterleitung zum Schorn-
stein noch einmal gefiltert. Es handelt sich hierbei um Filter mit einem Abscheide-
grad von 99,95 % fiir Aerosole unter 0,3 um Durchmesser., Jodfilter sind nicht vor-
handen. Mit 2 SchnellschluBschiebern kann bei einem Zwischenfall der Luftdurchsatz
unterbrochen und damit die gesamte Reaktorhalle gegen die AuBenatmosphére dicht ver-
schlossen werden,

Uberwacht wird die Luft nach der Filterung, bevor sie iiber den Schornstein an die
Atmosphire abgegeben wird. Dabei erfolgt eine kontinuierliche Uberwachung der Emis-
sionen an Argon-41 durch ein Z¥hlrohr, das auBen an der Abluftleitung angebracht ist
und auf die y-Strahlung des Argon-41 anspricht. Die Impulsrate ist der Argon-41-Kon-
zentration in der Abluftleitung und damit, bei konstantem Luftdurchsatz, der Argon-41-
Bmissionsstédrke proportional. Dieses MeBverfahren, das sich sehr gut bewdhrt hat, ist
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bereits frither [1] n#dher beschrieben worden.

Flr die Uberwachung der Emission an radioaktiven Aerosolen und Halogenen wird im Ne-
benschluB zur Abluftleitung {ilber eine Pumpe ein Aktivkohlepapier-MeBfilter mit einem
Luftdurchsatz von 10 m3/h bestaubt. Die B-Aktivitdt des MeBfilters wird durch ein End-
fensterzdhlrohr gemessen.

Der Reaktor FRJ-2, ein geschlossener Tankreaktor, bei dem Schwerwasser als Klhlmittel
und Moderator dient und dessen Nennleistung 25 MW betridgt, besitzt nur eine Hauptab-
luftleitung flir die Atemluft innerhalb der Reaktorhalle. In diese Abluftleitung miinden
die Sptilleitungen der Experimentierkan#le, die Luftabsaugung unterhalb der Topplatte,
die Entliiftung des Schwerwasser-Pumpenraumes sowie die Ktthlluft des inneren Absetz-
blockes fir die Lagerung abgebrannter Brennelemente und aktivierter Experimentierein-
stze. Der Luftdurchsatz betrfgt wiederum 10000 m3/h. Zur Herabsetzung der Aerosolemis-
sion sind hier 2 parallel liegende Absolutfilter mit einem mittleren Abscheidegrad von
99,75 % fir Aerosole unter 0,3 pum Durchmesser vorhanden, Jodfilter fehlen im Gesamtab-
luftsystem auch hier. Es sind aber bei beiden Reaktoren in die Entliiftungsleitungen von
Experimenten, bei denen radioaktives Jod freigesetzt werden kann, Aktivkohlefilter zur
Zurlickhaltung des Jods eingesetzt., Bei einem Zwischenfall sorgen 2 hintereinander
liegende SchnellschluBklappen daflir, daB die Abluftleitung gegen die AuBenatmosphire
abgedichtet wird,

Die Emissionsiiberwachung erfolgt wiederum hinter den Absolutfiltern bevor die Abluft
dem Schornstein zugefilhrt wird. Auch hier wird die Emission an Argon-41 sowie an ra-
dioaktiven Aerosolen und Halogenen gemessen, wobei dasselbe MeBverfalren wie beim Reak-
tor FRJ-1 verwendet wird. Da schwerwassermoderierte Reaktoren bekanntlich Tritium ent-
halten, dessen Austritt in die Luft nicht ausgeschlossen werden kann, muB eine ent-
sprechende Tritiumliberwachung vorhanden sein. Zur Messung der Tritiumemission steht

ein Monitor zur Verfligung, der mit einem gegen y-Stdrstrahlung kompensierten Methan-
durchfluBzdhler ausgeritstet ist und im Nebenschluff zur Abluftleitung liegt.

2., Emissionsiiberwachung

In Abb. 1 ist die Emissionsiiberwachung an den Reaktoren FRJ-1 und FRJ-2 zusammenge-
stellt. Sowohl am Reaktor FRJ-1 wie am Reaktor FRJ-2 ist eine MeBeinrichtung zur Er-
fassung der Argon-41-FEmission vorhanden. Die Emissionsstirke wird jeweils iiber einen
Linienschreiber und die Gesamtemission durch einen Impulszdhler registriert, Mit
Sicherheit lassen sich Emissionsstdrken von 25 mCi/h bis zu 150 Ci/h mit einer Ge-
nauigkeit von etwa + 10 % messen.

Ebenfalls an beiden Reaktoren ist eine Uberwachungsanlage zur Erfassung der Aerosol-
und Halogenemission vorhanden., Die Anzeige der Impulsrate des Endfensterz8hlrohres
erfolgt Uber einen Linienschreiber. Der MeBbereich erstreckt sich von 4,5 puCi/h bis
zu 30 mCi/h. Die Gesamtemission i{iber einen vorgegebenen Zeitraum wird durch Multipli-
kation der gemessenen Emissionsstirke mit der Zeit rechnerisch ermittelt.

Am Abluftsystem des Reaktors FRJ-2 ist zusHtzlich noch ein Tritiumabluftmonitor ange-
schlossen, der mit einem MethandurchfluBz#hler arbeitet. Die Emissionsstdrke wird Uber
einen Linienschreiber registriert. Die Gesamtemission ist an einem Rollenz&hlwerk ab-
lesbar, dessen MefBmotor in Serie mit dem Z¥hlratenmesser des Methandurchflufiz8hlers
liegt. Der Durchsatz der MeBluft durch den MethandurchfluBz&hler betrégt etwa 10 1/h,
Die Kalibrierung des Monitors erfolgt mit einer wlssrigen LOsung von bekannter spezi-
fischer Tritiumaktivitidt unter Beachtung der Wasserdampfsdttigung. Eine Tritiumemis-
sion von 2 mCi/h bis zu 7 Ci/h 148t sich mit einer Genauigkeit von + 10 % erfassen.
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Abluft- Uberwachung

Reaktor FRJ-1 Reaktor FRJ-2
Argon-41 Argon-41

Anzeige: Linienschreiber und Impulszdhier Anzeige: Linienschreiber und Impulszdhler
Mefbereich: 25 ’-’;,—C’ bis 150% Mefbereich: 25 ’”TC/ bis 750%’

Aerosole und Halogene Aerosole und Halogene
Anzeige! Linienigl’)reiber nGi Anzeige: Linien%theiber i

con. pCl 4. mi! i - HOT 4 mii
Meflbereich: 4,5 7 bis 30 h Mefbereich: 45 h bis SOT

Tritium
Anzeige: Linfenschreiber und Mefimotor mit
Rollenzd hiwerk

Menbereich. 2”—;,-‘3’ bis 7%’

Abb 1.
Ubersicht der Abluftiberwachung an den Forschungsreaktoren FRJ-1u. FRJ-2

Alle Abluftiiberwachungsgerdte werden vom Strahlenschutz-Schichtpersonal tHdglich 2 mal
Uberpriift. Die mittleren Emissionssthrken sowie die innerhalb von 24 Stunden auftreten-
den Hochstwerte und die Tagesemissionen werden im Strahlenschutztagebuch festgehalten.
Bei Uberschreitung der Grenzwerte erh#lt der Reaktoroperateur am Schaltpult eine akusti-
sche und optische Warnung. Ist dies der Fall, so wird vom Strahlenschutzpersonal die
weitere Emission laufend liberwacht, Die Grenzwerte am Argon- und Tritiummonitor ent-
sprechen jeweils den mittleren genehmigten Emissionsstidrken, die aus den hdchstzu-
lHssigen Wochenemissionen errechnet worden sind. Bel den Aerosol- und Halogenmonitoren
liegt der Grenzwert etwa um den Faktor 2,5 oberhalb der Impulsrate, die sich infolge

der natiirlichen Aerosoclaktivit8t einstellt.

3. Argon-41-Emissionen

Die Freisetzung von Argon-41 beruht bei einem Forschungsreaktor in der Regel auf den
unvermeidbaren Undichtigkeiten an den Verschliissen der Strahlrohre. Hierdurch dringt
Luft in die PExperimentierkan#le ein, was zur Erzeugung von Argon-41 ftthrt, das Uber

die Splilleitungen dem Abluftsystem des Reaktors zugefiihrt wird. Dieser Effekt wirkt
sich bei Leistungsinderungen des Reaktors besonders stark aus, da im Rhythmus der hier-
bei vorhandenen Temperaturschwankungen Luft in das Splilsystem der Experimentierkan&le
gesaugt wird und damit eine entsprechende Argonaktivierung hervorruft. Demzufolge tra-
ten beim Reaktor FRJ-2 bei einer diskontinuierlichen LeistungserhShung von 9 bis 15 MW
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Emissionsspitzenwerte von 1 Ci/h bis 1,8 Ci/h auf,

Die Emissionen werden jedoch auch durch die im Reaktor eingebauten Experimente ver-
ursacht. Als beispielsweise am FRJ-2 das Rig eines Stahlbestrahlungsexperimentes ge-
splilt wurde, traten kurzfristig Emissionsspitzen von 9 Ci/h bis zu 20 Ci/h auf. Beim
Einsetzen eines Loopexperimentes kurz nach der Abschaltung des Reaktors wurde sogar
eine maximale Emissionsstdrke von etwa 35 Ci/h gemessen. Die Gesamtemission bei diesem
Vorgang betrug jedoch nur 4 Ci,

Als es klar war, daB die Hauptemissionsbelastung an Ar-41 aus der Splilleitung flir die
Experimentierkan#le stammt, lag der Gedanke nahe, eine Verzdgerungsleitung flir das Ab-
klingen des Ar-41 einzubauen und somit die Fmissionen wirksam herabzusetzen. Hierzu
diente ein aufgewickelter Kunststoffschlauch, den das aus den Experimentierkan#len
kommende Splilgas zun#chst durchlaufen muB, ehe es in das Abluftsystem gelangt. Beil
einer Schlauchlinge von 2000 m und einem Durchsatz von etwa 2 1/min liegt eine Ver-
zd8gerungszeit von annihernd 4,3 Stunden vor [1]. Eine Gesamtemission von 500 mCi/h
geht bei Verwendung der Verzigerungsleitung auf etwa die HHlfte ihres Wertes zurlick.

Die Jahresemissionen héngen selbstverstdndlich stark von der Betriebsweise des Reaktors
ab, wie ein Riickblick auf die letzten beiden zurlickliegenden Jahre zeigt. Im Jahr 1971
war der Reaktor FRJ-1 wegen Umbanarbeiten fiir die Leistungserhdhung von 5 auf 10 MW fur
20 Wochen auBer Betrieb., Die Gesamtjahresemission an Argon-41 betrug nur 37 Ci, ent-
sprechend 3,7 % des genehmigten Jahreswertes. Dabei kamen Wochenemissionen von 1 bis

3 Ci vor, 1972 stieg die Jahresemission auf 322 Ci an, entsprechend 32 % des genehmig-
ten Jahreswertes..Bel dem intensiven Betrieb des Reaktors ist flr das Jahr 1973 ein
weiterer Anstieg auf voraussichtlich 660 Ci zu erwarten., Die Wochenemissionen liegen
zur Zeit zwischen 7 bis 20 Ci.

Der Reaktor FRJ-2 emittierte an Argon-41 im Jahr 1971 470 Ci, entsprechend 34 % des
genehmigten Jahreswertes. Dabei lagen die Wochenemissionen zwischen 4 bis 12 Ci. Als
eine ausgeprigte Undichtigkeit an einem Experimentierkanal vorlag, wurden in einer
Woche 61 Ci emittiert. 1972 war der Reaktor flir Umbauarbeiten flir die Leistungser-
héhung von 15 auf 25 MW wenigstens 10 Wochen auBer Betrieb. Dementsprechend niedrig
war die Jahresemission von nur 87 Ci, entsprechend 6,2 % des genehmigten Wertes.

Die Wochenemissionen lagen zwischen 1 und 3 Ci. Im Jahr 1973 wird der Reaktor voraus-
sichtlich 270 Ci an Argon-41, entsprechend 20 % des genehmigten Jahreswertes emit-
tieren, Dies ist,verglichen zu 1971,unter Beriicksichtigung der erfolgten Leistungs-
erhShung ein sehr niedriger Wert. Er wurde vor allem erreicht durch erfolgreiche
AbdichtungsmaBnahmen an den Experimentierkan#len, Die Wochenemissionen liegen jetzt
zwischen 3 bis 8 Ci.

4, Emissionen an radioaktiven Aerosolen und Halogenen

Die Emissionen an radioaktiven Aerosolen und Halogenen sind im allgemeinen aufBler-
ordentlich niedrig. In den letzten Jahren lagen sie in der Regel unter der Nachweis-—
grenze. Messbare Emissionen kommen im allgemeinen nur durch den Experimentierbetrieb
zustande, beispielsweise durch den Bruch von Bestrahlungskapseln in Rohrpostanlagen,
wobei vor etlichen Jahren einmal eine Emission an Brom-82 von etwa 0,9 mCi auftrat.
Eine Undichtigkeit an einem Loopexperiment hatte vor 4 Jahren zu einer Jodemission
von 127 mCi, verteilt auf 3 Wochen, geflihrt,

Wenn man die Emissionen an radioaktiven Aerosolen und Halogenen im Jahr 1971 flr beide
Reaktoren zusammenfaft, so kann man feststellen, daB es sich dabei nur um radioaktive
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Stoffe mit einer Halbwertszeit von weniger als 1 Tag gehandelt hatte, wobei eine
Gesamtjahresemission von jeweils 5 . 10 Ci vorkam, entsprechend 0,1 % des genehmigten
Jahreswertes.

1972 wurden am Reaktor FRJ-1 an Jod-131 7. 10-5 Ci, entsprechend 0,08 % des genehmig-
ten Jahreswertes emittiert. Hinzu kam eine Emission an J-133 von 107- Ci und an
Rb-88/Cs-138 von 1,4 . 107 Ci, wobei beide jeweils 0,3 % des genehmigten Jahreswertes
entsprachen,

Etwa dieselben niedrigen Emissionen an J-131 und J-132 sowie an Rb-88/Cs-138 wurden
1972 am Reaktor FRJ-2 festgestellt, wobei die Gesamtemissionen immer unter 1 % der ge-
nehmigten Jahreswerte lagen. Durch ein Versehen war nach Beendigung der Umbauarbeiten
flir die LeistungserhB8hung der Kthlkreislauf fiir die Experimente mit einem chlorhaltigen
Reinigungsmittel gereinigt worden. Dies flihrte zu einer vortbergehenden Cl-38-Emission,
wobei eine Bmissionsstdrke von 4 . 1077 Ci/h erreicht wurde. Die Gesamtemission betrug
jedoch nur 1,2 . 1072 Ci, entsprechend 0,24 % des genehmigten Jahreswertes.

Ein demonstratives Beispiel flir die Registrierung einer Aerosol- und Halogenemission
ergab sich im Herbst 1973 als am Reaktor FRJ-1 ein Brennelement schadhaft geworden war,
so daB Spaltprodukte austraten. Dies filhrte zu einer Emission an J-131, J-132 und an
Rb-88/Cs-138,
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Abb 2°  Registrierung einer Emission an radioaktiven Aerosolen
und Halogenen am Reaktor FRJ-1
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Abb., 2 zeigt die Emissionsmessung liber eine Dauer von etwa 11 h, so wie es von dem
Linienschreiber des Aerosolmonitors aufgezeichnet wurde. Die Anzeige erfolgt in
Imp/min. Eine entsprechende Mefskala ist unten am Bild dargestellt.

