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1 Zweck der Uberwachungsmafnahme

Die regelmiBige Uberwachung der Radioaktivitit von Luftschwebstoffpartikeln (in der Literatur, wenn auch
nicht korrekt, oft als Aerosole bezeichnet) ist sowohl in den Messprogrammen der AVV-IMIS [1] als auch in
der Richtlinie zur Emissions- und Immissionsiiberwachung kerntechnischer Anlagen (REI) [2]
vorgeschrieben. Die Maflnahmen dienen der qualitativen und quantitativen Erfassung von kiinstlichen
Radionukliden in der Umwelt und der Kontrolle der Emissionen aus kerntechnischen Anlagen. Die hier
vorliegende Messanleitung erfiillt die speziellen Forderungen nach Programmpunkt 1.2 der REI fiir den
bestimmungsgemiflen Betrieb. Danach ist die kontinuierliche Probenentnahme von radioaktiven
Luftschwebstoffpartikeln in der Umgebung einer kerntechnischen Anlage und die vierzehntigliche
y-spektrometrische Auswertung der bestaubten Filter im Labor als UberwachungsmaBnahme des
Genehmigungsinhabers gefordert. Die vierteljahrliche Auswertung von Mischproben ist gemif3 Programm-
punkt 1.2 Aufgabe der unabhingigen Messstellen.

2 MessgroRRe, MaReinheit und zu fordernde Nachweisgrenze

Messgrofe ist die iliber die Probenentnahmezeit gemittelte Aktivititskonzentration von langlebigen, an
Luftschwebstoffpartikeln gebundenen Radionukliden.

MaBeinheit ist die Aktivititskonzentration in Bq-m™.

Als Nachweisgrenze fordert die REI [2] 0,4 mBg-m™ bezogen auf Co-60.

3 Messverfahren

Im hier beschriebenen Verfahren ist der apparative Aufwand gering gehalten. Er reicht aber aus, um die
geforderte Nachweisgrenze ohne Miihen zu erreichen.
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3.1 Probenentnahme

Die Anforderungen an den Standort und die Sammelkonfiguration sind im LB 3.4.6 beschrieben. Verwendet
wird ein Luftschwebstofffilter der mindestens der Filterklasse E12 nach DIN EN 1822-1 gemall DIN 25184
[3] mit einem Durchmesser von 6 c¢cm, durch das kontinuierlich die Umgebungsluft mit einem mittleren
Volumenstrom von 1,2 m’h wihrend der Probenentnahmezeit (zwei Wochen) gepumpt wird
(Gesamtluftdurchsatz etwa 400 m®). Als Pumpe dient zum Beispiel eine Drehschieberpumpe.

3.2 Probenvorbereitung

Um im Spektrum den Untergrund durch die kurzlebigen natiirlichen Radionuklide zu reduzieren, ldsst man
diese abklingen. Nach einer Abklingzeit von mindestens 3 Tagen wird das bestaubte Filter ohne weitere
zusétzliche Bearbeitung in einer geeigneten Verpackung direkt y-spektrometrisch gemessen.

Abbildung 1 zeigt die Spektren einer Schwebstofffilterprobe, die nach 1 h, nach 1 d und nach 5 d Abklingzeit
jeweils 54.000 s gemessen wurde. Am Beispiel der 46-keV-Linie des *'°Pb wird die Erhéhung der Mess-
empfindlichkeit durch das Abklingen der natiirlichen Radioaktivitét deutlich.

33 y-spektrometrische Messung und Auswertung

Die Messung erfolgt mit einem Reinstgermanium-Detektor von etwa 30 % relativer Nachweiswahrschein-
lichkeit (verglichen mit dem Wirkungsgrad eines 3” x 3" Nal(T1)-Detektors und einer Co-60-Punktquelle in
25 cm Abstand). Filter (Probe) und Detektor sind mit etwa 10 cm Blei gegen die Umgebungsstrahlung
abgeschirmt. Zur Analyse des Spektrums, zur Nuklidzuordnung und zur Bestimmung der Radioaktivitats-
konzentration kann ein handelsiibliches Auswerteprogramm verwendet werden, wie es etwa die Hersteller der
Germaniumdetektoren und der Vielkanalanalysatoren anbieten. Das Spektrometer ist mit einem Viellinien-
Kalibrierstrahler in derselben Messgeometrie kalibriert, wobei gegebenenfalls Summationskorrektions-
faktoren zu beriicksichtigen sind. Die Messzeit wird mit 54.000 s angesetzt. Fiir den Filterwirkungsgrad wird
der Wert des Herstellers des Filters verwendet. Die Radioaktivititskonzentration wird auf die Mitte der
Probenentnahmeperiode (zwei Wochen) bezogen. Bei genaueren Informationen iiber den Zeitpunkt und die
Dauer des Auftretens einer Radioaktivitidtskonzentration am Ort der Probenentnahme werden die
Messergebnisse entsprechend korrigiert.

