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Zusammenstellung von MeBverfahren, die bei der Beseitigung von radioaktiven
Reststoffen angewandt werden.

AKE Juni 1991

Der Auswertung liegen sechs Beitrége zugrunde [A-F] . Die radioaktiven Reststof-
fe wurden gemaf eines Schemas der KfK [D] in vier Stoffgruppen eingeteilt, die
sich aus den Kombinationen von festen und flissigen sowie anorganischen und
organischen Stoffen bilden lassen. Sofern die MeBverfahren in den Stoffgruppen
nicht einheitlich waren, wurde in Untergruppen aufgeschlisselt. Diese Zusam-
menstellung zeigt Tab. 1.

Als MeBverfahren werden angegeben:
y-Spektroskopie

Gesamtgammamessung
a-/B-Oberflachenkontaminationsmessungen
a-/B-y-Bruttomessungen

a-Spektrometrie
a-/B-Flassigszintillations-Spektrometrie

Die angewandten MeBverfahren richten sich nach den Anforderungen in den
entsprechenden atomrechtlichen Genehmigungen. Ublicherweise werden die
Einhaltung von massenspezifischen Grenzwerten in Bruchteilen der Freigrenzen
je g und die Einhaitung von Oberflachengrenzwerten gemafB Anlage IX Spalte 4
StrISchV verlangt. Die massenspezifischen Aktivitaten konnen mit allen spektro-
metrischen Methoden, der Gesamtgammamessung und der a-/B-y-Bruttomes-
sung, die Oberflachenaktivitdten mit a-/f-Kontaminationsmessungen und mittel-
bar durch die Gesamtgammamessung Gber das Oberflachen-Massenverhéltnis
Uberpriuft werden.

Die Auswahl eines MeBverfahrens richtet sich zuerst nach den zu bestimmenden
Nukliden. Da fir jedes MefB3verfahren eine spezielle MeBgeometrie erforderlich
ist, ist das nadchste Auswahlkriterium der zeitliche Aufwand zur Probenvorberei-
tung bzw. im Falle der Gesamtgammamessung der Aufwand fur die Konfektio-
nierung des MeBgutes. Die Stoffgruppe spielt bei der Auswahl des MeBverfah-
rens eine untergeordnete Rolle. Zur Probenvorbereitung bzw. zur Konfektionie-
rung des MeBgutes ist vielmehr wichtig, ob ein Material fest oder flussig ist und
ob es aus groBeren Einzelteilen besteht oder schittfahig ist. Die geforderten



Grenzwerte bedingen die Nachweisgrenzen der MeBverfahren. Ublicherweise
werden die Nachweisgrenzen durch die Wahl der MeB3zeiten, aber auch durch das
Probenvolumen bzw. der MeBgutmasse an die Erfordernisse angepaft. Eine Er-
niedrigung der Grenzwerte um den Faktor 2 bedingt dabei eine Erhéhung der
MeBzeit um mindestens den Faktor 4.

In Tab. 2 ist die Gbliche Vorgehensweise bei Freigabemessungen zusammenge-
faBt. Beim Auftreten von mehreren Strahlenarten sind Kombinationen der aufge-
fahrten MeBmethoden anzuwenden.

A Siemens AG KWU

B Amersham Buchler, Zentrales MeBlabor Braunschweig

C Uni Mainz, Institut fur Kernchemie

D Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH (KfK)

E Forschungszentrum fir Umwelt und Gesundheit GmbH (GSF), Neuherberg

F NIS Ingenieurgesellschaft, Hanau



Reststoffart Nuklide MeBverfahren NWG in Bqg/g Probenvorbereitung Abfallprodukt |Institution
1.1 Metalle Co60,Co58,Zn €5, |y-Spektrometrie 1-10-3-1-10-2 unbehandelte Probe Metallschrott A
(Einzelsticke) |Mn54,Cr51, Fe 59, beitmepca. 10 h
Ag 110m
a-/B-Oberflachenkon-|a: 9-E-3 Bg/cm?2 unbehandeltes
taminationsmessun- | B: 9-E-2 Bg/cm2 Material
gen mit Proportional-
zahler, MeBzeit 10 s
pro MeBpunkt
Co 60, Cs 137, Ra 226 |y-Spektrometrie < 1-10-2 nach unbehandelte Probe B
(i.A. Quellen) mit Reinstgermani- KTA 1503
umdetektor, Vielka-
nalspektrometer
2 h-15h MeBzeit
alle y-spektrome- y-Spektrometrie mit |5-10-3 nach KTA | 100 ml oder 1000 ml | Metallschrott, evtl. D
trisch erfaBbaren Nu- | Ge-Detektor 50 keV- | 1503 Metallspane dekontaminiert
klide, insbesondere |2MeV, 1h-16h MeB3-
Co 60, Cs 137, Am 241 | zeit
a-/B-Oberflachenkon-|a: 2:10-2Bg/cm2  |unbehandeltes
taminationsmessung | B: 2:10-1Bg/cm2 | Material
mit Proportionalzéah-
ler, MeBgeschwindig-
keit 4cm/s, bzw. Mel3-
zeit 10 s pro MeB3-
punkt
y-Strahler mit Gesamtgammames- | bei 200 kg dunn- |unbehandeltessor- | Metallschrott F
E>150 keV sung, MeBzeit ca.60s, | wandiger Stahl- | tiertes Material;
z.B. Co-60, massenspezifische bleche Selbstab- | Konfektionieren der
Cs-137 und oberflachenspez.|schirmungsdicke |MeBgutchargen auf
Aktivitat Gber Ober- |der Kontamina- |Paletten
flachen-Massenver- [tion = 16 mm
haltnis fur Co-60
2:10-3Bg/g und
1-10-3Bg/cm2
Tab.1: Zusammenstellung der von Mitgliedern des AKE angewandten MeBverfahren