Sobald der Grenzwert von 5000 Imp/min Uberschritten ist, wird vom Strahlenschutzper-
sonal ein Filterwechsel vorgenommen. Die Anzeige springt damit auf den Nulleffekt von
etwa 400 Imp/min zurlick, Deutlich sieht man den Anstieg der Impulsrate mit der Beauf-
schlagung des neu eingesetzten MeBfilters., Aus der Anstiegsgeschwindigkeit der Impuls-
rate in den ersten 15 min der Bestaubung wird die Emissionsst#rke errechnet. Die Werte
liegen hier bei 10'4 Ci/h. Die bestaubten MeBfilter werden nach ihrer Entnahme y-spek-
trometrisch mit einem lithiumgedrifteten Germaniumdetektor ausgewertet. Im vorliegen-
den Falle ergab sich, daB die Emission zu 16 % aus J-131, zu 77 % aus J-132 und zu

7 % aus Rb-88/Cs-138 bestand. Die Fmissionen an J-132 lagen dabei zwischen einigen
Milli-Curie pro Woche bis zu maximal 17 mCi/Woche.

Schwierigkeiten bei diesem MeBverfahren bereitet zur Zeit noch die Selektivitidt der MeB-
filter, insbesondere die Filtererschtpfung bei l8nger anhaltenden Halogenemissionen.
Daher mufl man sich auf die Meflergebnisse beschrénken, die innerhalb der ersten 15 min
bel der Bestaubung eines frischen Filters erhalten werden. Nur diese MeBwerte sind
einigermafien reprdsentativ, wobei die MeBgenauigkeit bei 20 % liegt., Es wurde bei der
hier vorliegenden Emission die Gelegenheit benutzt, die Filterwirkungsgrade fiir Jod

und flr Rubidium zu bestimmen. Hierzu sind bis zu 10 hintereinander liegende MeBfilter
gleichzeitig bestaubt und anschlieBend einzeln ausgewertet worden, Setzt man die Summe
der Impulsraten, die alle 10 MeBfilter liefern, gleich 100 %, so 148t sich daraus der
Wirkungsgrad eines einzelnen MeBfilters ermitteln., Es zeigte sich, daB der Wirkungsgrad
eines MeBfilters fir Rb-88 99 % erreicht, fur radiocaktives Jod jedoch nicht mehr als 20
bis 25 % betrigt.

5. Tritium-Emissionen

Die Emissionen an Tritium am Reaktor FRJ-2 sind im Regelfall gering. Sie betragen etwa
100 bis 400 mCi/Woche und treten vor allem dann auf, wenn Tankhelium, das als Schutzgas
Uber dem DZO—Spiegel liegt, in das Abluftsystem entweicht. Dies ist der Fall, wenn die
Trockner- und Adsorberanlage flr das Tankhelium wdhrend einer Abschaltpause entliiftet
wird.

1971 kam eine grégere Tritiumemission infolge eines Zwischenfalles vor, bei dem fast

78 kg DZO aus dem Tank austraten. Dabei wurde das D20 bei abgeschaltetem Reaktor durch
die noch in Betrieb befindlichen Hauptpumpen durch ein offenes FluBmeBrig-Rohr nach oben
gedriickt, lief zun#dchst {iber die Topplatte und sickerte dann durch deren Stopfenritzen
in den Topinnenraum.

Wie bereits frither berichtet [2], stieg die Tritiumkonzentration in der Atemluft inner-
halb der Reaktorhalle nach dem Austritt des D,0 von einem Wert von etwa 10_6 uCi/cm3
sehr schnell an und erreichte nach ungefihr 90 min ihr Maximum von 1,8 . 10 ' uCi/cm”.
Sie fiel anschlieBend mit einer mittleren Halbwertszeit von etwa 1,7 h wieder ab. FEtwa
15 min nach dem D20—Austritt begann die Tritiumemission. Sie erreichte erst nach 5 h die
maximale Emissionsstidrke von 300 mCi/h und fiel sodann mit einer mittleren Halbwertszeit
von 9,3 h ab. Neue Emissionsspitzen derselben GrdBenordnung traten wihrend der an-
schliefenden Dekontaminationsarbeiten auf. Insgesamt sind bei diesem Vorfall Uber einen
Zeitraum von 12 Tagen 23 Ci Tritium emittiert worden.

Trotz dieses Vorfalles betrug im Jahr 1971 die Tritium-Gesamtemission nur 42 Curie, ent-
sprechend 7 % des genehmigten Jahreswertes.

ErhShte Tritiumemissionen treten im Ubrigen auf, wenn es notwendig wird, den Reaktor-
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tank zu entleeren, um dort Montagearbeiten ausfiihren zu k®nnen. Dies war beispiels-
weise 1972 wHhrend des Umbaues fiir die Erhdhung der Reaktorleistung von 15 auf 25 MW
der Fall. Zur Verbesserung des Notkithlsystems muBten die Tank-Ablaufrohre flr das D0
aufgestockt werden, um damit einen h8heren Tankwasserspiegel zu erreichen. Die Ar-
beiten wurden fernbedient von der Topplatte aus durchgefiihrt. Durch eine sorgf¥ltige
Trocknung des Tankinnenraumes konnte erreicht werden, daB keine erhshte Tritiumkonzen-
tration in der Atemluft auftrat, wobei der Tank st#ndig an das Abluftsystem ange-
schlossen war und damit auf Unterdruck gehalten wurde. Die maximale Wochenemission an
H-3 erreichte einen Wert von 16,5 Ci. Die CGesamtemission im Jahr 1972 betrug 98 Ci,
entsprechend 16 % des genehmigten Wertes.

6. Emissionsmessung vorwiegend B-strahlender Edelgase

Die bisher beschriebenen Emissionsmefverfahren sind in einem wesentlichen Punkt noch un-
vollstdndig, Es wurde n¥mlich noch nichts gesagt liber die Emissionsliberwachung vorwie-
gend B-strahlender Edelgase, wobei insbesondere an Krypton-85, aber auch an Xenon-133
gedacht sei. Es ist selbstverstindlich, daB bei einer Spaltproduktemission auch eine
Krypton~ oder Xenon-Emission auftreten kann. In diesem Fall sprechen sowohl die Z&hl-
rohrsonde des Argonmonitors als auch das Endfensterzihlrohr des Aerosolmonitors und
der Methandurchflufiz8hler des Tritiummonitors gleichzeitig, Jjedoch mit unterschied-
lichem Wirkungsgrad an. Als aus einem Loopexperiment vor einigen Jahren einmal eine de-
finierte Menge an Xenon-133% in das Abluftsystem des Reaktors FRJ-2 abgelassen wurde,
ergab sich die M8glichkeit, den Aerosolmonitor und den Tritiummonitor auf ihre An-
sprechempfindlichkeit gegenliber Xenon-133 zu kalibrieren. Hiernach sind im Jahr 1972
an Xenon-133 insgesamt 0,25 Ci, entsprechend 0,03 % des genehmigten Jahreswertes,
emittiert worden. 1971 war eine Xenon- oder Krypton-Emission an beiden Reaktoren nicht
nachweisbar,

Inzwischen wurde eine MeBanordnung entwickelt, die es erlaubt, die Emission B-strah-
lender Edelgase ohne Stdrung durch das an den Reaktoren FRJ-1 und FRJ-2 stHndig vor-
handene Argon-41 zu erfassen. Die Vorversuche ¥*) hierzu sind abgeschlossen. Prak-
tische Erfahrungen fiir die Emissionsmessung mit dieser neuen MeBapparatur liegen
allerdings noch nicht vor.

Krypton-85 und Xenon-133 werden bei dieser Methode nach dem Differenzverfahren ge-
messen, wobei das Argon-41, das selbst eine ausgeprfgte B-Komponente hat, sich weit-
gehend eliminieren 1HBt. Die zu priifende Abluft wird iiber eine kleine Pumpe durch

eine MeBkammer getrieben, die im NebenschlufB zur Abluftleitung liegt. Als Detektoren
dienen 2 B-empfindliche SzintillationszHhler, die an einen Differenzzdhlratenmesser
angeschlossen sind, wie das in Abb, 3 dargestellte MeBschema zeigt.

Es sei PV die vom VorwHrtsz#hler herrithrende und Pr die vom Ruckwlrtszdhler her-
rihrende Impulsrate, Das Differenzratemeter miBt dann die Differenz

- P

PD = P R

v

Der Szintillationsz#hler des RUckwHrtszHhlers ist mit einer dlnnen Aluminiumfolie
abgedeckt. Soll nun beispielsweise Xenon-133 neben Argon-41 als Stdrstrahler ge-
messen werden, so gilt flir die Impulsrate PD

Pp = Kye R xe + ¥ar Axe = Kxe R xe Sxe = ¥ar M xe Sar

Dabei bedeuten Ky  und K., die Konzentrationen des Xe-133 bzw. Ar-41, Ny, und n_,.,
die entsprechenden Wirkungsgrade und Sy und Spp die durch die Aluminiumfolie ver-

ursachte Schwichung der von Xe-133 bzw, Ar-41 emittierten B-Teilchen.
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Eine ideale Messung wird es sicher geben fir:

Pp = Kye M xe

Dies ist erftillt, wenn:

Kar War = Kxe Wxe Sxe = Kar Rar
wird, was gleichbedeutend mit der Beziehung:

SXe = Kar  Rar

1=5pr Kxe R xe
ist. Das ist die Bedingungsgleichung flir die Schwichungsfunktionen SXe und SAI‘ bei
einem vorgegebenen Verh¥ltnis der Konzentrationen KAr und KXe sowie der zugehdrigen

Wirkungsgrade D pp und n ye:

- Al-Folie
Vorwarts - _ — — Riickwadrts-
zdhler zdihler

<
ov
)

Es ist /B=/;~/’°?

oder £ =K Nxe * Kar Nar = Kyd Tya Sxa Ka' M Sar

Far B=Ké Txe
muf) gelten Ko e K56 Txe Sxe” Kar T a0
oder Sxe Kar Nar
% e e
Abb 3.
Schema der Meflanordnung flr vorwiegend [i-strahlende
Edelgase

Die StHdrke der den RUckwirtszdhler abdeckenden Al-Folie 148t sich so wihlen, daf fiur
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SXe und SAr die angegebene Beziehung in hinreichend weiten Grenzen gut erfiillt wird,

Zur Erprobung der Mefanordnung befanden sich die beiden SzintillationszBhler in einer
MeBkammer von etwa 390 1 Inhalt, die ihrerseits an ein Schornsteinmodell angeschlossen
war.,

Der gesamte Rauminhalt, bestehend aus Schornstéinmodell, Schlauchleitungen, MeSkammer
und Férderpumpe zur UmwHlzung der MeBluft, betrug 950 1. Das bendtigte Xe-133 und Ar-41
wurde in einer Bestrahlungseinrichtung des Reaktors FRJ-1 aktiviert. Die bei den Ver-
suchen benutzten Aktivit#tswerte lagen in der GréBSenordnung von 4 mCi, Das in Quarzam-
pullen aktivierte Gas wurde verlustfrei in das Schornsteinmodell eingeblasen, wobei
zur Zerstorung der Quarzampullen eine hierfilir besonders konstruierte Zertrlmmerungs-
einrichtung diente. Die MeBkammer enthielt einen Stempel, der es ermOglichte, die Luft-
sdulenhBhe Uber den Szintillatoren zwischen 1 und 21 cm zu variieren und damit die
Wirkungsgrade 0 Ap und N ye innerhalb gewisser Grenzen zu 4ndern. Als geeignet ergab
sich eine LuftsHulenhdhe von 4 cm.

Zur Abdeckung des Rickwirtsz#hlers wurde dabei eine Al-Foliendicke von 4,5 . ‘IO_3 cm,
entgprechend einer FlHchenbelegung von 12,1 mg/cm2 gewdhlt. Unter diesen Bedingungen
lag die empfindlichste Messung vor, wenn die Konzentration des Ar-41 das 3-fache der-
jenigen des Xe-133 war., Dabei lieB sich gut Xe-133 in dem Bereich von 1,6. 10—6 uCi/cm
bis 5,3 . 1072 uCi/cm3 messen.

FUur Krypton-85 liegen die VerhHltnisse etwas unglnstiger, da die B-Energie des Kr-85
sich von der B-Energie des Ar-41 nur um den Faktor 1,8 unterscheidet, wHhrend die
8-Energie des Xe-133 bereits um den Faktor 3,4 geringer ist als diejenige des Ar-41,
Es ist selbstverstdndlich, daB das hier beschriebene Verfahren um so besser geeignet
ist, Jje groBer sich die Differenz zwischen der B-Energie des MeBgases und des Stor-
strahlengases ergibt, Bei geeigneter Al-Folienwahl ist Jjedoch auch flr Kr-85 eine

gute Kompensation gegeniiber dem Stdrstrahlengas Ar-41 mdglich,

3

%) Die Firma Berthold/Frieseke stellte flir die Vorversuche die elektronische Aus-
rlistung zur Verfligung. Bs sel die Gelegenheit benutzt, flir dieses Entgegenkommen
den besten Dank auszusprechen.
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RAUM- UND ABLUFTOBERWACHUNG IN EINEM
INDUSTRIELABORATORIUM

G+ SCHULZE-PILLOT

FARBWERKE HOECHST AG, .,
RADIOCHEMISCHES LABORATORIUM, FRANKFURT

Zusammen fassuneg

Es wird iiber Erfahrungen in der Raumluftiiberwachung wmit einem Schniiffelsystem be-

richtet, das in den Betalaboratorien mit DurchfluBzéhler und in den Gammalaborato-
rien mit einer Kohlepapierfiltersonde ausgeriistet ist., Nachweisewmpfindlichkeit und
Alarmgabezeit flir verschiedene Nuklide und AktivitHdtskonzentrationen werden disku-

tiert. Entsprechende Uberlegungen werden fiir die Abluftiiberwachung angestellt,
1, Einleditungeg

Der folgende Bericht bezieht sich auf das Radiochemische Laboratorium der Farbwerke
Hoechst. Der Kontrollbereich, in dem 150 Personen tdtig sind, erstreckt sich auf
zwei durch einen Gang verbundene Gebdude, Ein Geb#ude ist als Betalabor ausgelegt

1 35

zum Arbeiten mit 3H, C und S fiir pharmakokinetische, biologische und anwen-
dungstechnische Untersuchungen. Das andere Gebdude ist fiir Arbeiten mit Gammastrah-
lern eingerichtet, hauptsichlich fiir die Produktion von Radiopharmaka und die dazu-
gehdrige Forschung, Hier werden die J- und Hg-Isotope, 198Au, 99Mo/Tc und andere
gammastrahlende Nuklide verarbeitet, Der AktivitdtsmaBstab reicht in beiden Gebiu-
den von Curie-Mengen bei der Synthese bis zu nCi-Mengen bei biologischen Untersu-

chungen.

2,. Raumluftiiberwachungeg

2,1 Primnwzip

In die Raumluftiiberwachung sind alle RHume einbezogen, in denen iiber der Freigranze
gearbeitet wird. Dazu gehdren neben radiochemischen Laboratorien z.B. auch biolo-
gische Arbeitsrdume fiir Steril- und Pyrogentest wund technische R&dume fiir Abfall-

Lagerung und -Behandlung,

In jedem iiberwachten Raum ist eine Schniiffelleitung mit einem MeBgerdt installiert,
Das Schniiffelsystem besteht aus einer Ringleitung mit Zweigrohren, die an den Boxen
und Abgziligen in Kopfhthe mit offenem Rohr enden, Der angesaugte Luftstrom ist mit ei-

nigen m3/h so niedrig, daB die Luftbewegung an den Arbeitspldtzen nicht gestdrt wird.

Als MeBgeridte verwenden wir im Betalabor den TMH von Kimmel, im Gammalabor Filterson-
den mit Kohlepapier, die mit Z#hlrohr oder Szintillationsz#hler betrieben werden (1).
Die Registrierung aller MeBstellen ist in der Uberwachungszentrale zusammengefiinrt.
Bei Grenzwertliberschreitung wird in der Zentrale und im iliberwachten Raum Alarm ge~

geben,



174
2,2 Be talabor

Eine Luftkontamination in der GrdBe der MZK ergibt im TMH fir 3

H das Fiinffache des
Nulleffektes, fiir 1I‘C—-Verbindungen knapp das Doppelte des Nulleffektes, In Verbin-
dung wit dem Schniiffelsystem ist die Nachweisempfindlichkeit geringer, wenn nur ein
Teil der Saugrohre im Bereich der Luftkontamination liegt. Mit diesem System ist
die MZK von Tritium noch mit Sicherheit zu messen, widhrend die Nachweisgrenze fiir

1I“LC--Verbindungen etwa bei der doppelten MZK liegt.

