LOSEBLATTSAMMLUNG FS-78-15-AKU Blatt:  3.4.8

Seite:  1von 10

EMPFEHLUNGEN ZUR UBERWAC__HUNG
@ DER UMWELTRADIOAKTIVITAT Stand: 23.10.1996 )

EinfluB von "HeiBlen Teilchen' auf Messverfahren zur Uberwachung der Umweltradioaktivitiit

Bearbeiter: D. Lux, Bundesamt fiir Strahlenschutz, Institut fiir Strahlenhygiene, Oberschleilheim
M. Iwatschenko-Borho, Eberline Instruments GmbH, Erlangen
Th. Steinkopff, Deutscher Wetterdienst, Offenbach
H. Wershofen, Physikalisch Technische Bundesanstalt, Braunschweig
R. Winkler, GSF-Forschungszentrum fiir Umwelt und Gesundheit, Oberschleifheim

*) Eine Uberpriifung durch damit beauftragte AKU — Mitglieder ergab, dass im Februar 2009 fiir dieses Lose
Blatt noch kein Aktualisierungsbedarf bestand.

Inhaltsverzeichnis
I ZCISCLZUNG ..ottt ettt ettt e ettt e st e e te e e tbeeestae e sbeeessaeesssaeesseeassseaassaeesssaeasseeensseessaeansseensseanns 1
DIETINTTION ..ttt ettt b et e bt e bt et e s bt e st e ae s bt et e st e eat e beebeentenbeeat e teebeentenees 2
I /<) 1 1 4 U1 1 E OO OO OO OSSOSO UR RS PRRIP 3
3.1 Oberirdische KernwaffenversucChe. ............cooieiiriiiiiiiiieeee et 3
3.2 ReaKEOTUNTALLL. ..ottt ettt ettt b et bt et e s bt e st et e s beetesaeeneebeas 3
3.3 Satelliten- und FIugZeugabstlirZe ..........c.cccvveriiirieiieiiesiesieeie ettt e ste e ssseeteesseesseessaessnesnseenns 4
4 Auswirkungen von HP auf MeSSVErfahren..........cccocvvviiiciiiiiieiiiciececeeeeeee et 5
O N 1§ OO 5
4.1.1 Kontinuierlich mesSende SYStEIME .......c.cccverierieriiiiieiiereeree e sreereesteeteeseessnesssessseeseessaens 5
4.1.2 Diskontinuierlich mesSende SYSLEIME ........cccveriirieriiiiiiereeree e ereereesteesieeseessnessreeseeseesseens 5
4.2 NICACTSCRLAZ .....veeeiiieiieiieieeee sttt ettt e st e e et et e e s teestaessaeessessseassaesseesssesssesssennsennseeseens 6
4.3 In-situ-GammasPEKITOMEIIIC .......ccverreeiiereeiierteeste st et et eteesteestaesssessseanseesseesseesssesssesssessseensessseens 6
5 Suchstrategien, Detektion und Analyse vOn HP.........c.ccccoooiriiiiiiniiicccce e 6
5.1 VOIUMENPIODEN ....eeeiiiiieiiieiieiiete ettt ettt e steesteeseaesetesnbeesbeesseesseesssesssesssessseensaessaesseesssesssennsennes 7
TN 110 ) 2T 1107 221 0] 11 (SRR 7
5.3 AlPha-/BetamESSUNG........c.cecuiertierierierieereeteesieesteesttesaesaeebeesseesseesseesssesssesssessseesseesseessessssesssenssennes 7
5.4 DOSISICISTUNGSIMESSUNE ......eeveevieeierererieeteeseesseesseesseessaessseasseesseesseesseesssesssesssessseesseessesssessssesssessennns 8
5.5 GamMMASPEKLTOMEIIIC ... ..c.viecvietieriieriesie et et et esteesteeseaesteenbeesbeesseesseesseesssesssessseensaessaesseesssenssennsennes 8
5.6 AlPhaspEKIIOMELIIC. .......eevieiietierierieeie ettt et et et e saesteebeesbeebeeseesseesssesssessseessaessaesseesssesssenssennns 8
5.7 SEM und RontgenfluoreSZenZanalySe ..........ccvevvverierierieecieeiieieesieeseesreseesressseesseesseessaesssessnesssennns 8
6 ZUSAMIMENTASSUNG ... .eeiieieeriierieeeteeteeteeteeteesseesstessteasseasseesseesseessaesssesssessseassessseesseesseesssesssesssesssesssesssenns 8
I 31 ¥ 111 ) OO OSSOSO 10
1 Zielsetzung