Reststoffart Nuklide MeBverfahren NWG in Bq/g Probenvorbereitung Abfallprodukt |Institution
1.2 Nichtmetalle |wie1.1 A wie 1.1 A 1-10-3-1-10-2 wie 1.1 A A
1.2.1 Bauschutt beitmenca. 10 h
1.2.2 Kies, Sand [ -cmmmmmmmmmmm e e e e e
1.2.3 Erdreich z.B. wie 1.1 B < 1-10-2 250 ml oder 1000 ml| B
(Schiuttgliter) |Co60,Co 57,Zn 65 unbehandelte Probe
wie1.1 D y-Spektrometrie mit |5-10-3 nach KTA | 100 ml oder 1000 ml |junbehandelter D
Ge-Detektor 50 keV- [ 1503 rieselfahige Probe Reststoff
2MeV, 1h-16h MeB-
zeit
a-/B-Bruttomessung | 1-10-1 5 ml gesiebte Probe
in 200 mm @ - Schale
0,5 h MeBzeit
wiel1.1 F Gesamtgammames- |bei 200 kg wie1.1 F Bauschutt F
sung MeBzeitca.90s |in 200 I-FaB
Bestimmung der fur Co-60 ca.
massenspezifischen |2-10-3Bg/g
Aktivitat; Abzug der
naturlichen Aktivitat
1.2.4 Glas wie 1.1 A wiel.1 A wiel1.2 A wie 1.1 A A
1.2.5 Keramik | emrrmmrmmme e e e e e
wie1.1 D wie1.1 D wie1.1 D 100 ml oder 1000 m! |unbehandelter
zerkleinertes Reststoff
Probenmaterial
wie 1.1 F Gesamtgammames- |bei 200 kg wie1.1 F Bauschutt F
sung, MeBzeit ca. 90 s|in 200 I-FaB
Bestimmung der fir Co-60 ca.
massenspezifischen |[2-10-3Bq/g
Aktivitat;, Abzug der
naturlichen Aktivitat
Tab.1: Zusammenstellung der von Mitgliedern des AKE angewandten MeBverfahren




Reststoffart

Nuklide

MeBverfahren

NWG in Bg/g Probenvorbereitung Abfallprodukt [Institution
1.2.6 lIsolationsma- |wie1.1 A wie 1.1 A wie1.2 A wiel.1 A A
terial (Einzel- | --mmmmmmmmmm e e e e e
sticke) wie1.1 D wie1l.1 D wiel.1 D 100 ml oder 1000 ml Junbehandelter D
zerkleinertes Reststoff
Probenmaterial
wiel.1 F wie 1.2.1 F 2.B. bei 77 kg wiel1.1 F unbehandelter F
Mineralwolle auf Reststoff
Rungengestell
far Co-60 ca.
2-10-3Bqg/g
1.3 Filter z.B.Cs134,Cs 137,Co|wie 1.1 A 1-10-4 -1-10-3 A
60, Min 54 bei tmenR Ca. 50 h
z.B.Co 57,2n 65, y-Spektrometrie 4-10-2 -1 Ausstanzen von Pro- |unbehandelter E
Y 88, Cd 109, Ge(Li), Ringschalen- |beitmes =141 h |ben, 1g zur Messung |Reststoff
Ag 100m, Ba 133, geometrie
Cs 137, Ce 139,
Ra 226, Ac 227
H3,C14 Flussigszintillations- | 4....8:10-1 bei Ausstanzen von Pro- |unbehandelter
zahler tmes = 100 min ben, 0,13 g zur Mes- |Reststoff
sung
Sr90, T1 204, Pb 210 | GasdurchfluBzahler, }8-10-2-1-10-1 Ausstanzen von Pro- Junbehandelter
Low-Level-Zahler bei ben bis 50 mm @, Reststoff
tmeR = 100 min 0,13g zur Messung
wie 1.1 F F
1.4  Filterhilfs- wie 1.1und 1.3 A wiel.1 A 2:10-4- 2-10-3 wie1.1 A A
mittel beitmepca. 50 h
wie1.1 F F
Tab.1: Zusammenstellung der von Mitgliedern des AKE angewandten MeBverfahren