Zur Alarmausldsung bei hdheren Konzentrationen, etwa liber der lo-fachen MZK, eignet
sich das Schniiffelsystem wmit dem TMH sowohl fiir 3H wie fiir 1L‘C. Die Laufzeit im
Schnliffelsystem liegt bei wenigen Sekunden, die Zeitkonstante zum Auffiillen des
Zdhlrohres auf 50 % Endkonzentration betrigt etwa 1 min, Ebenso groB wird i.a., die

Dampfung im Bereich 1o3

ipm gewdhlt. Bei lo-facher MZK wird damit 1 bis 2 min nach
Eintritt der kontaminierten Luft in das Schniiffelsystem Alarm ausgeldst. Hohere
Konzentrationen l8sen den Alarm in entsprechend kiirzeren Zeiten aus. Die Mindest-

zeit, gegeben durch die Laufzeit im Schniiffelrohr, betridgt 5 bis 1o sec.
2.3 Gammalabor

Die wichtigsten Nuklide fiir die Raumluftiiberwachung im Gammalabor sind die Jod- und

1’?'SJ mit Szintillations-

Quecksilberisotope, Die Filtersonde ist fiir den Nachweis von
zdhler ausgeriistet, filir den Nachweis der anderen Nuklide wird ein Geigerzidhler ver-

wendet.,

Die Akkumulation im Filterpapier ergibt bei konstanter Aktivitdtskonzentration der
Luft eine lineare Zunahme der Impulsrate mit der Zeit. Die Steigung der Geraden, die
der Schreiber registriert, ist proportional zur Aktivitdtskonzentration. Eine Luft-
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kontamination von J in Gro@e der MZK kann man mit einer Impulsrate in Hohe der
Nulleffektsrate in 5 min nachweisen, wenn die Luftkontamination an allen Schniiffel-
rohren auftritt. Werden nur 15 % der Rohre von der Kontamination erfaBt, so braucht
die Akkumulation im Filter 1/2 Stunde bis zum Erreichen der Nulleffektsrate. Bei
lo-facher MZK liegt die Nachweiszeit zwischen 1 und 5 min. Noch kiirzer sind die

Nachweiszeiten filir die MZK der Hg-Isotope, die 1o bis 1oo mal hoher liegt als bei
131
J.

24 Erfabhrungen mit der Raumluftiiber -

wachunaeg

Das Schniiffelsystem hat die Aufgabe, in jedem Raum laufend alle Arbeitsplétze auf
Luftkontamination zu liberwachen., Zur Beurteilung der Arbeitsweise muBl man zwei Ar-
ten von Kontaminationsfédllen unterscheiden, einmal den Aktivit#dtsausbruch, verur-
sacht durch Brechen oder AufreiBen von Apparateteilen oder durch grobe Fehler in
der Handhabung von Apparaten, andererseits die schwache Luftkontamination iiber l&n-
gere Zeiten, verursacht durch kleine Undichtigkeiten in Apparaturen oder durch Feh-

ler in der Luftfiihrung am Arbeitsplatz.

Das System hat sich gut bewdhrt, um bei pldtzlich auftretenden stdrkeren Luftkon~-
taminationen rasch Alarm zu geben, so daB Inkorporationen mit Uberschreitung der

maximal zul#ssigen Belastung des kritischen Organs vermieden werden konnten,
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Schwdchere Kontaminationen iiber mehrere Stunden werden aus der Schreiberregistrie-~
rung und aus der Digitalmessung der tédglich gewechselten Filterblédttchen ausgewer-
tet, Sie geben zunidchst den Hinweis, daB an einem der Arbeitsplédtze ein Fehler auf-
getreten ist. Zur Fehlersuche setzen wir im Betalabor einen fahrbaren TMH-MeBplatz
ein, Im Gammalabor verwenden wir ein polypenartiges Schlauchsystem mit Filterme(-
kopfen, das mit 1o oder 20 MeB3stellen iiber den Raum verteilt wird. Die digitale Aus-
wertung der Filter nach einigen Stunden Saugzeit gibt ein quantitatives Bild der
Konzentrationsverteilung im Raum. So ortet man zun#chst den Arbeitsplatz, der die
Luftkontamination verursacht und findet durch Auslegen der MeBkdpfe am Arbeitsplatz
auch die Quelle der Kontamination. In dieser Weise priifen wir auch die Luftfiihrung
an Abziigen und die Wirkungsweise von Schleusen bei der Inbetriebnahme neuer Arbeits-

plitze.
3. Abluftiberwachungeg

Die beiden Geb#dude fiir das Beta~ und das Gammalabor haben eigene Abluftkamine. Zur
Abluftiiberwachung ist im Betalabor ein LB-106 von Berthold zur Messung von 3H und
hC eingesetzt, Im Gammalabor verwenden wir den gleichen FiltermeBkopf wie bei der
Laborluftkontrolle. Da die MZK-Werte fiir die AuBenluft um den Faktor 30 niedriger
liegen als fiir die Laborluft, ist die quantitative Bestimmung niedriger Konzentra-

tionen nur iiber groBere Zeitintervalle mdglich.
3,71 Betalabor

Bei der Abluftkontrolle im Betalabor registrieren wir die Impulsraten am LB-106 lo-
garithmisch, um Konzentrationsspitzen ohne MeBbereichsumschaltung zu erfassen. Zur
quantitativen Bestimmung niedriger Konzentrationen werden die Impulsraten im 3H—-

und 14

C-Kanal digital gez&dhlt und stiindlich ausgedruckt. Damit kdnnen Luftkontami-
nationen in der GrdBe der MZK fiir beide Nuklide mit einer statistischen Unsicher-

heit von 1o-20 % bestimmt werden,
3.2 Gawmma L abor

Bei der Abluftkontrolle im Gammalabor wit der Filtersonde kann ein Konzentrations-
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anstieg iiber die MZK von J nach 1 Stunde bestimmt werden, fiir hthere Konzentra-
tionen sind die Nachweiszeiten entsprechend kiirzer, Die t#dgliche Auswertung der Fil-
ter am Halbleiterdetektor mit Vielkanalanalysator erlaubt die Bestimmung der einzel-

nen Komponenten der Abluftkontamination bis auf 1 %o der MZK,

3.3 Erfabrungen mit der Abluftiiber -

wachunaeg

Aufgabe der Abluftiiberwachung ist es, auf Grund der MeBwerte die Arbeitsweise im La-
bor und die Filterung so einzurichten, daB die Abluftkonzentration so niedrig wie
mdglich ist.

Im Betalabor enth#dlt die Abluft 3H- und 1L‘C--Verbindungen. Diese werden selbst durch
Feinstfilter nur geringfiigig zuriickgehalten. Fiir Tritium und 1h002 gibt es iiberhaupt
keine Riickhaltung. Hier muB beim Auftreten einer starken Konzentrationserhthung in
der Abluft ermittelt werden, von welchem Arbeitsplatz die Emission verursacht wird,
um die Auslegung der Apparatur zu verbessern oder die Reaktionsfilhrung zu #ndern.

Zeigen sich Konzentrationswerte in der GrdBe der MZK iiber Zeiten von Stunden, so
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wird die Emissionsquelle durch schrittweises Kontrollieren der einzelnen Abzugs-
oder Boxen~Abluftkan#dle ermittelt. Da der einzelne Kanal die Abluftkontamination
konzentrierter filhrt als der Sammelkamin, kann fiir diese Kontrolle ein fahrbarer

Mefplatz wmit TMH verwendet werden.

Im Gammalabor wurden alle Arbeiten mit J- und Hg-Isotopen, bei denen Aktivitdts~
mengen etwa iiber 1/uCi entweichen konnen, in Boxen mit Aktivkohlefilterung verlegt,
Bei zweistufiger Kohlefilterung wmit einem Dekontaminationsfaktor von etwa 105 ent-
hdlt die Boxenabluft nur noch Aktivitdtsmengen von wenigen/uCi pro Tag, Die Abluft-
konzentration liegt damit immer unter der MZK. Ein Vergleich der Konzentration im
Sammelkamin mit der Konzentration in der Boxenabluft vor ihrem Eintritt in den Sam-
melkamin zeigt die Luftkontamination aus Abziligen mit normaler Filterung. Treten hier
Konzentrationen auf, die einer Emission von einigen/uCi pro Tag entsprechen, so wird
der emittierende Arbeitsplatz durch Ausmessen der in den Abziligen freigesetzten Akti-
vitédt festgestellt. Die Arbeit wird dann, wenn sich der Ablauf nicht dndern 1H8t, in

eine Kohlefilterbox verlegt.
Literatur:
(1) H. Hemwmerling, D. Jung und G, Schulze-Pillot

Sonde mit Aktivkohlepapierfilter zur Luftiiberwachung,

Bericht {iber die Tagung des Fachverbandes fiir Strahlenschutz, Berlin, Mai 1969



177

RAUMLUFTOBERWACHUNG IN DEN LABORATORIEN
DER KERNFORSCHUNGSANLAGE JOLICH

Hy

JACOBS

KERNFORSCHUNGSANLAGE JULICH,
ZENTRALABTEILUNG STRAHLENSCHUTZ

Zusammenfassung

Bel der vorsorglichen Raumluftiberwachung in den Laboratorien der KFA Jiilich ist in

der Vergangenheit ~ von wenigen Ausnahmen abgesehen - keine von der natiirlichen Luft~-

aktivitidt abweichende Luftkontamination gemessen worden. Die wenigen positiven Werte

lagen unterhaldb der filr Kontrollbereiche maximal zuldssigen Konzentrationen. - Die

Uber zehnjihrigen Erfahrungen beim Umgang mit offenen radioaktiven Stoffen in der KFA

zeigen, da® eine vorsorgliche Uberwachung der Atemluft der Beschiftigten in der Regel

dann entfallen kann, wenn ein wirksamer vorbeugender Strahlenschutz und eine st#ndige
Strahlenschutsziiberwachung gewihrleistet sind.

1.

Einleitung

Die Kernforschungsanlage Jillich ist ein GroRforschungszentrum mit etwa 4000 Be-~
schiftigten.

Die Forschungs- und Entwicklungsprogramme, die weite Bereiche der Physik, Chemie,
Lebenswissenschaften, FestkO6rperforschung, Ingenieurswissenschaften Uberdecken,
werden in 25 Instituten und Gemeinschaftseinrichtungen und in mehreren Grofprojek-
ten durchgefiihrt. AuftragsgemdB liegt ein Schwerpunkt der Arbeiten auf der Ent-
wicklung und Technologie von Reaktoren bzw. Reaktorkomponenten. Als grdBere Ein-
richtungen sind zu nennen drei Reaktoren, ein Isochronzyklotron und Heife Zellen.
Die KFA betreibt auRerdem die Landessammelstelle flr radioaktive Abfille.

In die folgenden Betrachtungen sind n i ¢ h t - einbezogen die Reaktoren und die
Beschleunigeranlagen, da Uber diese an anderer Stelle berichtet wird.

Die Abluftilberwachung wird im Rahmen dieses Themas bewuBt nicht behandelt, da aus

ihren Ergebnissen keine direkten Schliisse auf die Gef#hrdung der Beschiftigbten am

Arbeitsplatz gezogen werden kénnen. Auch die Raumluftiberwachung nach Zwischenf#l-
len bleibt hier ausgeklammert. Sie 148t keine reprdsentativen Folgerungen fir den

normalen Umgang mit offenen radioaktiven Stoffen zu.

Uberblick tlber die Laboratorien und den Umgang mit radioaktiven Stoffen

Die Gesamtfliche der Kontrollbereiche des Teiles der KFA, lber den hier berichtet
wird, betrigt 31.000 m° (Tabelle 1) Auf 27.000 m® wird mit offenen radioaktiven
Stoffen umgegangen. Die Zahl der Beschiftigten in diesen Kontrollbereichen liegt
derzeit bei 1.230, von denen etwa 50 % Umgang mit offenen Stoffen haben.

Die fiir die einzelnen Institute genehmigten Umgangsmengen betragen filir die ib-
lichen Typ-B-Laboratorien fir sonstige radiocaktive Stoffe beliebiger Art das
10°-fache der Freigrenze, wobei der Wert fir die gleichzeitige Verwendung in der
Regel um eine oder zwei GrdRenordnungen darunter liegt. In Einzelffllen sind auch
normalen Laboratorien h8here Werte genehmigt, wobeli diese Genehmigungen sich aber
dann auf bestimmte Nuklide und bestimmte Umgangsarten erstrecken. (107 bis 108—fa-

ches der Freigrenze.)
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Die Genehmigung filr die HeiRen Zellen 14Bt fir beliebige sonstige radioaktive Stof-
fe, wenn sie fest und nicht staubfdrmig sind, eine gleichzeitige Verwendung bis

zum 1012-fachen der Freigrenze zu, bzw. bis zum 1010—fachen, wenn die Stoffe stiu-

bend oder flilssig sind. Der tats#chliche Bestand an offenen sonstigen radiocaktiven

Stoffen in der KFA liegt derzeit bei etwa 20.000 Ci. Das entspricht dem 2~1010-fa—

chen der Freigrenze, wenn man als Freigrenze den Wert 1 uCi zugrunde legt. Die Um-~

gangsgenehmigungen sind somit nur zum Teil ausgeschdpft.

Tabelle 1

Uberblick tilber die hier betrachteten 20 Laboratorien

Gesamtfliche 97.000 m?
Davon Kontrollbereiche 31,000 m°
Kontrollber. mit offenem Umgang 27.000 m2
Gesamtzahl der Beschiftigten 2.820
Beschiftigte in Kontrollber. 1.230
Beschidftigte mit offenem Umgang 590

Kriterien fir die Notwendigkeit einer Raumluftilberwachung

Kriterien, nach denen eine vorsorgliche Raumluftiiberwachung festgelegt werden
k8nnte, sind weder gesetzlich vorgeschrieben, noch in nationalen oder internatio-
nalen Empfehlungen niedergelegt.

Die Umgangsaktivititen allein kdnnen noch keinen sinnvollen Anhaltspunkt filr das
Risiko einer Raumluftkontamination oder gar einer Inkorporation geben. Wenn man
dieses Risiko absch#tzen will, muB man sicherlich noch eine Anzahl welterer Fak-
toren beriicksichtigen, wie z.B. Stoffmenge, an welche die Aktivitdt gebunden ist,
chemische und physikalische Beschaffenheit, Umgangsart und Umgangshiufigkeit. In
der Praxis dilirfte es in der Vergangenheit jedoch allgemein Ublich gewesen sein,
dah die Strahlenschutzverantwortlichen die Raumluftilberwachung mehr aus dem Gefihl
heraus angeordnet haben.

Im Land Nordrhein-Westfalen ist seit 1968 durch einen MinisterialerlaR die vorsorg-
liche Inkorporationsilberwachung fir einen nach bestimmten Kriterien festgelegten
Personenkreis vorgeschrieben. Fiir die KFA Jillich sind diese Kriterien nach einem
Vorschlag der Zentralabteilung Strahlenschutz der KFA modifiziert worden.

(Siehe: Keller,M. in JUl-603-8T, (1969) S. 157-1T74)

Die Anwendung der modifizierten Kriterien auf die 20 Institute und Einrichtungen,
in denen ein offener Umgang stattfindet, fiuhrte zu dem Ergebnis, daB in 7 der 20
Institute eine regelmifige Inkorporationsiiberwachung nicht notwendig ist. In den
Ubrigen Instituten wird eine Inkorporationsuberwachung durchgefiihrt, wobei derzeit
etwa 300 Personen durch Ganzk®rpermessungen und/oder Ausscheidungsanalyse unter-
sucht werden.