"Heile Teilchen", im englischen Sprachgebrauch "hot particles" (HP) sind atmospharisch getragene,
schwerldsliche Teilchen von hoher spezifischer Radioaktivitdt. Sie wurden bereits seit der Freisetzung
radioaktiver Stoffe in die Umwelt in den 50er Jahren beobachtet und untersucht. Aber obwohl bereits im
Mairz 1959 ein Kolloquium zum Erfahrungsaustausch iiber dieses Thema stattfand [Bad Schwalbach, 1959],
waren beim Reaktorunfall von Tschernobyl 1986 nur wenige Institutionen auf das Auftreten von heifien
Teilchen vorbereitet, um diesbeziigliche, systematische Messungen durchzufiihren. Aber auch noch Jahre
nach diesem Reaktorunfall wurden Daten veroffentlicht, die von hei3en Teilchen deutlich beeinflufit waren
und fehlinterpretiert wurden. Zur Struktur, Ausbreitung und Mikroanalytik wurden deshalb auch Symposien
veranstaltet. Die letzten Tagungen, die sich speziell mit den HP von Tschernobyl befafiten, waren am
28./29.10.1987 in Theuern [v.Philipsborn, 1987] und vom 12. - 16.10.1992 in Znaim, CSFR [CEC, IUR,
SCSR, 1992].

Ziel dieser Arbeit ist es deshalb, dem Praktiker im Messlabor und den Wissenschaftlern bei der Bewertung
von Messdaten eine Liste von Verdachtsmomenten fiir das Erkennen von hei3en Teilchen in Proben und
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praktische Tips fiir die gezielte Suche und Messung von HP an die Hand zu geben. Es sollen weiterhin
Anregungen vermittelt werden, wie vorhandene Mess- und Probenahmesysteme fiir diesen Zweck angepal3t
und eingesetzt werden konnen.

Primére Aufgabe des Strahlenschutzes ist der Schutz des Menschen, in diesem speziellen Fall der Schutz vor
Inhalation bzw. Ingestion von heiflen Teilchen. Die Messprogramme der Umweltiiberwachung koénnen bei
entsprechender Auslegung im Fall der Freisetzung von radioaktiven Stoffen wertvolle Hinweise {iber
Haufigkeit und Aktivitdt von heilen Teilchen liefern. Eine Bewertung der Risiken, die Abschétzung von
kritischen GroBen und Aktivitdten heiller Teilchen sowie die Empfehlung entsprechender Schutzmafinahmen
sollten interdisziplindr mit den Arbeitskreisen Dosimetrie (AKD) und Inkorporation (AKI) erfolgen.

2 Definition

Wertet man die Literatur iiber heille Teilchen aus, so stellt man fest, dal3 es fiir den Begriff "heille Teilchen"
oder Synonyme keine allgemein giiltige Definition gibt. Einige verwenden die spezifische Aktivitit des
Partikels im Verhiltnis zur spezifischen Aktivitit des Reaktorcores beim Unfall als Kriterium. Von anderen
Autoren werden z.T. sehr unterschiedliche numerische Begrenzungen der Aktivitit oder GroBe der Partikel
angegeben. So werden beispielsweise Mindestaktivitaten von 0,3 bis 100 Bq, spezifische Aktivititen

> 3 Bg/um® und aerodynamische Durchmesser < 50 um verwendet. Diese Werte sind meist situations-
spezifisch oder aus messtechnischen Griinden gewidhlt worden und haben keine allgemeine Giiltigkeit.
Unschirfere Definitionen wie z.B. "mikroskopische Teilchen hoher Aktivitit, die mit verfligbarer
Messtechnik lokalisiert werden konnen," sind wiederum sehr weit gefait und vom Stand der Technik
abhingig. Da die Problemstellung nicht trivial ist, wird eine Definition angestrebt, die den Anforderungen
der Umweltiiberwachung geniigt und heifle Teilchen im Zusammenhang mit den Messverfahren bzw. der
Matrix sieht. So verfilscht z.B. ein Partikel mit 100 Bq die Messung einer Luftfilterprobe von iiblicherweise
einigen Bq Gesamtaktivitit, wiahrend das gleiche Partikel in einer Klarschlammprobe mit einer spezifischen
Aktivitit von einigen kBq/kg irrelevant fiir das Messergebnis ist. Es wird deshalb folgende Definition
vorgeschlagen:

Ein "heiBes Teilchen" oder "hot particle” im Sinne der Uberwachung der Radioaktivitit in der Umwelt ist ein
in einer zu untersuchenden Probe enthaltenes einzelnes Teilchen, dessen Aktivitdt so grof3 ist, daB} sie die
Angabe einer gleichzeitig "wahren" und "reprisentativen" spezifischen Aktivitdt der Probe vereitelt.