Die Berechnung der Aktivitidtskonzentration c; bezogen auf den mittleren Sammelzeitraum erfolgt nach
Gleichung (1):

Cr:ﬁp’y\'ﬁ-fl.fz.f} (1)
oder

Cr:ﬁ-ﬂ-g-g (1a)
mit R =M (1b)
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Abbildung 1: Spektren eines Luftschwebstofffilters, das nach 1 h, nach 1 d und nach 5 d Abklingzeit jeweils
54.000 s gemessen wurde
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Dabei bedeuten:

Cr : Aktivititskonzentration des Radionuklids r in Bq-m™

Nn : Nettoimpulsanzahl

Rn Nettozahlrate

& : Nachweiswahrscheinlichkeit fiir das Radionuklid r in Bq'-s™

[ : Emissionswahrscheinlichkeit pro Kernumwandlung

tm : Messzeit der Probe in s

V : durchgesetztes Luftvolumen in m’

Ar : Zerfallskonstante des Radionuklids r

ta : Zeitspanne zwischen Probenentnahme (bezogen auf einen mittleren
Sammelzeitpunkt) und Messbeginn in s

tr : Halbwertszeit des Radionuklids r in s

fi Summationskorrektionsfaktor

f : Korrektionsfaktor fiir den Zerfall der Radionuklide in der Zeitspanne von der
Probenentnahme bis zum Beginn der Messung

fs : Korrektionsfaktor fiir den Zerfall der Radionuklide wéhrend der Messung

Der Summationskorrektionsfaktor f; bei Impulsverlusten liegt bei aufliegenden Punkt- und Fliachenpréiparaten
in der Regel bei Werten zwischen 1,1 und 1,5.

Die Aktivitdt zu einem Bezugszeitpunkt, der um eine Zeitspanne ta vor dem Beginn der Messung liegt, erhélt
man durch Multiplikation mit f, nach Gleichung (2):

f,=e"n @)
Fiir den Korrektionsfaktor f; gilt nach Gleichung (3)
A -t
b= e ®

Ist die Zeitspanne zwischen Sammel- und Messzeit bzw. die Messzeit sehr viel kleiner als die Halbwertszeit
des zu messenden Radionuklids, giltf, =1 bzw. f; = 1.

34 Betrachtung der Messunsicherheit und der erreichbaren Nachweisgrenze
3.4.1 Kombinierte Standard-Messunsicherheit

Die kombinierte Standard-Messunsicherheit der Aktivitdtskonzentration Sg setzt sich im Wesentlichen aus den
Beitrdgen der Probenentnahme (Bestimmung des Luftdurchsatzes, einwandfreier Sitz des Filters) Sp, der
Kalibrierung sk und dem der statistischen Messunsicherheit Ss nach folgender Gleichung zusammen:

(s6)” =(sp)* + (5k)* + (Ss)’ 4)

Die Messunsicherheit der Probenentnahme wird zu etwa 15 % abgeschitzt.

Der Beitrag der Kalibrierunsicherheit ergibt sich aus dem Vergleich der Ergebnisse der Ringversuche. Sie wird
als Mittel iiber den gesamten Energiebereich mit etwa 5 % angenommen und sollte diesen Wert auch nicht
iiberschreiten.

Der relative Beitrag der statistischen Messunsicherheit (Ss) der Aktivitdtskonzentration resultiert aus der
Gleichung (5) und hiangt von der Standard-Messunsicherheit $(R) der Nettozahlrate R, ab.