Es erscheint nicht unverntinftig zu sagen, daf im Prinzip gleiche Kriterien auch
fir die vorsorgliche Raumluftilberwachung anwendbar sein miiRten, d.h. in den Labo-
ratorien, in denen eine Inkorporationsilberwachung notwendig ist, sollte auch eine
Raumluftilberwachung angebracht sein. In der Tat ist das in der KFA in der Ver-
gangenhelt auch so praktiziert worden, wobel nicht ausgeschlossen werden soll, daB
es in einigen Fillen mehr unbewuft geschehen ist: In den 7 Instituten ohne Inkor-
porationsilberwachung wird auch keine Raumluftiiberwachung durchgefithrt. In 12 In-
stituten wird die Luftkontamination gelegentlich, d.h. vor allem bei neuen Experi-
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menten oder bei Arbeiten mit erhdhtem Kontaminationsrisiko, gemessen. Nur eine
Einrichtung, die HeiRen Zellen, betreibt kontinuierlich arbeitende festinstallier-
te Raumluftilberwachungsanlagen. Sie waren eine Genehmigungsvoraussetzung.

Angewendete Methoden und Geréte

.

Gelegentldiche Luftiiberwachung

Der gelegentliche Einsatz von Luftiiberwachungsgeriten wird vom Strahlenschutzver-
antwortlichen festgelegt. Das geschieht in der Regel dann, wenn neue Experimente

in Betrieb gehen, oder neue Arbeitstechniken angewendet werden. Nur in einem Fall
erfolgt die Uberwachung aufgrund einer Auflage in der Umgangsgenehmigung.

Plr die Aerosolsammlung werden in der KFA verschiedene Gerite mit unterschied-
lichem Luftdurchsatz (40 - 150 mj/h) und unterschiedlicher Filterfliche

(3 - 20 cm @) eingesetzt. (Haushaltstaubsauger, Mauler, Staplex etc.) Die Filter-
ausmessung erfolgt in liblichen Strahlungsmefgeriten, bzw. durch y-Spektrometrie.

Am hiufigsten wird ein Festfiltergerit von Herfurth, Typ 1350 verwendet., (2,2 cm O
Filterfl#che, 1,4 n’/h Luftdurchsatz, GM-Detektor.)

Fir die Tritiumiberwachung werden Tritium-Monitore (Kimmel, Baird Atomic,
Berthold) eingesetzt, bei denen die Luft dem Zihlgas eines Proportionalzshlers zu~
gemischt wird. In den HeiBen Zellen dienen zwei 40 1 Ionisationskammern der Edel-
gasiberwachung.

Vereinzelt sind kleine batteriebetriebene Taschengerite im Einsatz, bel denen die
Luftansaugung in Mundnihe des Trigers erfolgt und deren Luftdurchsatz der einge-
atmeten Luftmenge des Menschen entspricht. ("Persénliche Luftsammler")

Kontinuierliche Raumluftiberwachung

Wie bereits vorhin erwi#hnt, sind kontinuierliche, festinstallierte Raumluftiiber-
wachungsanlagen (Typ Berthold) nur in den Heifen Zellen in Betrieb. Hier sind sie-
ben Anlagen installiert. (Alle sonstigen festinstallierten Luftilberwachungsanlagen
dienen der Abluftiiberwachung direkt im Abluftsystem, bzw. im Kamin.)

Ergebnisse der Raumluftilberwachung

Von wenigen Ausnahmen abgesehen ist bei der Raumluftilberwachung in den hier be-
trachteten Laboratorien der KFA in der Vergangenheit kein vom Background (= natlir-
liche Luftaktivitit) abweichender Wert gemessen worden. Die wenigen positiven Wer-
te lagen auBerdem unterhalb der fir Kontrollbereiche maximal zul#ssigen Konzentra-
tionen.

Selbst im Lager flr radioaktive Abf&lle, in dem zum Teil noch sortiert und kon-
fektioniert wird, sind, wie Abb. 1 zeigt, in den Jahren 1971, 1972 und 1973 bei
der gelegentlichen Raumluftiiberwachung keine Werte oberhalb 10_10 uCi/cm3 gemessen

worden.*®)

%)Die Messungen wurden von Herrn Rodenb#ck und seinen Mitarbeitern durchgefihrt.
Thnen sei an dieser Stelle fir die Uberlassung der Ergebnisse herzlich gedankt.
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Das heift, die zuldssige "B-Luftkontamination" ist niemals iUberschritten worden,
-10 uCism> in der Luft von Kontrollberei-
chen zugrunde legt. Die gemessenen a-Luftkontaminationen lagen ebenfalls unter dem
zuldssigen Wert. (Beliebige Gemische = 1,2~1O_12 3y

Bei den im Lager fir radiocaktive Abf4lle gemessenen Luftkonzentrationen dlirfte es

wenn man den Wert filr Gemische von 3:10
uCi/em

sich darliber hinaus immer um sehr kurzzeitige, punktuelle Kontaminationen gehan-
delt haben. WHren es linger andauernde, grofvolumig verteilte Luftkontaminationen
gewesen, dann h#tten die Inkorporationsitiberwachungen bei dem beschiftigbten Perso-
nal positive Ergebnisse zeigen milssen: In dem in Abb. 1 aufgefiihrten Zeitraum sind
insgesamt 240 Personen mit dem Bodycounter auf Inkorporation ilberwacht worden. In
keinem Falle wurde ein vom Nullspektrum abweichender Wert festgestellt. Eine Be-
ziehung zwischen Luftkontamination und Inkorporation konnte hier nicht gefunden
werden. Hier, wie auch in dem folgenden Beispiel, wurden nur die Ergebnisse der
vorsorglichen Inkorporationsilberwachung beriicksichtigt, d.h. die Ergebnisse von
Zwischenfallsmessungen sind nicht mit aufgenommen.

In einem anderen Institut der KFA, in dem ein hoher Umgang mit Uran und Thorium
stattfindet, haben wir uns einmal die Ergebnisse der Inkorporationsiiberwachung
durch Ausscheidungsanalyse angeschaut mit dem Ziel, Hinweise filr erhdhte Atemluft-
kontamination zu erhalten. Von 1966 bis 1973 sind dort insgesamt 1070 Unter-
suchungen durchgefihrt worden. Nahezu alle Werte lagen in dem von uns friiher ein-
mal an einer Referenzgruppe ermittelten Schwankungsbereich der natlirlichen Uran-
ausscheidung. (0,3 bis 1,5 pg/l) 1 % der Fille zeigten geringfligige Erhdhungen bis
zu 2 ug/l. Auch diese Werte sind so wenig relevant, daR ein Verfolgen zu keinen
sinnvollen Aussagen fihren kann. Nur zweimal konnten deutlich hdhere Werte festge-
stellt werden (12 und 145 ug/l). Der hohe Wert von 145 ug/l erwies sich bei einer
sorgfiltigen Nachpriifung als Kontamination der Sammelflasche, der 12 ug/l Wert
konnte nicht aufgeklirt werden. Hier ist Inkorporation naheliegend, wobei jedoch
nicht feststeht, ob es sich um Inhalation oder Ingestion handelt.

Die in diesem Institut sporadisch durchgefihrte Luftilberwachung hat nie signifikan~-
te Luftkontaminationen gezeigt. Also ist auch hier keine Beziehung zwischen Inkor-
poration und Luftkontamination zu finden.

Diskussion

Die Grilnde fir diese sehr beruhigenden Erfahrungen in der KFA diirften im wesent-
lichen in zwei Punkten zu suchen sein,

a) Sorgfalt bei Experimentplanung und -aufbau. Die Dienstordnung fir Strahlen-
schutzverantwortliche in der KFA schreibt vor, daB bei Experimenten mit offenen
radioaktiven Stoffen oberhalb der 100~-fachen Freigrenze vor Inbetriebnahme eine
Strahlenschutzilberprifung erfolgen muf. Das bedeutet in der Praxis, dah schon
die Planung unter Beteiligung von Strahlenschutzfachleuten erfolgt. Die vorhan-
denen Hilfsmittel und Arbeitstechniken milssen effektiv sein. Selbst wenn Expe-
rimente nicht in geschlossenen oder quasi-geschlossenen Systemen (Zellen, Glove-
boxen, Abzligen) durchgeflihrt werden kénnen, so gentigen bereits in vielen Fillen
einfache Hauben mit Absaugleitungen, bzw. Berieselungen, die ohne nennenswerten
Aufwand installiert werden kénnen und die Verbreitung auftretender Kontaminati-

onen verhindern.

b) Stindige Xontrolle und Uberwachung des Umgangs durch Strahlenschutzfachleute.
Eine gube Zusammenarbeit zwischen Experimentatoren und dem Strahlenschutzperso-
nal ist eine Voraussetzung fir eine wirksame Uberwachung. Dabei muf erreicht
werden, daB die Kontrollen des Strahlenschutzes nicht als 14stige Einmischung

angesehen werden.
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Die Beachtung dieser beiden Punkte kann zu einer echten Verhinderung von Raumluft-

kontaminationen flUhren, wdhrend die Raumluftiiberwachung allenfalls bereits aufge-

tretene Kontaminationen anzeigen kann. Und selbst das ist nur bedingt mdglich, da

Kontaminationen punktuell auftreten kdnnen und sich dann sehr inhomogen in der

Raumluft verteilen. Eine représentative Probennahme ist in diesen Fillen nur mit

extrem hohen technischen Aufwand mdglich.

(Viele Ansaugstellen, hohe Sauglei-

stungen, etc.) In der Praxis kann oft beobachtet werden, daR libliche Kontaminati-

onsmonitore frilher eine Luftkontamination anzeigen, als die Luftiuberwachungsanla-

gen,

In der Zukunft diirften die "persdnlichen Luftsammler" wieder an Bedeutung gewinnen.

Diese einfachen und billigen Ger#dte sollten zumindestens in der Lage sein, einen

Beitrag zur Bewelssicherung bei inhalierten Aktivit#ten zu liefern. Entsprechend

den sich in Vorbereitung befindlichen neuen ICRP-Empfehlungen, die bekanntlich mit

einer gewissen zeitlichen Verazdgerung zu nationalen Gesetzen flihren, wird es in

Zukunft nicht mehr notwendig sein, beim Umgang mit offenen radioaktiven Stoffen

den Beweis zu fithren, daf maximal zulissige Luftkonzentrationen unterschritten

werden. Diese MZK-Werte werden nicht mehr tabelliert. Vielmehr wird es erforder-

lich sein, sicherzustellen, daB die maximal zulissige Jahresdosis durch inkorpo-

rierte radiocaktive Stoffe nicht Uberschritten wird. Das heiBt, die regelmifige In-

korporationsiiberwachung durch GanzkOrpermessung oder Ausscheidungsanalyse kann
sinnvoll erginzt werden durch eine m8glichst direkte Uberwachung der Atemluft der

Beschidftigten.
f [
- RAUMLUFT - KONTAMINATIONSMESSUNGEN
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GEGENOBERSTELLUNG DER ERGEBNISSE DER RAUM-
LUFTOBERWACHUNG UND DER INKORPORATIONSUBER-
WACHUNG IM KERNFORSCHUNGSZENTRUM KARLSRUHE

LAy KONIG, E, PIESCH
GESELLSCHAFT FUR KERNFORSCHUNG MBH, KARLSRUHE
ABT, STRAHLENSCHUTZ UND SICHERHEIT

H:, SCHIEFERDECKER
GESELLSCHAFT FUR KERNFORSCHUNG MBH, KARLSRUHE
MEDIZINISCHE ABTEILUNG

Zusammenfassung

Die Ergebnisse der Raumluftiiberwachung und der InkorporationslUberwachung fir das

Jahr 1972 werden einander gegenlbergestellt. Dabei zeigt sich, daB die Ergebnisse der
Raumiuftiberwachung kaum Rlckschllsse auf die Hohe der zu erwartenden Inkorporationen
zulassen. Grinde hierfir sind neben der Auswirkung von AtemschutzmaBnahmen nuklidab-
hdngig nichtkoreespondierende Nachweisgrenzen der verschiedenen Uberwachungsmessungen
sowle die 1.a. nichtreprdsentative Probenahme bei der Luftprobenahme. Hervorhebenswert
ist der geringe Anteil der Inkorporationsfdlle an der Strahlenbelastung der Uberwachten
Mitarbeiter.

1. Einleitung

Die Strahlenschutzaufgaben in griBeren kerntechnischen Anlagen sind wegen ihres Umfangs
und ihrer Vielfalt nur in Zusammenarbeit spezialisierter Teams zu bewdltigen. Von die-
ser Zusammenarbeit hdngt der Erfolg aller Bemiihungen ab, Dies gilt insbesondere auch

flir die Arbeitsbereiche Arbeitsplatz- und Inkorporationslberwachung, wo der Erfolg der
Arbeitsplatzlberwachung und die Berechtigung des getriebenen Aufwands an den Ergebnissen
der Inkorporationsliberwachung gemessen werden kdnnen., Umgekehrt helfen die Ergebnisse
der Arbeitsplatzliberwachung, die Inkorporationsiiberwachung wirksam und dkonomisch durch-
zufiihren,

Von besonderem Interesse ist die Oberprifung des Aufwandes zur Luftliiberwachung. HWegen
der hohen Kosten gilt es sorgfdltig abzuwdgen, ob der getriebene Aufwand bezliglich
Quantitdt und Qualitdt der GerHdte angemessen ist. Z.B. erfaPft eine kontinujerlich
arbeitende Luftliberwachungsanlage, wenn sie in dem zu liberwachenden Labor steht, nur
einen Bruchteil der in dem Raum zur Verfligung stehenden Atemluft. Oberwacht sie dagegen
die Abluft dieses Labors, so miBt sie einen rdumlichen Mittelwert, der besonders bei
aerosolftrmigen Luftkontaminationen erheblich unter der maximalen Konzentration in dem
betreffenden Raum liegen kann. Aus rein wirtschaftlichen UOberlegungen heraus muB immer
ein KompromiB angestrebt werden, der den Strahlenschutzerfordernissen vollauf genligt,
aber bezliglich der Kosten realistisch bleibt. Da die Art der Oberwachung (Probenahme-
orte und MeBverfahren) im voraus festgelegt werden muB, ist die fortlaufende Oberprifung
der getroffenen Entscheidungen wichtig.

Vorliegende Arbeit stellt einen Versuch dar, den Nutzeffekt der Luftliberwachung anhand
der Ergebnisse der InkorporationslUberwachung zu Uberprlfen. Es wird zundchst ein Ober-
blick Uber die Ergebnisse der Inkorporationslberwachung gegeben, denen dann die Ergeb-
nisse der Luftiiberwachung gegenlibergestellt werden., Es werden nur Ergebnisse aus dem
Jahr 1972 verwendet, was wegen der Taufenden Verbesserung der Oberwachung und insbe-
sondere wegen der Zunahme der im Kernforschungszentrum Karlsruhe gehandhabten offenen
Aktivitdt naheliegt,
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2. Ergebnisse _der Inkorporationsiiberwachung

Die Inkorporationsiberwachung erfolgt im Kernforschungszentrum Karlsruhe durch Direkt-
messung und durch Ausscheidungsmessungen.