Grenzfille kdnnen jedoch auch hierbei auftreten, so wurden z.B. an einigen Stellen in Finnland und Polen
nach dem Reaktorunfall in Tschernobyl einige tausend Partikel pro m? beobachtet, so daB bei einer
ausreichend groBen Probe die Aktivitdt wieder als homogen verteilt betrachtet werden konnte.

Eine Vielfalt von Begriffen wird auch fiir die zwei hiufigsten Typen von HP benutzt. So werden Partikel,
deren Zusammensetzung etwa der des Reaktorkerns entspricht, als "fuel-fragment", "standard" oder "B-type"
bezeichnet, wiahrend Partikel mit iiberwiegender Aktivitit eines Elements, meist Ruthenium, als "mono-
elemental", "ruthenial", "exotic" oder "A-type" definiert werden. In diesem Text werden zur Vereinfachung
die selbsterkldrenden Begriffe wie "fuel-type" und "monoelemental-type" benutzt.
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3 Szenarien

3.1 Oberirdische Kernwaffenversuche

Uber das Auftreten von HP wurde erstmals in den 50er Jahren als Folge von oberflichennahen Atomwaffen-
explosionen in den Versuchsgeldnden der USA berichtet. Diese Teilchen bildeten sich durch Kondensations-
prozesse im abkiihlenden Feuerball bei der Detonation. Neben Spalt- und Aktivierungsprodukten waren
dabei auch verdampftes Metall der Stahltiirme und geschmolzene Bodenpartikel beteiligt. Aufgrund der
atmosphérischen Ausbreitungsbedingungen bestand die Fraktion der HP, die Anfang der 60er Jahre in
Europa deponiert wurde, iiberwiegend aus Teilchen von 0,1 bis 10 um Durchmesser und einer maximalen
Aktivitdt von 100 Bq. 1961 wurden in Deutschland ca. 50 HP/1000 m* Luft (max. 250 HP/1000 m?) mit
einem mittleren Durchmesser von 4 um gemessen. Die gammaspektrometrisch identifizierten Nuklide waren
im wesentlichen *!Ce, #Ce, I, ¥7Nd, “°Ba, '®*Ru, *>Zr und **Nb [Rajewsky, B. et.al., 1962].

3.2 Reaktorunfille

Bereits vor dem Reaktorunfall von Tschernobyl kam es zu Freisetzungen von HP aus Kernreaktoren. So
wurden von 1954 bis 1957 Brennstoff-Partikel aus defekten Brennelementen iiber die Kamine von zwei
Reaktoren in Windscale (jetzt Sellafield) an die Umgebung abgegeben. Bei einem Brand im Kern des
Reaktors 1 von Windscale im Oktober 1957 wurden im Umkreis von 4 km HP mit Aktivititen im Bereich
von 40 bis 4800 Bq/HP abgelagert.

Wihrend bei dem Unfall von Three Miles Island keine Freisetzung von HP registriert wurde, kam es bei dem
Brand des graphitmoderierten Reaktorblocks 4 von Tschernobyl zur bisher folgenschwersten Kontamination
mit HP. Nach Schitzungen [Sandalls et al., 1993] wurden ca. 6000 bis 8000 kg heifle Teilchen emittiert. In
der 30-km-Zone lagen ca. 70% der gesamten Radioaktivitidt in Form von HP vor. Hier wurden 1986 bis
50000 HP/m? gemessen; auch in einigen Teilen von Nordost-Polen und Finnland wurden iiber 1000 HP/m?
gefunden. Der GroBenbereich lag bei Durchmessern von ca. 0,5 bis 150 um, wobei der Anteil der groeren
Teilchen mit der Entfernung deutlich abnimmt. Aufgrund der Beobachtungen geht man davon aus, dal3 die
HP im Mikrometer- und Submikrometerbereich, die den grofiten Anteil an Haufigkeit und Aktivitit
ausmachen, eine Lebensdauer von ein bis zwei Jahren im Boden aufweisen und dann verwittern. Dies
bewirkt u.a. eine Zunahme des Nuklid-Transfers Boden-Pflanze. 1988 durchgefiihrte Messungen zeigten
eine Abnahme auf 50 bis 60 HP/m? in 50 km Entfernung und auf ein bis zwei HP/m? in 90 km Entfernung
(Kiew). Diese Abnahme ist neben der Verwitterung und moglicher Verfrachtung (Erosion) auch auf den
radioaktiven Zerfall zurlickzufiihren, der zu einer Einzelaktivitit der kleinen HP unter der Nachweisgrenze
der Messverfahren fiihrt.