5,=3C) _ SR (5)
C, Rn
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Fiir die Standardabweichung s(Rn) der Nettozdhlrate R, gilt:

b-Re(E b
S(Rn):\/&ﬁLM. 1+ (6)
m tm 2L
Dabei bedeuten:
S(Rn) . Standardabweichung der Nettozihlrate in s™
Rn : Nettozahlrate in s
b : FuB3breite der Gammalinie in Anzahl der Kanile
Ro(E,) : mittlere Zdhlrate des Nulleffekts pro Kanal in s™!
E, :  Energie der Gammalinie
L . Anzahl der Kanéle flir die Untergrundermittlung

3.4.2 FErkennungs- und Nachweisgrenze

Die mit dem Messverfahren erreichbare Nachweisgrenze berechnet sich nach DIN 25482, Teil 5, [4]. In den
Messanleitungen des Bundesministers fiir Umwelt, Naturschutz und Reaktorsicherheit [5] und in den KTA-
Regeln werden vereinfachte Gleichungen angegeben, die hier noch verwendet werden sollen bis die
inzwischen verabschiedete DIN ISO 11929 [6] umgesetzt ist.

e Liefert die mittlere Zahlrate des Nulleffekts pro Kanal ﬁo(Ey) hinreichend grof3e Impulsraten

und

e gilt fiir die Beziehung zwischen der FuBbreite b der Linie und der Breite L der Bereiche, aus denen
links und rechts der Linie der Untergrund ermittelt wird,

2L =D, (7

so bestimmt sich die Nachweisgrenze Gy, fiir die Radioaktivititskonzentration des Radionuklids r
entsprechend der folgenden Gleichung:

_ 1 2b-Ry(E,)

GN,r - m f1 ’ fz ’ f3 '(kl—a +k1—/3)' TEY (8)
Dabei bedeuten:
Gnyr . Nachweisgrenze fiir die Aktivititskonzentration des Radionuklids r in der Luft in Bg/m’
Ki-o, kg : Quantile der standardisierten Normalverteilung
& :  Nachweiswahrscheinlichkeit fiir das Radionuklid r in Bq'-s™
p, :  Emissionswahrscheinlichkeit fiir die Gammalinie mit der Energie E, des betrachteten

Radionuklids r

v . Luftdurchsatz durch das Filter in m’®
Ro(E)) :  mittlere Zéhlrate des Nulleffekts pro Kanal
b :  FuBbreite der Linie
L :  Breite der Bereiche, aus denen links und rechts der Linie der Untergrund bestimmt wird
tm : Messzeitin s
Ger :  Erkennungsgrenze fiir die Aktivititskonzentration des Radionuklids r in der Luft in Bg/m’

Die Erkennungsgrenze Ggr der Aktivititskonzentration des Radionuklids r wird nach GI. (9) berechnet zu:
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Ger = [Ki-a/(Ki-a + Ki-p)]-Gnyr ©)

3.4.3 Rechenbeispiel

Fiir das oben beschriebene y-Spektrometer lassen sich fiir das Bezugsnuklid Co-60 Erkennungs- und
Nachweisgrenze mit folgenden Parametern berechnen:

kie = 3,0 (99,9 % statistische Sicherheit der Normalverteilung)

kig = 1,65 (95 % statistische Sicherheit der Normalverteilung)

& = 1,96 -10 (Nachweiswahrscheinlichkeit fiir Co-60)

[ = 0,999826 (Emissionswahrscheinlichkeit fiir die Linie mit der Energie von 1332,50 keV
des Nuklids Co-60)

\Y, = 400 m® (Luftdurchsatz durch das Filter)

tm = 54.000 s (Messzeit)

Ro(E, = 1,5-107 s Impulse pro Sekunde und Kanal, geschétzt

)

b = 4 Kanile (FuBbreite der Linie, bei 2 k-Spektren)

L = 2 Kanile (Breite der Bereiche, aus denen der Untergrund bestimmt wird)

fi =1

f =1

fs =1

Fiir die Nachweisgrenze ergibt sich nach Gleichung (8):
Gn,co-60 = 0,28 mBg/m’

Fiir die Erkennungsgrenze gilt entsprechend Gleichung (9):
Ge,co60 = 0,18 mBg/m’

4 Beurteilung des Verfahrens

Das vorgeschlagene Verfahren erlaubt eine relativ einfache messtechnische Erfassung der Aktivitats-
konzentration von kiinstlichen Radionukliden. Bei hoheren Luftdurchsitzen lasst sich die Nachweisgrenze
senken, allerdings kann die Benutzung eines groBeren Filters auch zu einer schlechteren Messgeometrie
fiihren, was jeweils im Einzelfall zu iiberpriifen ist.

Zwingende Voraussetzung fiir diese UberwachungsmaBnahme ist der Aufbau eines Probenentnahmesystems
fiir Luftschwebstoffpartikel. Die Auslegung des bendtigten y-Spektrometrie-Messplatzes sollte so erfolgen,
dass er auch fiir alle anderen Messaufgaben benutzt werden kann.