2.1 Direktmessung der inkorporierten Aktivitit

Die meisten Radionuklide kBnnen direkt mit ausreichender Empfindlichkeit im Human Body
Counter gemessen werden. Bei einigen a-Strahlern (z,B. 235U, 238U. 238Pu, 239Pu, 241Am,
244Cm) ist zwar eine Direktmessung in der Lunge lber die L-Rontgenstrahlung méglich,
aber der Nachweis im librigen Korper ist infolge der Absorption der niederenergetischen
Strahlung im Kdrpergewebe zu unempfindlich bzw, unmdglich,

Tab., 1 enthdit eine Obersicht liber die bei den verschiedenen Personengruppen im Kern-
forschungszentrum Karlsruhe 1972 durchgefiihrten Inkorporationsmessungen im Body Counter
und die dabei festgestellten Radionuklide, In Tab, 2 ist die inkorporierte Aktivitdt in
Prozent der zuldssigen Korperbelastung ausgedrlickt, Aus der Tabelle ist zu erkennen,
daB die meisten und hdchsten Inkorporationen bei Mitarbeitern der Dekontaminationsbe-
triebe festgestellt wurden, An zweiter Stelle folgt der Reaktorbetrieb. Beide Abtei-
lungen zusammen tragen zu 76 % der Gesamtzahl bei, In den meisten Fadllen handelt es
sich um Inkorporationen zwischen 0,01 und 0,1 %, Nur in 2 % der Fdlle lberschritten die
gemessenen Inkorporationen 1 % der maximal zuldssigen Kdérperbelastung, blieben aber
unter 10 % dieses Wertes, 137Cs ist das bei der Direktmessung am hdufigsten festge-
stellte Radionuklid,

Institution Messungen Inkorpo-- Inkorporierte Nuklide

gesamt rationen
Reaktorbetrieb 390 33 56Mn; ®°Co; °°Ruj; *1°MAg,
(RBT/FR 2) laugp . 1313, 1370
Zyklotron 126 6 22Ngy 106Ry/108RK; 131g; 137Cs
Dekontamination 199 54 €9Co; 95Nb/%Zr; '93Ru;
(ADB) 106Ru/106Rh; IZHSb; 131J; 137CS;

226Ra od. 222Rn

Chemische

Institute 439 6 PRy 13395 Y¥es
Egzigtﬂl;SChe 160 8 B1pp, 1870, zoaHgl)
nische Tnstituse. 27 1 H7es

3ggsé;ge Personen 172 6 106Ry/206Rp; 1245, 137(g

1)bed. durch nukleartherapeutische Tests

Tab, 1: Ergebnisse der Inkorporationsmessungen im Body Counter 1972 rl3
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Institute GfK RBT Zyklotron ADB Chem. Inst.|Phys. Inst.fBiol. Inst.
Nuklide alblclal bl c|] a] b] ¢] al blc] afb]cfa|b|c]al|bl|c
137¢5 69 | 1 26 1 30f 1 5 4 1
106p,-106py  f14 f18 | 3| 1 3 8| 15]3

60¢ 3 1 2

124, 3 1 1

131, 4 1 1 1 1
b zr | 2 1] 1

22Na 2 2

56y, 2 2

103, 2 2

110my ) )

133, 1 1
214g; 2 2

Tab. 2 Inkorporationen im Zustindigkeitsbereich der GfK flir das Jahr 1972, aufgeschllsselt nach
Nukliden und Aktivitdt

a=0,01 - 0,1 % MZKB
b=0,1 - 1%
c=1 - 10 %

2.2 Bestimmung der inkorporierten Aktivitit durch Ausscheidungsmessungen

Tab. 3 gibt eine Obersicht Uber die 1972 durch Ausscheidungsmessungen gefundenen In-

korporationen. Bei den Ausscheidungsmessungen an Mitarbeitern der nicht erwihnten

Bereiche der Gesellschaft fUr Kernforschung wurden keine Inkorporationen nachgewiesen,

Die bei Mitarbeitern der Dekontaminationsbetriebe gefundenen Plutoniuminkorporationen
. liegen unterhalb 10 % der maximal zuldssigen Kdrperbelastung.

Tritium spielt bei der Strahlenschutzlberwachung im Kernforschungszentrum wegen des
Betriebs schwerwassermoderierter Reaktoren eine besondere Rolle. Tab. 3 gibt eine Ober-
sicht Uber die Héhe der bei den einzelnen Messungen festgestellten Inkorporationen. In
Tab. 4 ist die Verteilung der ermittelten Ganzkdrperdquivalentdosen infolge Tritiumin-
korporationen wiedergegeben. Fir einen groben Oberschlag kann man davon ausgehen, daB
eine einmalige Aufnahme von 1 mCi Tritium eine Strahlenbelastung von 0,21 rem verur-
sacht, 1972 lag also in 90 % der FHlle in RBT am FR 2 die Tritiuminkorporation unter

1 mCi/a. Die Ubrigen Anlagen der GfK spielten bezliglich der Hdhe der Tritiuminkorpo-
rationen gegenliber RBT keine Rolle.
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ﬁgzah1 ger gesamtzahl Anzahl der Anzahl der festgestellten Inkorporationen| Nuklid
berwachten er zwischenfall- |
Personen Analysen bedingten <10 % 10-50 % 50-100 % MZzks
Analysen

ADB 81 548 75 14 - - Pu-239

RBT 69 350 (350) 68 1 - H-3
Tab. 3 Obersicht Uber die im Bereich der GfK durch Ausscheidungsmessungen festgestellten Inkorporationen
Abt Personen- <5 5 - 60 50-200 200-500] 500-1000| 1000-3000} 3000-5000 > 5000 | Mittelwert®

' { zahl mrem/a mrem/a mrem/a mrem/a mrem/a mrem/a mrem/a mrem/a | mrem/a
RBT 69 - 40,5 % 49,0 % 10,0 % 1,5 % - - - 96,5
ADB 64 90,6 % 9,4 % - - - - - - <5 )
Sonst. 25 80,0 % 20,0 % - - - - - <5

#
durchschnittliche Jahresdosis pro Person in mrem/a

Tab., 4 Verteilung der ermittelten Gesamtkdrper-Kquivalentdosen infolge Tritiuminkorporationen im Jahr 1972
bezogen auf die Zahl der untersuchten Personen 22
. Anzahl der Anzahl der Mefergebnisse . cess .
Institut Messungen Luftkontaminationen identifizierte Nuklide
<0,1 MZK [ 0,1-1 MZK | > MZK |Gesamt
144 106 95 137 125
ADB 1280 16 14 66 96 Ce, Ru Iir, Cs, Sb,
239Pu, 241Am: 244Cm, lloAg, 134CS
! 138 138 1
2 | RBT 1395 - - 1 1 Cs, Xe, (
Do
55
22 1nz - - 1 1 Mischnuklide, 238¢s
v o | IRCh 9624 19 56 58 133 106ru, 241am, ¢, 24na, 239y,
K= o sn
[ e
2
E% 23
=2 | 1Hen 2017 - - 3 3 py
Gesamt 14316 30 70 165 265

Tab.

5 Aerosolfdrmige Luftkontaminationen

bezogen auf MZK und aufgeschliisselt nach Arbeitsbereichen
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3. Ergebnisse der Raumluftiiberwachung

In Tab. 5 sind die Ergebnisse der Raumluftlberwachung auf die MZK-Werte bezogen und in
Tab. 6 nach der GriBenordnung der Konzentration aufgeschliisselt. Die Anzahl der HWerte
der GroBenordnung 10"" ist dabei die Zahl der Werte, die der Ungleichung 3.10'""1 < C
£ 3.107" gentigen.

Die Ergebnisse der Tritiumlberwachung der Atemluft sind in den Tab. 5 und 6 nicht ent-
halten und werden in Tab. 7 getrennt zusammengefaft.

Art der GrUBenorgnung Anzahl der Fdlle in den Instituten

Strahlung LCi/m3 ADB Reaktorbetrieb Chem. Institute

@ 10”13 - - 6

10 12 3 - 33

10_11 21 - 23

10”10 8 1 3

10 9 1 - -

g 10712 1 - 20

10 11 1 - 30

10 10 63 - 18

109 24 - 3

10”8 6 1 1

10_7 - - -

10_6 1 1 -

105 - 1 -

1074 - 1 -

Anzahl der Mischkontaminationen 33 1 1

Tab. 6 Nachgewiesene aerosolfdrmige Luftkontaminationen, aufgeschllisselt nach
Konzentrationen

GroBenordn%2$/g§; Konzentration Anzahl der Fille
107° 10
1074 19
1073 5
1072 1
Gesamtzahl 35

Tab. 7 Ergebnisse der Atemluftilberwachung auf Tritium bei RBT
(FR 2)
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4, Gegenllberstellung der Oberwachungsergebnisse

Die Gegenliberstellung der Ergebnisse von Inkorporations- und Raumluftiiberwachung zeigt,
daB die Verteilung der gefundenen Raumluftkontamination nicht mit jener der Inkorpora-
tionen konform geht. Eine qualitative Darstellung der vorgefundenen Situation wird in
Abb. 1 gegeben. Sie zeigt, daB nach dem vorhandenen Datenmaterial keineswegs jedem In-
korporationsfall eine Raumluftkontamination zugeordnet werden kann. Dagegen wurde Keine
Inkorporation festgestellt, ohne daB auch eine Personenkontamination und eine Ober-
fléchenkontamination festgestellt worden wire.

Die Erklérung filr diesen Befund liegt in

1) verschiedenen, nuklidabhéngigen Nachweisgrenzen der Oberwachungsmethoden
2) nichtreprésentativer Probenahme bei der Luftiiberwachung sowie

3) unterschiedlichen Abklingzeiten der Aktivitdt zwischen Inkorporation bzw,
Probenahme und Messung .

OBERFLACHENKORTAM INATION

PERSONENKONTAMINATION

INKORPORATION

Abb. 1 Schematische Darstellung der Hiufigkeit des
Auftretens der verschiedenen Kontaminations-
arten (Menge der verschiedenen Ereignisse
dargestel1t nach der Darstellungsweise der
Mengenlehre)

4.1 Nachweisgrenzen

Aus den vorhandenen Ergebnissen 18Rt sich ablesen, daB offenbar ein wesentlicher Anteil
der Inhalationen bei Raumluftkontaminationen unter den Nachweisgrenzen der kontinuier-
lichen Raumluftiberwachung erfolgt. Dies 1dBt sich z.B. an den Plutoniuminkorporationen
zeigen: Bei Inhalation unldslicher Plutonium-Aerosole wird das Plutonium Uberwiegend
(zu 90 %) im Stuhl ausgeschieden. Eine Plutoniumausscheidung von beispielsweise

1 pCi/d (Faktor 10 iiber der Nachweisgrenze) kann also die Folge einer Inhalation in
dieser GrdiBenordnung sein. Dies entspricht einer lber den Arbeitstag gemittelten
Plutonium-Konzentration von 10'13 Ci/m3 in der Luft, die bei kontinuierlicher Ober-
wachung nicht mehr nachzuweisen ist.
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4.2 Nichtreprdsentative Probenahme

Aerosolformige Luftkontaminationen sind i.a. weder rdumlich noch zeitlich konstant
£3, 431. Dadurch wird bei der LuftlUberwachung nioht das die Inkorporation bestimmende,
der Person zugeordnete Integral j'Cdt gemessen, sondern das dem Probenahmeort zuge-
ordnete, meistens davon verschiedene. Nur in Ausnahmefillen wird die Luftprobe
stindig in der Ndhe von Mund und Nase der zu iiberwachenden Person genommen. Dies ist
z.8, beim Tragen von Personen-Staubsammlern verwirklicht®*. Eine kontinuierliche
Messung dieser Art ist aus finanziellen Griinden nur gezielt, d.h, in Einzelfdllen
moglich.

Die Probenahme ist natiirlich auch nicht repridsentativ, wenn in stdrker kontaminierten
Bereichen, in denen hOhere Luftkonzentrationen erwartet werden, Atemschutz benutzt
wird.

4.3 Unterschiedliche Abklingzeiten

Bei Jjenen Radionukliden, bei denen die effektive Halbwertszeit zur Interpretation von
Inkorporationsmessungen zu beriicksichtigen ist, stéft die Zuordnung von Inkorporation
und Luftstaubkontamination auf Schwierigkeiten, insbesondere wenn der zeitliche Ver-
lauf der Inkorporation nicht hinreichend genau bekannt ist.

5. SchluBbemerkungen

Obgleich der Nutzeffekt der kontinuierlichen Raumluftiiberwachung auf radioaktive
Aerosole skeptisch zu beurteilen ist und die diskontinuierliche Oberwachung nur mit
erheblicher zeitlicher Verziogerung Ergebnisse lTiefert, sollte dennoch besonders her-
vorgehoben werden, daB die Strahlenbelastung durch Inhalation radioaktiver Aerosole
in dem Uberwachten Bereich bisher gering geblieben ist und daher der Erfolg der ge-
troffenen StrahlenschutzmaBnahmen befriedigt. Dies wird jedoch nicht daran hindern,
die Raumluftliberwachung auf radioaktive Aerosole weiter zu verbessern, wobei vor
allem die ErhShung der Stellenzahl flr kontinuierliche Probenahme und die Steigerung
der Nachweisgrenze der diskontinuierlichen Messung als eine in manchen Bereichen
nlitzliche und vom Aufwand her vertretbare Mafnahme erscheint,

Der Nutzen der Raumluftiiberwachung auf Tritium liegt dagegen auf der Hand, da diese
die einzige Methode zur Erkennung der Gefahr von Tritiuminkorporationen darstellt,
Besonders erfreulich ist dabei, daB hierflir zuverldssige und ausreichend empfindliche
MeBgerdte zur Verfiigung stehen,.

AbschlieBend sei bemerkt, daB sich die Autoren bewuBt sind, daB die hier vorgetragene
Untersuchung zundchst nur flr den iUiberwachten Bereich giiltig ist. Es wire daher wiin-
schenswert, wenn diese Fragenstellung auch in anderen kerntechnischen Anlagen unter-
sucht wlrde,

#* Personen-Staubsammler finden im Bereich der Gesellschaft fiir Kernforschung praktisch
keine Anwendung, da sie einerseits bei den iliberwachten Mitarbeitern unbeliebt sind
und andererseits noch nicht aus Strahlenschutzgriinden unbedingt eingesetzt werden
muBten.
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DISKUSSION ZU DEN VORTRAGEN NR. 10 BIS 15 (LEITUNG: R, MAUSHART)

MAUSHART: Nach dem Programm haben wir noch sieben Minuten Zeit zur Diskussion der voraus-
gegangenen sechs Vortrédge, Ich glaube aber, daB diese sechs Vortrdge im Gesamtkonzept
dieser Tagung doch so wichtig waren, daB wir ihnen etwas mehr Zeit widmen sollten, und
ich werde mir daher die Freiheit nehmen, wenn entsprechende Fragen vorliegen, auch noch
flinf oder zehn Minuten von der nachfolgenden generellen AbschluBdiskussion abzuzwacken.
Ich méchte aber trotzdem diejenigen bitten, die diskutieren mochten, sich auf technische
Fragen zu den Vortrdgen zu beschrdnken, da ja die allgemeinen Fragen methodischer und
philosophischer Art nachher noch einmal in der generellen AbschluBdiskussion zur Debatte
stehen sollen, Ich mochte jetzt nicht die einzelnen Vortrdge nacheinander aufrufen, das
braucht wieder zuviel Zeit, sondern bitte jetzt einfach um Wortmeldungen zu diesen sechs
Vortrdgen,

JACOBS: Ich habe eine Frage an Herrn Konig: Sind bei Ihren Zahlen auch bekanntgewordene
Zwischenfdlle beriicksichtigt?

KBN1G: Es sind alle Zwischenfdlle beriicksichtigt.,

JACOBS: Das hdtte ich vielleicht sagen sollen: Ich habe bei meinen Ergebnissen die be-
kanntgewordenen Zwischenfdlle nicht eingeschlossen, deshalb ist es also nicht verwun-
derlich, wenn aus Karlsruhe mehr Inkorporationen berichtet werden. Wlrden wir die
Zwischenfédlle hinzuziehen, wdre es bei uns auch nicht anders.

MAUSHART: Ich glaube, das war wirklich eine notwendige Klarstellung, denn ich hdtte auch
auf diese offensichtliiche Diskrepanz hingewiesen.

STEPHAN: Ich habe eine Frage an Herrn Jacobs: Ich stellte fest, daBp Sie kein Cs-137
gemessen haben. Bei Herrn Konig stand das Cs-137 in jeder Spalte, Wir haben auch Cs-137
gemessen und haben festgestellt, daB nicht bei Arbeiten in der Anlage, sondern lber

den Nahrungsmittelweg inkorporiert wurde.

JacoBs: Darf ich zur direkten Erwiderung etwas sagen? Wir machen seit ldngerer Zeit bei
Jjedem Beschdftigten ein Nullspektrum, wenn er in die Anlage kommt, und ich habe gesagt:
Kein vom Nullspektrum abweichendes Ergebnis. Damit ist, glaube ich, Ihre Frage beantwortet.

MAUSHART: Darf man daraus tatsdchlich schlieBen, daB hier im Kernforschungszentrum
Karisruhe erheblich mehr tatsédchliche Cdsiuminkorporationen vorkommen als in Jiilich?