Auffillig ist auch die Verteilung der HP-Typen. Wihrend in der Nahzone 97% der Teilchen zum "fuel-type"
gehorten, dominierten in der Bundesrepublik HP vom "monoelemental-type" im Bereich von 0,1 bis 10 um
Durchmesser. In Warschau wurden etwa gleiche Mengen beider Typen identifiziert. Die in Polen gefundenen
HP vom "fuel-type" wiesen im Durchschnitt eine 'Ru-Aktivitit von 10 bis 100 Bq/HP bei einer
Gesamtaktivitdt von ca. 1 kBq auf, wihrend der "monoelemental-type" bei 4,5 pym Durchmesser 1 bis
10 kBq '"Ru aufwies, der Maximalwert lag bei 10° Bq.

Die Alpha-Aktivitit der HP, auch beim "fuel-type" ist relativ gering und betrug 1986 nach Schitzungen der
IAEA weniger als 1% [IAEA, Kiev, 1991].
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33 Satelliten- und Flugzeugabstiirze

In den Jahren 1961-1990 wurden von der UdSSR 35 Satelliten mit Kernreaktoren und von den USA 10
Satelliten mit Isotopenbatterien in Erdumlaufbahnen gebracht. Wie der Wiedereintritt in die Atmosphére von
SNAP-9A (1964) mit 7 x 10" Bq Pu-238 und von Cosmos 954 (1978), Cosmos 1402 (1983) und Cosmos
1900 (1988) zeigt, stellen diese militdrischen Satelliten eine potentielle Quelle fiir eine Deposition von HP
dar. Beim Absturz von Cosmos 954 iiber Kanada wurde eine Flidche von 120 000 km? mit einem Viertel der
Gesamtaktivitit des Reaktors, die 4,4-10'° Bq betrug, kontaminiert. Die aufgefundenen HP hatten einen
Durchmesser von 0,1 - 1 mm und wiesen eine durchschnittliche Aktivitit von 10® Bq/HP auf.

Auf wenige km? beschrinkte sich die Kontamination mit HP und groBeren Bruchstiicken von je 4
Atomwaffen beim Absturz von B-52 Bombern iiber Palomares/ Spanien (1966) und Thule/Gronland (1968).
Mit einem dhnlichen Szenarium ist zu rechnen, wenn durch einen Unfall oder durch terroristische Aktivititen
Kernbrennstoffe oder andere radioaktive Stoffe durch konventionelle Sprengstoffe dispergiert werden.
Hierbei ist unabhdngig von der radiologischen Bedeutung mit schwerwiegenden psychologischen Aus-
wirkungen zu rechnen, wenn sensitive Bereiche wie Stidte oder Trinkwasserspeicher betroffen sind.
Erprobte Strategien und Techniken zur Lokalisierung von HP und entsprechende Dekontaminationsverfahren
sind daher von grofiter Bedeutung.

Tabelle 1: Freisetzungen von Heiflen Teilchen

Ereignis Durch- Hiufigkeit Aktivitit Bemerkung
messer

Fall-out 0,1-10 um 50-250 HP/ max. 100 Bq

(1961) 1000m’ Luft

Cosmos 954 0,1-1 mm ~108 HP ~108Bq ca.20kg 2°U

(1978) 10>-10°HP/km? max. 5x10° Bq 4,4x10" Bq

Windscale 10-100 pm - 40-4800 Bq 4 km

(1957) Umbkreis

Tschernobyl 1-150 pm 10*-10° HP/m? 10%-10° Bq Nahbereich

fuel-type Alpha < 0,5% (10-90 km)

Tschernobyl 4,5 um 10%-10° HP/m? 10°-10*Bq Polen,

Ruthenium-typ 90% '03/106Ry Schweden
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4 Auswirkungen von HP auf Messverfahren

Die in der Analytik von Radionukliden in Umweltproben eingesetzten Probeentnahme- bzw. Messverfahren
lassen zunéchst keine Unterscheidung zwischen den homogen in der Probe verteilten und den an HP
gebundenen Anteilen der gemessenen Radioaktivitit zu. Die Angabe reprasentativer mittlerer spezifischer
Aktivitdten in der Probe ist bei Anwesenheit von HP nicht mehr ohne weiteres moglich. Selbst wenn die
Anzahl der HP in der Analysenprobe so grof} ist, da} sie einen dominierenden Anteil der Probenaktivitit
darstellt, kann die Verteilung der einzelnen Radionuklide auf die HP noch immer inhomogen sein. Eine
Unterscheidung und Bestimmung der Radionuklidverteilung ist jedoch zur realistischen Dosisberechnung
(Inhalation, Ingestion, Submersion) erforderlich.