Bei Probenentnahmesystemen, die nicht kontinuierlich den Luftdurchsatz messen, kann die Messunsicherheit
durch den nicht immer konstanten Luftdurchsatz durch das Filter den groften Beitrag zur kombinierten
Standard-Messunsicherheit liefern. Diese Messunsicherheit der Probenentnahme wird im Wesentlichen durch
die schwankende Feuchte und durch unterschiedliche Staubgehalte der Luft verursacht.

Der Arbeitszeitbedarf ergibt sich im Wesentlichen aus den Messzeiten fiir die Messung von Probe und
Nulleffekt. Der Zeitaufwand fiir Filterwechsel und Auswertung der Messung ist demgegeniiber
vernachldssigbar.
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Zur Erzielung der nach REI geforderten Nachweisgrenze muss die immer vorhandene Aktivitdt natiirlicher
Radionuklide zunichst abklingen, da diese in der Regel sehr viel grofier als die kiinstliche Aktivitat ist. Je
nach betrieblichen Erfordernissen kann die Abklingzeit kiirzer oder langer als die in Abschnitt 3.2 geforderten
3 Tage sein.

Tabelle 1 zeigt beispielhaft die Nachweisgrenzen fiir einige Radionuklide in Bg/Probe, die nach Messzeiten
von jeweils 54.000 s erreicht wurden. Die Messungen wurden nach Abklingzeiten von 1 h, 1 d und 5 d
gestartet.

Die im Beispiel angesetzte Messzeit von 54.000 s ist ein Erfahrungswert. Nach der obigen Rechnung wiirde
auch eine etwas kiirzere Messzeit ausreichen, um die nach REI geforderte Nachweisgrenze zu erreichen.

Das Filter kann auch zur Bestimmung der o- und der -Radioaktivititskonzentration verwendet werden.

Tabelle 1: Bei der Messung der in Abb. 1 gezeigten Spektren erreichte Nachweisgrenzen in Bg/Probe

Radionuklid Messung nach 1 h Messung nach 1 d Messung nach 5d

SIcr 3,28 1,65 1,21
S"Mn 0,30 0,12 0,08

%Co 0,37 0,14 0,08

Bl 0,49 0,27 0,22

B37Cs 0,39 0,17 0,06

K 43 1,8 1.4
210py 49 23 12

5 Dokumentation

Der Probenentnahmeort, das Datum und die Uhrzeit des Filterwechsels, das Luftvolumen, die Abklingzeit, das
Messdatum und die Messzeit miissen in einem Probenentnahmeprotokoll (als Begleitzettel zur Probe) oder in
einem Probenentnahmebuch notiert werden.

Zur Berichterstattung in Quartalsberichten nach REI miissen Ort, Beginn und Ende der Probenentnahmezeit,
die Abklingzeit und das Messergebnis mit statistischer Standard-Messunsicherheit angegeben werden.

Die Filter sollten fiir eine moglicherweise notwendige Kontrollmessung bis zum Ende des folgenden Jahres
zur Verfligung stehen. Die Beschriftung der Riickstellprobe muss eine eindeutige Identifizierung der
eingelagerten Probe mit dem Datum der Einlagerung und den Aktivititskonzentrationen der nachgewiesenen
Radionuklide ermdglichen, z. B. Probennummer, Probenentnahmezeitraum, Aktivitidtskonzentration am
Bezugszeitpunkt. Im Hinblick auf die féllige Aussortierung oder Beseitigung der riickgestellten
Luftschwebstofftfilter empfiehlt es sich, diese getrennt von dauerhaft zu lagernden Proben aufzubewahren.

Gingige Praxis zur Aufbewahrung von Luftschwebstofffiltern ist eine Riickstellfrist gemall folgendem
Konzept:

Die Luftschwebstofffilter, z. B. aus dem Kalenderjahr 2000, werden einmalig im Januar 2002 ausgesondert.
Dadurch wird erreicht, dass die Luftschwebstoftfilter vom Dezember 2000 garantiert noch ein ganzes Jahr zur
Verfligung stehen, wohingegen die Luftschwebstoftfilter vom Januar 2000 fast 2 Jahre aufbewahrt wiirden.

Die Aufzeichnungen der Messergebnisse sind nach der REI 30 Jahre lang aufzubewahren.
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