KONIG: Das wundert mich nicht, denn wir gehen hier mit erheblichen Mengen offener Aktivitdt
um, vor allem in unserer 'Dekontamination flissig', wo Abfallprodukte der WAK verarbeitet
werden,

GEBAUER: Ich habe eine Bemerkung zu dem Vortrag von Herrn Jahn., Ich erinnere an den Kon-
taminationsfall der undichten Brennelemente, wo ein Filter alle 15 oder 20 Minuten ausge-
wechselt wurde, wo also vornehmlich Jodaktivitdten auf diesen Filtern ausgemessen wurden,
Nach meiner Meinung wdre das ein typischer Fall fiir eine automatisch arbeitende Schritt-
filteranlage, die mit einem Aktivkohlefilter ausgertistet ist und dessen Weiterschaltung

zu dem ndchsten Schritt dadurch ausgeldst wird, daB z.B. ein Grenzwert auf dem Schreiber
bei 80 % eingestellt wird, und wenn dieser Grenzwert erreicht ist, dann schaltet eben
dieses Filterelement weiter. Dann braucht man aber nicht von nachmittags um zwei bis

abends um 22.00 Uhr einen Laboranten zu beschdftigen, um die Filterproben zu wechseln.
Meine zweite Bemerkung, die allgemeiner Natur ist, betrifft die Probenahme fiir Raumluft-
Uberwachung, Diese wird ja sehr hdufig dort durchgeflihrt, wo Rdume mit gefilterter Zuluft
beschickt werden, und man sagt dann immer so schon, diese Rdume haben also einen drei-
maligen oder zehnmaligen Luftwechsel pro Stunde oder pro Tag. Das wlrde aber doch bedeuten,
daB jedes Luftelement wirklich echt zehnmal in der Stunde bzw. am Tag gewechselt wird; denn
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wenn das nicht der Fall ist, dann herrscht eben einfach kein vernlinftiger Luftwechsel in
diesem Raum, Ist es aber so, daB jedes Element gewechselt wird, dann kann man diese ge-

wechselte Luft aber auch Uber eine entsprechende Filteranlage leiten, weil dann wirklich
Jjedes Element pro Tag soundsooft Uber dieses Filter 1Huft. Und dann messe ich - im Mittel

gesehen - nicht das, was dort am Arbeitsplatz freigesetzt wird, sondern - im Mittel ge-
sehen - iiber den ganzen Raum,

JAHN: Ja, das ist sicher richtig, daB eine “Superschrittfilteranlage” - wobei die Schritt-
zeit vom Ereignis gesteuert wird - sehr niitzl1ich wdre. Das haben wir bis jetzt noch nicht.
Bei den gewdhnlichen Schrittfilteranlagen ist es natlirlich so, daB die Schrittzeiten - das
haben Sie ja gesehen - viel zu lang wiren, um diese kurzen MeBSfolgen zu haben. Anderer-
seits, wenn man die Schrittzeit dauernd so kurz einstellt, dann hdtten wir einen wlisten
Verbrauch an Filterpapier., Das ist das, was an sich zu sagen ist, Im lUbrigen ist es natiir-
lich in keiner Weise so, daP ein Laborant da dauernd beschaftigt wird. Das liegt einfach
an den ortlichen Verhdltnissen. Es liegen da die Filter bereit, um sie wechseln zu k&nnen.
Das ist eine Arbeitszeit - verglichen bis zur ndchsten Bestaubungszeit - die klein ist, so
daB also dann die Leute auch noch etwas anderes machen kdnnen. Und ob der nachste Filter-
wechsel notwendig ist, erfdhrt der Laborant - das ist so organisiert - sehr einfachi Er
arbeitet ja in der Regel in der Reaktorhalle, und wenn der Grenzwert erreicht wird, er-
hd1t der Operateur am Schaltpult eine Warnung.

MAUSHART: Die Anlage, die so arbeitet, daB sie ndmlich das Filter wechselt, wenn irgendein
Ereignis eintritt, die hat Herr Gebauer gestern insseinem Vortrag vorgestellt, und es
leuchtet mir ein, daB er sich jetzt sehr gefreut hat, gleich ein Anwendungsbeispiel

dafir zu finden,

SAUERMANN: Ich habe hier eine Frage an Herrn Stephan, Herrn Jahn und Herrn Jacobs. Frage
an Herrn Stephan: Sie hatten uns den Edelgasmonitor gezeigt und gesagt, daB Sie diesen
in der Reaktorhalle mit einer bis zu 20 m langen Schlauchleitung stationdr aufgestellt
haben. Welche Verzdgerungszeit haben Sie durch diese Schlauchleitung? Frage an Herrn Jahn:
Herr Konig hat die Tritiumkonzentration des Schwerwassers vom FR 2 genannt. Wlirden Sie
vielleicht zum Vergleich die Tritiumkonzentration am FRJ 2 zum Zeitpunkt des von Ihnen
geschilderten Zwischenfalles nennen? Frage an Herrn Jacobs: In dem Diagramm, das Sie ge-
zeigt haben, habe ich die Ergebnisse der Tritiumiiberwachung vermiBt. Bekanntlich ist ja
in Abfallagern gerade das Tritium ein Problem, weil es sowohl durch die Plastikfolien
als auch durch die Dichtungen hindurchdiffundiert., Und Tritiumiiberwachung wird doch in
unserem Abfallager ausgefithrt. Vielleicht sollte man diese Werte auch nennen,

STEPHAN: Die Verzbgerungszeit durch die Benutzung dieser Schlauchleitung ist etwa eine
Minute. Nun ist das nicht kritisch. Wir benutzen dieses Verfahren, wenn z,B. eine Pumpe
ausgebaut wird und Edelgase von der Oberfléche oder von freistehendem Primdrwasser kommen,
Wenn wir dagegen mit Brennelementen umgehen, wo wir mit Beschddigung eines Brennstabes
oder Brennelementes rechnen miissen, dann werden zusdtzlich noch Direktdosisleistungsmesser
aufgestellt, die sofort ansprechen.

JAHN: Die Aktivitdt bei diesem Zwischenfall lag bei etwa 3,5 mCi/g, umgerechnet wiren

das also 3,5 Ci/1, Ich will mich auf die Dezimale nicht ganz festlegen, ob das jetzt

3,3 oder 3,5 waren., Bei 78 kg waren insgesamt etwa 300 Ci Tritium in Form von Schwerwasser
in der Halle freigesetzt.

JACOBS! Die Ergebnisse von Tritiummessungen lagen mir nicht vor, aber Herr Rodenbdck,
der ja auch diese Messungen hier durchgefiihrt hat - wie ich erwdhnte - ist hier anwesend.
Ich nehme an, er kann dazu selbst etwas sagen.
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RODENBACK: Wir haben n&tlUrlich gewisse Tritiummengen im Abfallager. Wir haben es aber aus
gewissen Grlnden an und fur sich peinlichst vermieden, diese Tritiumabfallmengen irgend-
wie schon zu verarbeiten. Wir haben natiirlich gleichzeitig durch Messungen die Diffusion
durch die entsprechenden Kunststoffverpackungen iberprift und lagen in keinem Fall lber
der zuldssigen Konzentration. Wenn Tritiummengen verarbeitet wurden, wurden diese Arbeiten
grundsdtzlich in einer Box durchgefihrt, die am Abluftsystem angeschlossen war. Dadurch
konnten wir also immer verhindern, daB unsere Mitarbeiter mit Tritium belastet wurden.
Zusdtzlich wurden Tritiumliberwachungen Uber die Urinmessungen durchgefihrt, Die Werte
haben bewiesen, daPB keine Inkorporationen vorlagen,

LENKEIT: Ich habe eine Frage an Herrn Finsterwalder. Sie haben gesagt, daB Sie Ihre MeB-
apparate zur Dekontamination spillen. HWomit splilen Sie diese und mit welchem Erfolg?

FINSTERWALDER: Wir spiilen hauptsdchlich die Probenahmeleitungen., Die MeBapparate selbst
werden dekontaminiert. Kontaminiert ist haupts@chlich die Sipermplatte, die zur Abstlitzung
des Filters dient. Diese muPf von Zeit zu Zeit ausgewechselt werden., Die Dekontamination
erfolgt im allgemeinen durch Wechselbdder, Sdure und Lauge im Wechsel., Durch Zusetzen

von Oxalaten und Tartraten versucht man, das Ruthen, um das es sich hauptsdchlich handelt,
zu komplexieren und in L8sung zu bringen.

MAUSHART: Am SchluB Ihres Vortrages hatten Sie doch Uber die getrennte Xenon-Messung bei
Anwesenheit von Argon berichtet. So einfach auf Anhieb hdtte ich gesagt, man mache die
Absorptionsfolie in dem Riuckwdrtszdhler so dick, daB gar kein Xenon mehr hineinkommt,

und dann muB man nur die Impulsrate, die da herauskommt, elektronisch mit einem bestimm-
ten Faktor bewerten, um den Absorptionsfaktor flir das Argon dadurch wieder auszugleichen,
und dann miiBte man doch eine Anzeige erhalten, die konzentrationsunabhingig ist im Gegen-
satz zu Ihrer Anzeige, die vom Verh&ltnis der Argon/Xenon-Konzentration abhdngt. Was hat
Sie davon abgehalten, diesen Weg zu gehen?

JAHN: Mit dem zur Verfiigung stehenden Gerdt war dies technisch nicht durchflhrbar,

(Niederschrift der Diskussion nach Tonbandaufzeichnung)
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ABSCHLUSSDISKUSSION (LEITUNG: H, KIEFER)

KIEFER!: Meine sehr verehrten Damen, meine Herren! Wenn man als Beobachter diesen hoch-
interessanten Vortrigen gefolgt ist, dann hat man irgendwie das ungute Geflihl, daB es

Zeit i1st, wieder einmal Uber die Griundlagen des Strahlenschutzes nachzudenken. Man sollte
sich ndmliich einmal Uberlegen: Warum treiben wir Uberhaupt Strahlenschutz? Was haben wir
fur ein Ziel? Das Ziel ist doch zweifellos, die Dosis festzustellen, die mbgliche Dosis
oder die Dosis, die schon aufgetreten ist. Und es sind, glaube ich, zwei Grlnde, die

einem die Sache hier nun etwas fraglich machen. Der eine Grund ist der, daB wir heute in
der MeBtechnik, ich mdéchte sagen, fast unglaublich weit fortgeschritten sind, d.h. die
Industrie 1st heute in der Lage, fast jede Forderung zu erfiillen, wenn sie nur geniigend
viel Geld dafir bekommt., Das ist die eine Seite, Wir haben dann, auf der anderen Seite,
Behdrdengutachter, Diese Behdrden sind zahlreich in der Bundesrepublik. Sie sind zum
grofen Teil sehr jung und dementsprechend sind diese Stellen auch nicht gerade mit "alten
Hasen" besetzt, Die Folge davon ist, daB diese Leute als Auflage mehr oder weniger die
Strahlenschutzverordnung abschreiben und zwar im wortlichen Sinne, Es wird ja immer wieder
gefordert, daB Behdrden mit Naturwissenschaftlern besetzt werden sollen oder mit
Ingenieuren, Um die Strahlenschutzverordnung abzuschreiben, wlirde mir auch ein Jurist ge-
nUgen, Nun, wenn wir von dieser Voraussetzung ausgehen, dann kommt es zu einer etwas un-
heiligen Allianz. Wir haben némlich auf der einen Seite Auflagen, die exakt der Strahlen-
schutzverordnung entsprechen, und wir haben auf der anderen Seite eine Industrie, die viel
zu hoflich 1st, um zu fragen: Hat das, was ihr bei uns bestellt, einen Sinn? Sie sagt:
Gut, wenn ihr das bezahlt, dann machen wir das auch!{ Das ist der eine Grund, warum wir
nachdenken milissen, Den zweiten Grund, warum wir wieder nachdenken dirfen - und das stimmt
mich nun sehr optimistisch - hat Herr Jacobi am Eingang erkl3rt, namlich, daB die ICRP nun
auch nach auBen laut und deutlich und flr jedermann verstédndlich sagt, es komme nicht auf
die Konzentration an, es kommt auf die Aufnahme an, es kommt letzten Endes auf die Dosis
an, Das war dem einzelnen Fachmann und Praktiker schon immer klar, man hat auch versucht,
das immer wieder durchzusetzen. Denken Sie daran: Die Fachkommission IV der Deutschen
Atomkommission hat 1969 flUr die Strahlenbelastung der Umagebung von Kernkraftwerken ganz
klar gesagt: Nicht die Konzentration von Edelgasen darf maximal soundso hoch sein, sondern
die genetisch signifikante Dosis der Bevdlkerung darf maximal 30 mrem pro Jahr betragen.
Also praktisch ein Wert des intakes. Genauso hat die Gesellschaft fiir Kernforschung schon
lange einen Abluftplan. Hier haben wir sachverstindige Behdrden gehabt, die uns geholfen
haben, ihn durchzusetzen, Auch das war letzten Endes ein intake und nicht eine Messung der
augenblicklichen Konzentration., Im Grunde genommen wire die Bundesregierung schon lange
verpflichtet, das in die Strahlenschutzverordnung aufzunehmen, denn wir haben meiner
Erinnerung nach schon sieben Jahre die Euratom-Grundnormen, in denen ganz klar steht:
Nicht die Momentan-Konzentration, sondern der Mittelwert lUber 2000 Stunden soll betrachtet
werden, Und das 1ist auch nichts anderes wie eine Art intake. Und daraus folgt nun, da8
jetzt, wenn die ICRP klar sagt, es kommt weit weniger nur auf die Konzentration an - diese
ist nur ein abgeleiteter Wert -, sondern mehr auf den intake, dann miBten wir uns wirklich
Uberlegen: Messen wir denn richtig, und gibt es keine anderen Méglichkeiten? Mlssen wir
unbedingt in jedem Fall von den Luftiberwachungsgerdten ausgehen? Ein typischer Fall, wie
weit man da gehen kann - und zwar auf der negativen Seite -, sind z.B., Forderungen, die

- ich hiorte neulich einmal davon - von irgendjemandem an die Industrie gestellt werden,
man soll die Edelgase, die aus den Reaktoren kommen, nun spezifisch jedes Edelgas fir

sich spektroskopisch kontinuierlich liberwachen., Die Begriindung ist natlirlich die Bilan-
zierung, Eine Bilanzierung hat aber nur so lange Sinn, wie sie nachher eine Dosis ergibt.
Wenn da irgendwelche Radionuklide mitgemessen werden, die flir die Bilanz Uberhaupt keine
Rolle mehr spielen, dann ist das absoluter Humbug, dann wird diese Art von Bilanzierung
zum Selbstzweck,

Wer muB jetzt echt nachdenken? Von den Behdrden kdnnen Sie dies im Augenblick noch nicht
unbedingt verlangen. Diese kdnnen sich immer noch auf die Strahlenschutzverordnung ab-
stiitzen. Wir kdnnen nur an die Bundesbehirden die Forderung richten: Macht endlich eure
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neue Strahlenschutzverordnung, damit diese wieder dem Stand von Wissenschaft und Technik
entspricht! Und von der Industrie kénnen Sie auf der anderen Seite auch nicht verlangen,
daB sie nun sagt, das kdnnte man viel einfacher machen. Die Industrie lebt letzten Endes
davon, MeBgerdte herzustellen. Sie stellt sicher gern raffinierte MeBgerite her,

denn das macht jedem MeBtechniker SpaB, und sie ist natiirlich auch bereit, alles zu
machen, wenn sie daflr bezahlt wird, dafiir ist sie ja da. D.h. bei den Betreibern wird

es liegen. Diese miissen sich nun eingehend iiberlegen: Wie sieht es in jedem Einzelfall
aus? Es besteht gar kein Zweifel, daB wir vielseitige Oberwachungsaufgaben haben, je
nachdem, was wir lUberwachen wollen. Aber es muB uns klar sein, daB - wenn wir Edelgase
iberwachen - wir im Grunde genommen die B- und y-Dosis wissen wollen, und es gibt B- und
y-DosismeBgerdte. Warum muf man in jedem Fall unbedingt iliber die Luftkonzentration gehen?
Das nur als Beispiel, Wenn man den intake messen will, dann genligt es unter bestimmten
Bedingungen - was vorhin schon bei Herrn Jacobs anklang -, wenn man weiB, daB im Normal-
fall nichts herauskommt, die Leute regelmdBig mit dem Body Counter zu kontrollieren, Der
Body Counter ist - soweit es sich um y-Strahler handelt - extrem empfindlich, Und auf der
anderen Seite braucht man Monitoren, die einem sagen, jetzt ist etwas passiert. Dann

kann man genauso wieder sofort kontrollieren, was los ist. Ich mdchte also mehr sagen,
man soll sich lUberlegen, ob es grundsdtzlich ein MeBger&t sein muB, das kontinuierlich
die Luftkonzentration miBt, das sofort anzeigt., Das geht fast immer, das kostet auch fast
immer viel Geld. Wahrscheinlich ist es hdufig so, daR man mit neuen Oberlegungen und mit
anderen MeBmethoden den Strahlenschutz nicht nur billiger, sonder auch sicherer machen
kann. Das nur als Einfilihrung zur Diskussion,

EDELHAUSER: Ich wollte ohnehin auf die grundsdtzlichen Probleme, die in diesen eineinhalb
Tagen doch sehr umfassend zutage getreten sind, etwas eingehen., Ich hatte an sich vorge-
habt, mich auf die Raumiuftiiberwachung zu beschranken, da mir hier die weitaus groBeren
Probleme zu 1iegen schienen, Nachdem Sie aber jetzt das Problem etwas allgemeiner ange-
schnitten haben, mdochte ich kurz vorab einige Bemerkungen zur Abluftiiberwachung machen.