Im Routinemessbetrieb zur Uberwachung der Umweltradioaktivitit treten nur vereinzelte HP aus friiheren,
meist bekannten, Freisetzungen auf. Bei akuten unfall- oder storfallbedingten Freisetzungen muf3 aber mit
aktuell eingetragenen HP gerechnet werden, deren Anzahl, KorngréBenverteilung, Radionuklidzusammen-
setzung und die nuklidspezifische Aktivitdten zum Zeitpunkt der Auswertung der Messung noch unbekannt
sind.

Nachstehend werden Auffilligkeiten bei Messergebnissen genannt, die einen Verdacht auf Anwesenheit von
HP in der Probe begriinden.

4.1 Luft

4.1.1 Kontinuierlich messende Systeme

Bei kontinuierlich messenden Systemen (z.B. Schrittfiltergerdten) kann bei hinreichend kurzen Sammelinter-
vallen (Minuten bis Stunden) und simultaner, zeitaufgeldster Messung das Auftreten von HP erkannt werden,
wenn die in einem bestimmten Intervall gemessene Aktivitdt einen signifikanten Anstieg aufweist.
Witterungseinfliisse (z.B. Schneeflocken, kurzfristige Staubbelastungen der Luft durch Bodenbearbeitung
oder Kohlekraftwerke, Pollenflug) kdnnen zwar auch zu erhohten Aktivitdten fiihren, lassen sich aber durch
entsprechende Beobachtungen erkldren. Selbstverstandlich miissen technische oder elektronische Stérungen
der MeBssapparatur zuverldssig ausgeschlossen werden.

Nuklidspezifisch messende Systeme ermoglichen direkt eine Unterscheidung zwischen kiinstlicher und
natiirlicher Radioaktivitidt, so daBl die o.g. Einfliisse leichter auszuschlieBen sind. Dies gilt auch fiir
Messsysteme, die auf andere Art zwischen kiinstlicher und natiirlicher Aktivitat unterscheiden (Alpha/Beta-
Verhiltnis, ABPD-, AERD-Verfahren).

Die bisherigen Uberlegungen sind auf Messungen unter Unfall- oder Stérfallbedingungen wegen der dann
erhohten und zeitlich variierenden Aktivititen kiinstlicher Radionuklide nur bedingt iibertragbar. Allerdings
gestatten es nuklidspezifisch messende Systeme charakteristische Nuklidverhéltnisse liber mehrere Sammel-
intervalle zu verfolgen. Signifikante Anderungen von Radionuklidverhéltnissen kénnen Hinweise auf die
Anwesenheit von HP geben.

4.1.2  Diskontinuierlich messende Systeme

Bei Sammelintervallen von Tagen bis Wochen (z.B. Hochvolumen Staubsammlung zur Spurenanalyse) und
der sich anschlieBenden erforderlichen Probenpriparation (Pressen, Veraschen) kann keine Aussage mehr
getroffen werden, ob eine beobachtete erhohte Aktivitit der Probe einem Einzelereignis (HP) zuzuordnen ist
oder allmihlich aufgebaut wurde. Bei Verdacht auf das Vorhandensein von HP muf} in solchen Fallen vor
der Probenpréparation eine Untersuchung des Filters mit ortsauflésenden Verfahren stattfinden, wie sie im
Abschnitt 5 beschrieben sind.
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4.2 Niederschlag

HP gelangen entweder durch Trockendeposition auf die Auffangfliche oder werden mit dem Niederschlag
deponiert. Bei einfachen Probeentnahmeverfahren wird nicht zwischen Trockendeposition und
Nassdeposition unterschieden. Der aus trockener Deposition stammende Probenanteil ist bei kurzen
Probenahmeintervallen und regelmiBigem Sdubern der Auffangfliche verhaltnismaBig gering.

Im Routinemessbetrieb kann ein zuféllig deponiertes HP, das in den Eindampfriickstand der Niederschlags-
probe gelangt, den Messwert fiir die langlebige Betaaktivitdt signifikant erhohen. Weitere Indizien fiir die
Anwesenheit von HP konnen aus einer gammaspektrometrischen Messung des Riickstandes gewonnen
werden.

Liegt eine erhohte Radioaktivitit der Luft vor und wird eine entsprechende Kontamination des Niederschlags
erwartet, so wird in der Regel eine gammaspektrometrische Direktmessung der Niederschlagsprobe in einem
Kunststoffgefdl vorgenommen. Wasserlosliche Anteile der in vorhandenen HP gebundenen Radioaktivitit
werden als I6sliche Anteile der Niederschlagsprobe erfasst, so dass deren Aktivitdt {iberschitzt wird.
Suspendierte unlosliche HP beeinflussen je nach ihrer geometrischen Verteilung in der Probe das
Messergebnis; insbesondere durch Sedimentation der HP wéhrend der Messung erfolgt eine Verfilschung.
Eine Aussage tliber die homogen in der Niederschlagsprobe enthaltene l6sliche Aktivitétskonzentration ist
dann nicht mehr zuldssig. Andererseits kann ggf. durch Wiederholungsmessungen nach angemessenen
Standzeiten, Filtration oder durch Anderung der Messgeometrie auf vorhandene HP geschlossen werden.

4.3 In-situ-Gammaspektrometrie

Wihrend einer routinemifig durchgefiihrten Messung ist eine Unterscheidung zwischen deponierter
Aerosol-Radioaktivitdt und der Aktivitit einzelner oder mehr oder weniger homogen auf einer Fliache
verteilter HP mit der In-situ-Gammaspektrometrie nicht moglich. Da das In-situ-Gammaspektrometer die
Aktivitdt tiber eine vergleichsweise groe Flache mittelt, ist es relativ unempfindlich gegen den Einfluf3
durch einzelne HP, es sei denn, sie befinden sich in unmittelbarer Ndhe zum Detektor. Bei Storféllen oder
anderweitigem Verdacht auf HP konnen durch Vergleichsmessungen an verschiedenen Standorten des Mess-
areals oder besser durch "Abscannen" des Nahbereiches (Handmonitor) evtl. Hinweise auf Stellen mit
erhohter Radioaktivitit gefunden werden. Dabei ist zu priifen, ob die erhdhten Messwerte nicht durch andere
Inhomogenitéten, z.B. eingetrocknete Regenpfiitzen, hervorgerufen wurden.

Ein technisches Hilfsmittel zum Erkennen von heterogenen Aktivititsverteilungen mittels In-situ-
Gammaspektrometrie sind Kollimatorblenden, mit denen sich das "Blickfeld" des Detektors in verschiedene
Sektoren einteilen 146t. Mobile Gammaspektrometer mit geeigneten Kollimatoren ermoglichen auch eine
gezielte Suche nach HP.

5 Suchstrategien, Detektion und Analyse von HP

Da bei nuklearen Storfillen auch eine moglichst frithzeitige Information iiber das Auftreten von HP
notwendig ist, sind parallel zu vorhandenen Storfallmessprogrammen gezielte Probenahme- bzw.
Suchstrategien zum Aufspiiren von HP erforderlich [Lux, 1995]. Wie bereits unter 2.1 erwéhnt, machen sich
HP auf Schrittfiltergerdten durch sprunghafte Aktivitdtsanstiege bemerkbar, die durch geeignete Aus-
wertealgorithmen wahrend der Probenahme erfasst werden konnen [Iwatschenko, 1995]. Festfilter konnen
nach der Probeentnahme mit den im folgenden genannten Verfahren untersucht werden. Es muf3 jedoch
bedacht werden, daB3 aufgrund der konstruktiven Auslegung {iblicher Aerosolsammler HP mit
acrodynamischen Durchmessern > ca. 10 - 20 um das Messfilter nicht erreichen konnen. Eine gezielte
Probenahme auch groBerer Partikel kann zusétzlich durch die Exposition von Vaselineplatten und Haftfolien
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erfolgen. Mit Hilfe von Impaktoren gelingt bereits bei der Aerosol-Sammlung eine Korngréfien-
Klassifizierung in der Luft vorhandener HP. Zur Differenzierung zwischen inaktiven Teilchen und HP sind
jedoch weitere Schritte erforderlich [z.B. Georgi et al.,1987]. Das Abscannen von geeigneten Flichen mit
Handmessgeriten gibt Hinweise auf bereits deponierte HP. Die Suchstrategien fiir HP auf Fléchen- und in
Volumenproben unterscheiden sich grundsatzlich.