Es hat vom 28. Oktober bis 4. November - also vor etwa zwei Wochen - in Warschau ein

panel der IAEA stattgefunden, und bei diesem panel wurde festgestellt, daB die Bestimmung
von Dosen, die grdoBere Gruppen auBerhalb kerntechnischer Anlagen bis hin zur Gesamtbe-
volkerung erhalten kdnnen, an sich nur liber eine sehr gute Abluftiiberwachung und entspre-
chenden Rechnungen bestimmt werden kdnnen. Ich glaube, darliber besteht wohl kein Zweifel.
Was die Messung der Abluft betrifft, so wird die meines Wissens doch allgemein in Konzen-
trationen durchgeflihrt, wenn man auch gelegentlich noch integriert und damit vielleicht
unter Berlicksichtigung der Abluftstrome dann auf die Abgaberate kommt., Aber das ist an
sich meines Erachtens nur eine technische Modifikation, die keinerlei grundsdtzliche
Bedeutung besitzt. Ich mdchte allgemein sagen, die Abluftiiberwachung in der bisherigen
Form wird wohl unter allen Umstdnden beibehalten werden missen. Ob man sie noch verfeinern
muB, wird sich zeigen, wenn das Bundesgesundheitsamt den in unserem Auftrag erstellten
Bericht abgeschlossen hat und wir in den kompetenten Gremien dariiber befinden haben lassen.
Der zweite Punkt, den Sie ansprachen, das war der Umstand, daB immer noch Konzentrationen
in der Strahlenschutzverordnung stehen. Hinsichtlich der Abluft radioaktiver Stoffe bei
kerntechnischen Anlagen ist es doch allgemein so: Es ist in allen Gutachten, die ich kenne,
bei Kernkraftwerken auch der Fall, daB heute Abgaberaten angegeben sind, wenngleich die
Messung meistens Uber die Konzentration erfolgt. Ich wiirde also sagen, es wird in der
Praxis schon den Gegebenheiten Rechnung getragen, wenn ich auch zugeben muB, daB es leider
noch immer nicht in der Strahlenschutzverordnung festgehalten ist, Aber das ist ja mehr
ein Verwaltungsproblem. Wichtig ist ja, daB den Notwendigkeiten Rechnung getragen wird und
daB es in den Genehmigungen tatsdchlich so gehandhabt wird. Soviel mdéchte ich nur zur Ab-
lTuftliiberwachung sagen.

Zur Raumluftiiberwachung habe ich wesentlich mehr zu bemerken, da der Verlauf dieser
Sitzung den Eindruck in mir erweckt hat, daB doch die Raumluftiiberwachung allgemeines MiB-
fallen, MiBtrauen oder was weiB ich noch alles, erzeugt. Ich mdchte gleich vorab meine
Meinung hier kundtun; ich mdochte hier ein Plidoyer fir die Raumluftiiberwachung geben, ein-
fach auf den Gesichtspunkt aufbauend, daB die Raumluftiiberwachung mit ortsfesten Monitoren
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die einzige Moglichkeit darstellt, um sehr schnell eine Inkorporationsgefahr durch radio-
aktive Stoffe in Luft zu erfassen, Alle anderen Alternativen haben den Nachteil, daB sie
mit Verzdgerungszeiten verbunden sind. Das gilt sowohl fir das personal monitoring als
auch fir die Inkorporationsiiberwachung. Es wurde gestern darliber gesprochen, daB fir
239Pu zwar teuere Anlagen benutzt werden mlssen, daB aber auf der anderen Seite gerade
bei solchen Nukliden bei der stationdren Oberwachung der Raumluft diese teueren Anlagen
gerechtfertigt erscheinen, gerade deswegen, weil hier die personal monitors noch wesent-
1ich unempfindlicher wiren im Vergleich zur Radiotoxizitdt der zu lberwachenden Stoffe.

Ein anderer Gesichtspunkt wurde angeschnitten, daB man mit der Abluftiiberwachung Aussagen
Uber den Gehalt radioaktiver Stoffe in der Raumluft bekommt. Dem mbchte ich mit zwei
Argumenten widersprechen, Zum einen gibt es eine Verdlinnung, die das MeBergebnis unglinsti-
ger machen wirde, weil man ndher an die Nachweisgrenze kommt, und zum zweiten ist in den
meisten Anlagen ein Absolutfilter eingeschaltet, Die Abluftmessung findet aber erst hinter
dem Absolutfilter statt und die Aerosole, die moglicherweise in der Raumluft vorhanden
waren, werden mit solchen Abluftmonitoren Ulberhaupt nicht mehr erfaBt. Ich mOchte daher

~ ausgehend von diesen (Oberlegungen - behaupten, eine stationdre Raumluftliberwachung ist
erforderlich, und man sollte sich viel mehr Gedanken dariiber machen, wie die Oberwachung
verbessert werden kann, Da stehe ich auch weitgehend in Obereinstimmung mit dem, was hier
gesagt wurde, daB die MeRgerdte wohl iliberwiegend gut genug sind, daB die Problematik
wesentlich mehr bei der Art der Probenahme liedt, wo ich persdonlich vorziehen wirde, in
der Sammelleitung zu messen, um lieber einen ungenauen Mittelwert iiber den gesamten Raum
zu bekommen, als der Gefahr ausgesetzt zu sein, daB ich mit der SchnUffelleitung irgendwo
im Labor sauge und an einer anderen Stelle eine wesentlich hohere Konzentration habe, die
aufgrund der Stromungsverhdltnisse nicht erfaBt werden kann, Ich mbochte darauf hinweisen,
daB auch bei solchen Problemen eine Losung darin besteht, daB man mit Rauchpatronen die
Luftstromungsverhdltnisse in diesen Labors untersucht und dann seine Schniiffelleitungen
gezielt an die glinstigsten Punkte anschlieBen kann,

Was die GaslUberwachung betrifft, bin ich durch einige Dias, die heute vormittag gezeigt
wurden, etwas schockiert worden., Es waren zwei Dias in den Vortrdgen von Herrn Finsterwalder
und Herrn Stephan, bei denen Gasmonitoren gezeigt wurden, die nichts anderes waren als
Kontaminationsmonitoren, wobei in dem einen Fall ein GroRfldchendurchfluBzdhler auf einem
Aerosolmonitor lag. Das Problem, daf bei der Aerosolmessung mdglicherweise die Probe

nicht reprdsentativ genommen wird, ist hier natlUrlich noch weitaus mehr exaltiert, denn

hier wirde ich davon ausgehen, daB unter Umstdnden, wenn keine Zwangsluftzufuhr zu dem
Detektor erfolgt, Uberhaupt nichts gemessen werden kann, Ich méchte also anregen, bei der
Raumluftliberwachung hier die Voraussetzungen, die vor allem im Vortrag von Herrn Berger
geschildert wurden, in Zukunft besser zu berlicksichtigen.

KIEFER: Vielen Dank, Herr Edelhduser., Da kann man wahrscheinlich nur ganz kurz sagen: DaB
die Abluft gemessen werden sollte, dariiber sind wir uns alle einig. Aber wir sind uns wohl
nicht dariiber einig, ob es unbedingt notwendig ist, zur Bilanzierung a) eine Sofortanzeige
zu bekommen, b) unbedingt kontinuierlich zu messen und c) unbedingt die natlirliche Aktivi-
tdt zu diskriminieren. Und wenn Sie von diesen Forderungen abgehen, dann kdnnen Sie

die Anlagen unter Umstinden wesentlich einfacher machen., Ich wollte damit nur sagen, daB
nicht automatisch alles bleiben sol1 wie bisher., Bei der Raumluft ist es natlrlich auch
so, daB die Monitoren die Raumluft mitmessen, d.h., sie zeigen einen kurzen und starken An-
stieg etwa um den Faktor 1000 an - den man durchaus unter Umstdnden verkraften kann -,

und zwar sofort., Ob man deshalb die Luft unbedingt lber Filter ziehen muB, wird im Einzel-
fall unterschiedlich zu beurteilen sein,

KONIG: Ich mochte Herrn Edelhduser praktische Probleme entgegenhalten. Wie hier schon
wiederholt gesagt worden ist, hat jeder Aerosolmonitor einen r&umlich begrenzten Einzugs-
bereich, Wenn ich ein groBeres tabor liberwachen will, mlBte ich also unter Umstdnden - um
allen Anforderungen gerecht zu werden - beispielsweise flinf Pseudokoinzidenzanlagen in
dieses eine Labor stellen. Wenn nun das Institut zwanzig solcher Labors hat, dann komme
ich zu unverniinftig groBen Zahlen. Und das halte ich aber flr unrealistisch. Ich glaube,
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wir sollten doch das gegebene Risiko betrachten., Eine Gefdihrdung 1iegt meiner Meinung nach
hdochstens dann vor, wenn hohe Konzentrationen auftreten, also nicht gerade das Zehnfache
der maximal zuldssigen Konzentration, sondern weit hdhere Konzentrationen., Diese hohen
Werte erfasse ich aber mit sehr viel einfacheren Gerdten., Ein einfacher GroBfldchenzdhler
leiste t das vollauf, was ich erwarte, ndmlich die Sofortwarnung., Es ist realisierbar, in
einem Labor mehrere GroBflachenzdhler aufzustellen. Damit diene ich zugleich dem Kontami-
nationsschutz der Mitarbieter, die dann z.B. jederzeit ihre Hinde ausmessen kdnnen. Ich
glaube, daB bei einer solchen Ausstattung das verfligbare Geld sehr viel besser angelegt
ist, als wenn ich alle zur Verfiigung stehenden Mittel in einen Monitor investiere.

SAUERMANN: Ich mdchte auch eine Bemerkung zur Raumluftiiberwachung machen. Man muB ja doch
sehr stark differenzieren, Eine stationdre Raumluftiiberwachung ist sicher nur dort ange-
bracht, wo es sich um a-Labors handelt, z.B. HeiBe Zellen oder BoxenstraBen usw. In B-
Laboratorien mit in der Regel stark intermittierendem Betrieb halte ich eine stationidre
Raumluftiberwachung fir nicht sinnvoll. Herr Jacobs hat darauf ja auch hingewiesen., Ich
mochte unterstreichen, was Herr Jacobs in dem Zusammenhang gesagt hat, er hat die Bedeutung
der begleitenden Strahlenschutziiberwachung der Experimente hervorgehoben, Ich mdchte da
noch hinzuflgen, daB ich es fiur richtig halte, daB das Strahlenschutzpersonal bei diesen
Experimenten nicht als Aufpasser danebensteht, sondern in die Experimente einbezogen
wird ., Ich selbst beteilige mich an der Planung Uber die Durchfilhrung bis zur Auswertung
und Neuplanung eines Experimentes. Das mache ich seit Jahren in dem Bereich, in dem ich
Jetzt tdtig bin, und ich mbchte noch anfigen, daB ich genausowenig von der routinemdBigen
Inkorporationsiiberwachung halte, und daB ich hier die ad hoc-Untersuchungen nach Verdacht
vorziehe,

NARROG: Ich glaube, daB wir sowohl bei der Abluftliberwachung als auch im gewissen MaBe

bei der Raumluftiberwachung unterscheiden miissen zwischen der Bilanzierungsmessung, die
vielleicht nicht mit kontinuierlichen Monitoren durchzufiihren ist, und einer Warnung und
Anzeige bei Zwischenfdllen und Unfdllen. Bei der Abluftiberwachung sind diese zwei Zwecke
ganz klar; wir missen unbedingt bei Unfdllen eine Alarmgabe haben und ungefdhr wissen,

was herauskommt. Das gibt natlirlich dann auch noch gewisse Schwierigkeiten, man hat viel-
leicht nicht immer eine nuklidspezifische Anzeige usw., aber man hat wenigstens eine
Anzeige liber das, was passiert ist und in welcher GréBenordnung das liegt. Und das er-
scheint mir unbedingt notwendig., Bei der Bilanzierung dirfte eine kontinuierliche Sammlung
und Ausmessung in gewissen Zeitabstdnden vielleicht ausreichen. Bei der Raumluftiber-
wachung haben wir ja an und flir sich nur eine prinzipielle Schwierigkeit dort, wo es sich
um Plutoniumstdube handelt, Jedenfalls hat man da die meBtechnische Schwierigkeit, daB man
mit Aerosolprobenahme an gewissen Stellen keine repriésentativen Ergebnisse bekommt, Auch
hier sollte man meines Erachtens den Unterschied machen, den auch Herr Dr., Konig sehr gut
angesprochen hat, Es ist vielleicht sinnvoller, statt eines teueren a-g-Pseudokoinzidenz-
gerdtes mehrere einfachere und billigere Gerdte zu kaufen, die aber dann auf einen Stor-
fall schnell ansprechen und eine bessere Uberwachung gerade im Stdrfall gewdhrleisten.

Die Bilanzierung sollte unabhdngig davon erfolgen, da kann man ja Filter anschlieBend
immer alle paar Tage ausmessen.

BARZ: Es sind nicht nur die Oberwachungsbehtrden, die die Forderungen nach teueren Gerdten
hochtreiben., Unsere Oberwachungsbehdrde hat sich ein Gutachten anfertigen lassen, das als
Grundlage flir das Genehmigungsverfahren diente, und danach haben wir die Auflage bekommen,
in die direkte Abluftleitung - also in den Gasmonitor - den Schwellwert auf 1.10'8 uCi/cm3
einzustellen. Das lag also sogar unter der Nachweisgrenze dieses Monitors, und uns blieb
gar nichts Ubrig, als eine Kompensation einzubauen, um tberhaupt diese Forderung erfilillen
und dann das Genehmigungsverfahren einleiten zu kénnen.

KIEFER: Aber wire das nicht das klassische Beispiel, wo man eben mit dem Gutachter einmal
reden miBte, damit er von diesen Forderungen abrilickt?
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BARZ: Das ist versucht worden, Die Gutachter sind von dieser Forderung nicht abgerlickt.