Im Folgenden wird eine Ubersicht und kurze Bewertung der zur Detektion und Analyse von HP in
Umweltproben angewendeten oder vorgeschlagenen Verfahren gegeben. Viele Hinweise hierzu sind in den
Proceedings der erwidhnten Symposien sowie in Review-Artikeln [z.B. Rajewsky et al.,1962; Sandalls et
al.,1993] zu finden, so dass in diesem Kapitel nur neuere Publikationen zu diesem Themenbereich zitiert
werden.

5.1 Volumenproben

Hier sind gemeint: Wasser-, Boden, Nahrungsmittel-, Bewuchs-, Abfallproben usw. Aus Wasser- bzw.
anderen fliissigen Proben kann zunichst versucht werden, die HP abzufiltrieren oder
abzuzentrifugieren. Volumenproben konnen auch so lange geteilt werden, bis in einem Aliquot eine in
der Hohe oder in der Zusammensetzung abweichende Aktivitit festgestellt wird [z.B. Balashazy et
al.,1987]. Eine weitere Moglichkeit, eine Volumenprobe auf heterogene Aktivitdtsverteilung durch HP
zu Uiberpriifen, besteht darin, die Messung mit verdnderter Geometrie zu wiederholen.

5.2 Autoradiographie

Die zu untersuchende Flache (Luftfilter, Haftfolie etc.) wird mit einem Rontgenfilm oder einem geeigneten
Schwarz-WeiB3-Film in Kontakt gebracht. Der Film wird mehrere Stunden (bis zu mehreren Tagen) exponiert
und anschlieB3end entwickelt.

Mit diesem Verfahren ist eine genaue Lokalisierung von HP mdoglich. Nach entsprechender Kalibrierung
kann man Aussagen iiber GroBe, Form und Gesamtaktivitit der HP ableiten. Die gleichzeitige Exponierung
mehrerer Filme ermoglicht einen relativ groBen Probendurchsatz. Die Autoradiographie ist allerdings ein
reines Laborverfahren, der Zeitaufwand ist hoch. Alternativ zu Rontgenfilmen wird auch die Verwendung
von Kernspurfolien vorgeschlagen [Akopova et al.,1993; Meyer et al.,1994]. Auf eine neue Entwicklung, die
SPP-Technologie (Storage Photostimulable Phosphor), mit dem Vorteil einer hohen Ortsauflosung und
groBBer Messbereichsdynamik, sei hier hingewiesen [Cheng, Y.T., 1995].

53 Alpha-/Betamessung

Die zu untersuchende Flache kann aktiv mit Oberflichenkontaminationsmonitoren "abgescannt" werden.
Dieses sehr schnelle und empfindliche Verfahren ermdglicht eine ausreichend genaue Lokalisierung von HP
auch auf groBen Flachen (Stra3en, Déacher usw.). Es eignen sich sowohl groferflaichige Gasproportionalzahl-
rohre und Szintillationszdhler mit entsprechender Fensterfolie als auch Endfenster-GM-Zéhlrohre [Mandju-
kov et al.,1994]. Letztere erlauben allerdings keine Unterscheidung zwischen Alpha- und Betastrahlung.

Zur automatischen Ausmessung von Filtern, Folien, Platten etc. im Labor kdnnen Diinnschichtscanner bzw.
ortsempfindliche Vieldraht-Gasproportionalzahler (digitale Autoradiographie) eingesetzt werden.
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54 Dosisleistungsmessung

Dosisleistungsmessgerite konnen nur zur orientierenden Suche nach HP von sehr hoher Aktivitidt (>> 1
MBgq) eingesetzt werden. Zu Strahlenschutzzwecken ist ihr Einsatz jedoch sinnvoll.

55 Gammaspektrometrie

Fiir die Suche nach HP im Feld eignen sich In-situ-Gammaspektrometer nur bedingt (s. 2.3). Es gibt ferner
automatische, mit Nal-Detektor bestiickte Roboterfahrzeuge, die zur Suche nach HP eingesetzt werden
konnten. Im Normalfall wird jedoch die Gammaspektrometrie im Labor zur weiteren Untersuchung von
Volumenproben oder isolierter HP eingesetzt [z.B. Osuch et al.,1989].