EDELHAUSER: Da sich offensichtlich keine Bemerkungen sonst auf meine Ausflihrungen bezie-
hen, mochte ich wenigstens diesmal Bemerkungen, die mich betrafen, noch kurz beantworten,
Den KuBerungen von Herrn Sauermann stimme ich natlUrlich in folgendem Fall zu: Ich habe es
zwar nicht explizit gesagt, aber nachdem bisher im wesentlichen lberall Uber a-p-Pseudo-
koinzidenzanlagen gesprochen wurde, war das flir mich implizit vorausgesetzt, daB ich
natlirlich in erster Linie o-Uberwachung meine, Was die Bemerkung von Herrn Dr. Kdnig be-
trifft , so stimme ich mit dem ersten Teil auch v611ig Uberein, daB die wesentlichen
Gefahren natlirlich da liegen, wo sehr hohe Konzentrationen auftreten, Meine Bemerkung
hierzu bezog sich lediglich auf die von Ihnen getane KuBerung, daB finf a-g-Pseudokoin-
zidenzanlagen sehr teuer wiren, Ich darf das vielleicht etwas klarer machen, was ich
meinte. Ich meine, daB mit einer a«-p-Pseudokoinzidenzanlage in der Sammelleitung eine
sehr starke Konzentration in der Raumluft relativ schnell erfaBt wird. Von dem Preis,

den die vier anderen Anlagen kosten wiirden, kann man selbstverstdndlich eine groBere
Anzahl von stationdren Luftprobennehmern und von personal air monitors anschaffen, die
man dann, wenn diese eine kontinuierlich messende Anlage anspricht, sofort auswerten
kann,

KGNIG: Ich bin bereit, diese eine Pseudokoinzidenzanlage in der Abluftleitung zu konze-
dieren, aber ich bin fest davon Uberzeugt, daB-es doch nlitzlicher ist, vor Ort zu
messen, weil ich beflirchte - und wir haben einige Male diese Erfahrung gemacht -, daB
ganz massive Raumkontaminationen von der Luftiliberwachung einfach nicht erkannt wurden.
Wir haben schon nach Gerdtefehlern gesucht und nachtrdglich festgestellt - nachdem alle
mdglichen Fehlerquellen an dem Gerat untersucht worden waren, daf auf dem MeBfilter
keine Aktivitédt vorhanden war.

K1y: Ich mochte hier kurz aus etwa achtjdhriger Erfahrung - allerdings eingeschrénkt

auf die Handhabung von Plutonium in Handschuhkdsten - berichten, Daraus kann ich sagen,
daB wir mehrere Kontaminationen pro Tag hatten, im Durchschnitt zwei bis drei, wobei in
95 % aller Fdlle die Kontaminationen direkt an Kontaminationsmonitoren festgestellt
wurden. In - grob geschdtzt - 5 % aller Fdlle konnten wir Kontaminationen in der Raum-
Tuft feststellen, allerdings sehr geringe Mengen, die mit stationdren, diskontinuierlich
ausgewerteten Probenehmern érfaBt wurden.l Wir hatten einige Fdlle, und zwar etwa im
Promillebereich, wo wir tatsdchlich einen Alarm iUber kontinuierlich arbeitende MeBgerdte
bekommen haben: In zwei Fdllen bei schweren Zwischenfdllen, und dieses bei a-g-Pseudoko-
inzidenzmeBpldtzen! Wir sind zu dem SchluB gekommen, daB flir uns die beste Mdglichkeit
der Oberwachung die war: Kontinuierliche Probenahme wdhrend der Arbeitszeit, diskontinu-
ierliche Auswertung flr die Bilanzierung, einfachste MeBgerdte z.B, in der Gesamtraum-
abluft vor den Filtern fir die Alarmgabe und a-g-Pseudokoinzidenz-MeBpldtze nur dort
einzusetzen, wo man mit einer gewissen Leckrate-rechnen kann oder rechnen muB, die eine
geringe Belastung bringt, aber mdglichst friihzeitig erkannt wird., Ich kann auch hier

die Erfahrung von Herrn Dr, Konig bestdtigen, daB mit den a-g-Pseudokoinzidenz-Raumluft-
mePplitzen gegenliber den anderen kaum eine Verbesserung, eher schlechtere MeBergebnisse
zu erzielen waren, bedingt einmal durch z.7. ldngere Leitungen und Zufihrungen, so daB
eine wesentliche Abscheidung in diesen Leitungen wohl schon erfolgte.

KIEFER: Vielen Dank, Herr Kiy, Sie haben sicher in der Bundesrepublik die grofte Er-
fahrung, die wir Uberhaupt bisher bei der Plutoniumliberwachung in der Luft hatten. Des-
halb war Ihr Beitrag flr uns besonders wichtig.

JAHN: Ich habe den Eindruck gewonnen, daB - wie das immer ist - die Wahrheit etwas in
der Mitte 1iegt. Herr Kiefer, Sie hatten richtig gesagt, die Personendosen sind sicher
das Entscheidende., Bei der Personendosis denkt man also Filmplakette und Stabdosimeter,
also Einrichtungen, von denen ich die Informationen nach dem Ereignis bekomme, Bei der
intake-Messung mit diesen kleinen Personal-Staubsammlern wdre das ja auch so. Ich michte




200

doch daran erinnern: Bei der Personendosismessung gibt es auch die Strahlungsfeldmessungen,
die also fir den prdventiven Strahlenschutz sehr wichtig sind, ndmlich bei der Voraus-
planung; etwas, worauf auch Herr Jacobs hingewiesen hat. Bei der Luftiiberwachung widre es
dann doch wohl immer noch die Konzentrationsmessung fir den prdventiven Strahlenschutz,
daB ich mir vorher sage; Das wird kommen. Ich meine insgesamt - den Eindruck habe ich hier
gewonnen -, daB es in Zukunft wieder sehr auf den Strahlenschutzverantwortlichen, den
Sachverstdndigen, ankommen wird, welchen Weg er im einzelnen geht, und ich wollte eigent-
1ich nur daran erinnern, man sollte also dariiber, daB das wesentliche der Mensch ist,
nicht ganz vergessen, daB das, was ich iiberwachen will - den Menschen -, etwas zum Strah-
lenindikator degradiere, indem ich ndmlich nachtrdglich feststelle: Er hat nun die und

die Dosen bekommen und diesen und diesen intake aufgenommen. Flr die Vorausabschdtzung
wollt e ich eine Lanze brechen und das kOnnen Sie nur mit Gerdten, d.h. mit etwas, das zu-
ndchst vom Menschen unabhdngig ist. In Zukunft kommt es sicher sehr darauf an, die Dinge
abzuwagen,

KIEFER: Ich bin ganz Ihrer Meinung; ich bin also auch der Auffassung, daB man die Dosis
vorher bestimmen und Dosismessungen durchfiihren sol1. Die Kontrolle nachher mit Personen-
dosimetern ist sehr schon, glinstiger ist natiiriich die Messung iilber die Aufnahme, denn

a) kann ich nachher noch etwas tun - die Aufnahme kann ich ja unter Umstdnden wieder
reduzieren - und b) ist die MeBempfindlichkeit des Body Counter ungleich groBer, so daB
ich also tats@chlich schon Aktivititen im Kérper nachweisen kann, die nur zu Dosen von
einigen mR iiberhaupt flihren. Infolgedessen kann man also durchaus noch etwas mit der

Body Counter-Messung erreichen, ehe es zu einer echten Belastung gekommen ist,

JACOBS: Herr Edelhduser hat, als er die Lanze flir die Raumluftiberwachung brach, gesagt,
Raumluftiberwachung ist notwendig. Ganz sicher ist sie nur dann notwendig, wenn Umgang
mit offenen radioaktiven Stoffen stattfindet. Aber jetzt meine Frage: Ab welchen Mengen
- oder was sind die Kriterien - ist eine Raumluftiiberwachungsanlage notwendig? Ich habe
etwas das Gefilhl, daB wir uns bei der Raumluftiiberwachung keine Gedanken machen, ab wann
sie notwendig ist. Ich habe es auch bei uns erlebt, daB in Bereichen, in denen unterhalb
von Freigrenzen umgegangen wird, Raumluftiiberwachungsanlagen gelegentlich in Betrieb
gesetzt werden, und da wiirde ich gerne einmal wissen: Welche Philosophie vertreten Sie,
ab wann ist eine Raumluftiberwachung notwendig?

EDELHAUSER: Da bin ich also ganz ehrlich. Ich habe das bewuBt nicht genannt, weil mir
villig klar ist, daf das sehr schwierig sein wird, das festzulegen. Diese AuBerung war
insbesondere im Gegensatz zu der etwas provozierenden Hypothese von gestern nachmittag
zu sehen, die stationdre Raumluftiiberwachung zugunsten der Personeniliberwachung ganz
fallenzulassen, In diesem Gegensatz ist es zu sehen. Ich mdchte mir nicht anmaBen, die
Kriterien wann und wo hier aus dem Stegreif zu benennen. Ich stimme da mit Herrn Jahn
vollig Uberein, daB es wirklich von Fall zu Fall sehr genau abgewogen werden muB, wann
man was benutzt,

GEBAUER: Ich habe zwei Bemerkungen, die vielleicht allgemeinerer Natur sind, zu den
tetzten Diskussionsbeitrdgen, Ich habe in der Diskussion so den Eindruck gehabt, man
schiebt den Mangel an einer repridsentativen Probenahmemdglichkeit auf einen Monitor., Ein
Monitor wird immer das messen, was ihm angeboten wird, und wenn man ihm also nicht diese
Luft anbietet, die also gerade an einer Glove-Box an einem Arbeitsplatz wirklich exi-
stiert, und die inhaliert werden kann, dann wird er eben ein falsches Ergebnis in bezug
auf diese persdnliche Inhalation geben, Man miBte also - ohne jetzt die Sache weiter
auszufiihren - wirklich doch einmal die Prinzipien der Luftfihrung in solchen Laborato-
rien untersuchen, um festzustellen, ob alle Raumelemente erfaBbar sind und in eine
Leitung gebracht werden kdnnen. Wenn das nicht der Fall ist, dann muB man Arbeitsplatz-
Uberwachung im engsten Sinne wirklich treiben. Ansonsten kann man natlirlich mit einer
Raumluftiiberwachung schon Hinweise bekommen. Die zweite Sache vielleicht noch ganz kurz:
Nach wie vor - meine ich doch - gelten die gesetzlichen Grundlagen, die in der erstenm
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Strahlenschutzverordnung fikiert sind, und auch wenn wir mit der einen oder anderen Formu-
lierung vielleicht heute nicht recht gliicklich sind, nach wie vor schreibt diese aber
Konzentrationswerte vor, Und ich glaube doch, daB die gesetzliche Grundlage heute auch
Grundlage ist filir die Auslegung verschiedener MeBgerite.

KIEFER: DaB die Industrie mit dieser Auslegung glicklich ist, das glaube ich Ihnen gerne,
Daflir sind die MeBgerdte vorhanden. Aber im Moment ist es doch tatsdchlich so, daf wir
auf der einen Seite die Strahlenschutzverordnung haben, und die Strahlenschutzverordnung
steht einwandfrei im Gegensatz zum Stand von Wissenschaft und Technik. Der Stand von
Wissenschaft und Technik muB genauso berlicksichtigt werden, und gerade desha]b haben wir
ja Fachleute bei den Behtrden, damit diese sich eben Uberlegen: Entspricht das noch
einigermaBen dem Stand von Wissenschaft und Technik? Um die Sache zu vereinfachen, soll
eben jetzt mdoglichst schnell die Strahlenschutzverordnung auf den neuesten Stand gebracht
verden.

GEBAUER: Das hdrt man allerdings schon seit einigen Jahren,

LENKEIT: Wie sol11 das funktionieren? Um noch einmal auf das Argument von Herrn Jahn zu-
rlickkommen: Man kann die Dosis messen, man kann dem Mann einen Dosiswarner geben. Kann
man dem Mann auch einen Warner geben, daB er genug inkorporiert hat? Das widre jetzt die
Frage. Das wdre auch das einfachste; ich flrchte nur, das wird nicht so einfach funk-
tionieren., Das wlrde bedeuten, daB jeder mit einem Body Counter herumlduft,

KI1EFER: Nun, was damit gemeint war, das war ja ziemlich kiar, d,h., stellen Sie sich vor,
daB man beispielsweise Monitoren an den Arbeitspldtzen hat, die dann anzeigen, wenn die
Luftkonzentration so hoch wird, dap der Mann wirklich eine grdBere Menge inkorporieren
wiirde. Das geht sicher im Einzelfall oder wenn es Edelgase sind, da genligt ja eine echte
Dosisleistungsmessung , damit ich diese Warnung bekomme. So war das sicher gedacht.

DOBIASCH: Ich erinnere mich an den Vortrag von Herrn Prof, Jacobi, als er sagte, daB die
alten MZK-Werte von den neuen irgendwie zu ermitteinden HWerten - er nannte sie DAC-Werte -
doch kaum oder nicht nennenswert abweichen und daB das somit eine indirekte Bestétigung
dessen war, was vor vielen Jahren einmal errechnet wurde. Ich glaube, er hat auch das

noch erwdhnt, und nicht nur von der aufgenommenen Menge gesprochen, sondern es muf immer
noch der RlUckschiuB kommen von der Konzentration in der Luft zur aufgenommenen Menge.

Gehe ich da richtig in dieser Annahme?

K1EFER: Herr Dobiasch, ich glaube, nein, Und zwar ist es einfach so: Die Dosis, die zu-
gelassen ist, die bleibt natlrlich in etwa gleich. Die Konzentrationen bleiben vielleicht
auch in etwa gleich, aber nur unter der Voraussetzung, daB Sie diese Konzentration das
ganze Jahr gleichméBig einatmen, und das tun Sie aber in der Praxis nicht. Deshalb geht
man eben von den Konzentrationen ab und miBt direkt die Aufnahme, Das bedeutet, daB es auf
das gleiche herauskommt, ob Sie meinetwegen in 40 Stunden eine gleichméBige Aufnahme des Zu-
gelassenen haben oder in einer Stunde das 40-fache oder gar in zehn Minuten dann eben das
240-fache. Darum geht es. Das 188t sich natlirlich ganz anders messen, da ist man dann
nicht mehr gezwungen, unbedingt mit Luftiiberwachungsgerdten zu arbeiten, vor allem dann,
wenn es etwa um Edelgase geht, Bei Edelgasen wdre es sogar besser, weil Sie dann die
Geometrie gar nicht mehr berlcksichtigen mlssen, wenn Sie direkt die Dosismessungen
machen, Das ist ndmlich die echte Gefédhrdung. Das andere sind nur Umrechnungsfaktoren.

DOBIASCH: Das ist vollkommen richtig. Es gibt doch heute schon z.B. den sogenannten

40 Stunden-Wert, es gibt den sogenannten Stunden-Wert flr kurzzeitige Arbeiten. Es wird
doch heute mit der MZK bereits so gearbeitet. Man geht da nicht davon aus, daB man in
einem Kontrollbereich den 168 Stunden-Yert unbedingt einhalten muB.
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KIEFER: Ja, aber das ist bereits eine weitere Auslegung der Strahlenschutzverordnung. Und
wenn jeder ganz klar weiB, was er tun soll, was er an Dosis zulassen darf, dann kann er
sich diese Werte selbst ableiten oder er kann sie beniitzen; sie vereinfachen dann viel-
leicht seine Messung, sie mlissen es aber nicht. Das ist nicht die Grundlage dafir. Darum
geht es.

K6N1G: Vielleicht darf ich an einem drastischen Beispiel die Situation bei der Anwendung
der Konzentration verdeutlichen., Ich hatte vor einiger Zeit eine Diskussion, in der es
um einen Behdlter ging, in dem Tritium in Gasform enthalten war, weit oberhalb der MZK

- auch des zehnfachen Wertes. Und nun stand die Luftiiberwachung zur Diskussion, obwohl
die Gesamtmenge, die in dem Behdlter enthalten war, weit unter dem zuldssigen Hochstwert
fiir die in den Korper aufgenommene Aktivitdt lag. In solchen Fdllen hat - meiner Meinung
nach - die Forderung nach einer maximal zuldssigen Konzentration Uberhaupt keinen Sinn
mehr,

KIEFER: Das war ein typisches Beispiel, daB man eben umdenken muB, und die Diskussion
iberhaupt wahrend dieser zwei Tage hat sicher gezeigt, daP man jetzt wirklich einmal
anders denken sollte und sich Uberlegen muB: Geht es immer einfach nur mit Luftiiber-
wachungsanlagen wie bisher oder gibt es noch andere Mdglichkeiten, die vielleicht sogar
den Strahlenschutz verbessern und uns allgemein sogar mehr Sicherheit geben wie die Ver-
fahren, die bisher angewandt worden sind?

Ich darf damit die Diskussion schlieBen.
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