5.6 Alphaspektrometrie

Wie in einigen Untersuchungen gezeigt wurde [z.B. Broda et al.,1989; Lancsarics et al.,1988], kann die
direkte Alphaspektrometrie von HP mit Si-Detektoren oder Gitter-Ionisationskammern wertvolle, qualitative
Informationen {iber Alphastrahler in HP geben. Die Giite der Spektren héngt allerdings sehr von der
Préparation bzw. von der Gro3e der HP ab.

5.7 SEM und Rontgenfluoreszenzanalyse

Zur genauen geometrischen Vermessung von HP wird die Scanning-Electron-Microscopy (SEM) eingesetzt.
Zur Bestimmung der Elementzusammensetzung dient die Mikro-Rontgenfluorenszenzanalyse, oft in
Kombination mit der SEM angewandt. Diese aufwendigen Verfahren setzen eine spezielle Préparation der
HP voraus [z.B. Vapirev et al.,1990].

6 Zusammenfassung

Im Rahmen der Uberwachung der Umweltradioaktivitit spielen HP im Allgemeinen keine Rolle und werden
daher bei der Auswertung der Routinemessungen selten beriicksichtigt. Die vereinzelt deponierten oder
resuspendierten Teilchen stammen aus bekannten Storféllen wie z.B. Tschernobyl und werden als "Aus-
reifler" beziiglich Aktivitdt oder Isotopenverhéltnis in einer Messreihe behandelt.

Besondere Probeentnahme- und Messverfahren waren bislang nicht vorgesehen, werden jedoch erforderlich,
wenn bei einem aktuellen Storfall mit der Freisetzung von HP gerechnet werden muf3. In diesem Falle sind
durch gezielte Suchtechniken (Haftfolien, Vaselineplatten, Abscannen von Flédchen) Informationen iiber
Haufigkeit und Aktivitit von HP zu sammeln. Zugleich sollten die laufenden Probeentnahmen und
Messungen auf Einfliisse durch HP kontrolliert werden. Hierbei ist es z.B. erforderlich, Luftfilter vor einer
Veraschung zu untersuchen und Volumenproben zu teilen oder mit gednderter Geometrie wiederholt zu
messen bzw. wissrige Proben zu filtrieren/zentrifugieren. Diese zusitzlichen Untersuchungen auf HP
erh6hen den Messaufwand im Storfall zunéchst erheblich. Der Umfang dieser spezifischen Messungen kann
wieder reduziert werden, wenn geklért ist,

- in welchem Gebiet HP auftreten
- ob durch die Inhalation oder Ingestion der HP eine Gefahrdung des Menschen erfolgt
- ob die Aktivitdt der HP relativ zur Gesamtaktivitét eine getrennte Erfassung erforderlich macht.

Eine Ubersicht iiber geeignete Verfahren zur Identifikation von HP in verschiedenen Medien bei einem
Storfall ist in Tabelle 2 zusammengestellt. Diese Empfehlungen kdnnen jedoch nur Hinweise auf mogliche
Verfahren geben, die im Ereignisfall situationsspezifisch und in Absprache mit den zustindigen Behorden
anzuwenden und ggf. zu modifizieren sind.
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Tabelle 2: Ubersicht iiber geeignete Verfahren zu HP-Identifikation

Medien spez. Verkehrs- Boden mit pflanzl. Le- | Niederschlags-| Luftfilter Fahrzeuge
Sammel- flichen Bewuchs bensmittel, und Oberfld- | (Wasser- Geriite
Identifikation flichen (1) (Fliache) Boden (Volu- chenwasser filter) .
men) Kleidung
GroBflachenzéhler X X 0(2) 0 X
(Handmonitor)
Szintillationszihler x (3) x (3) X
In-situ-Spektrometer 0 0
Autoradiographie(4) X X
Gitterionisationskam- X 0(5) X
mer (Alpha)
Geometrieinderung
bei y-Spektrometrie
(6) X X X
Nuklidverhéltnisse X X X X X X
On-line-Messung
Zeitverhalten X x(7)
Legende: X geeignet

0 bedingt geeignet
(1) z.B. Folien, Vaselineplatten, Pflanzenblitter, etc.
(2) Beschiddigung der Eintrittsfolie vermeiden (Schutzgitter)

(3) auch automat. Fahrzeuge mit Szintillationszéhler

(4) auch digitale Autoradiographie mit orts-auflosenden Vieldraht-Zahlrohren
(5) Eindampftiickstinde

(6) auch Probenteilung

(7) Schrittfiltergerdte mit geeigneter Software
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