Reststoffart Nuklide MeBverfahren NWG in Bg/g Probenvorbereitung Abfallprodukt [Institution
2.1 leicht wie 1.1und 1.3 A wie1.1 A wie1.3 A wie 1.1 A A
brennbare | -crrmmmmr e e e e e
Stoffe z.B.Co57,Cs 137, wie1.1 B wie1.1 B 750 ml oder 1000 ml B
Papier Co 60, Se 75, Cs 134, geschreddertes
Putzwolle T1 202, Sb 125, Material
Ba 133,1125
Kernbrennstoffe, a- |y-Spektrometrie nach KTA 1507 bei a-Strahlern chem. Junbehandelte _ C ------
Strahler, Spaltpro- a-Spektrometrie Abtrennung, Reststoffe in 10 I-
dukte, Aktivierungs- |a-/B-/y- Elektrolyse; bei Sacken
produkte Bruttomessung Strontium chem.
Abtrennung; alle
ubrigen Proben
unbehandelt
P32 B-Kontaminations- 1 MeBgut in unbehandelter D _
messungen Papptrommel a 101 Reststoff in 200 I-
Sacken
P32 B-Kontaminations- 4-101Bqg/g MeBgutin 200 I- unbehandelter E
messungen Sacken Reststoff in 200 I-
Sacken
wie 1.1 F F
2.2 schwer wie 1.1und 1.3 A wie1.1 A wie13 A wie1.1 A A
brennbare | -mrremrmrm e e e e e
Stoffe wie2.1 B wiel1.1 B wiel1.1 B wie2.1 B B
wield4 C wie2.1 C wie2.1 C wie 1.4 ( C
P32, Cs 137 wie2.1 D wie2.1 D wie2.1 D wie2.1 D D
wie 1.1 F F

Tab.1:

Zusammenstellung der von Mitgliedern des AKE angewandten MefBverfahren




Reststoffart

Nuklide

MeBverfahren

sung, MeRzeitca. 60s
Bestimmung der re-
striktiveren massen-
spez. Aktivitat

filter in Gitterbox
74 kg fir Co-60
ca.3-10-3Bg/g

terkasten in Gitter-
box

Schwebstoff-Filter

NWG in Bq/g Probenvorbereitung Abfallprodukt |Institution
23 Filter wie 1.3 A wie 1.1 A wie1.3 A wie 1.1 A A
Spaltprodukte, Akti- |y-Spektrometrie nach KTA 1507 unbehandelte Pro- unber\-a—n;j-;a_l_'(_é _____________ C ------
vierungsprodukte a-/B-Bruttomessung ben Schwebstoff-Filter,
Kohle
wie1.1 F Gesamtgammames- |z.B. 4 Schwebstof-| Einlagerung von 4 Fil- unbehandel‘;(_e _____________ F ------

Tab.1: Zusammenstellung der von Mitgliedern des AKE angewandten MeBverfahren




Reststoffart Nuklide MeBverfahren NWG in Bg/g Probenvorbereitung Abfallprodukt |Institution
3. Flassige wie1.1und 1.3 A wie 1.1 A wiel13 A wie1.1 A A
anorganische
Stoffe H3,C14,5r90, a- Flussigszintillations- |H3: 1-10-2
Strahler messung C14: 1-10-2
Sr90: 1-10-2
Co57,Co60,Cs 134, |wiel1.1 B wie1.1 B 1000 ml unbehandel- B
Cs137,5e 75,1125 te Probe
H3,C14,5Sr90, Flassigszintillations- |H3: 1,3 2mlin 15 ml
a-Strahler Spektrometer mit Cc14: 0,9 Szintillationslésung
a-/B-Diskriminator
tmeR = 5min
a-,B-,y-Strahler Gesamt-a, Gesamt-B | nach KTA 1507 100 ml bzw. 500 ml radioaktives Ab- C
einschl. Kernbrenn- | 200 ml Schale eintrocknen wasser bzw. unbe-
sfoffe tmeR = 600 min a-Strahler und Sr 90, |handelte Rest-
abgetrenntes Sr 90: chemische Abtren- stoffe
tmes = 1000 min nung wie 2.1C
a-Spektrometrie:
tmeB = 4000 min
a-Strahler, B-Strahler |a-/B-Bruttomessung |a: 8-10-4 100 ml eintrocknen  |wie12 D | | D ------
Emax > 150 keV in 200 mm @ - Schale |p: 2-10-3
tmes = 1 min
H3 Flassigszintillations- |H3: 8:10-2 2mlin 18 ml
Spektrometer Szintillatorlésung
tmeR = 10 min
wie1.1 F Gesamtgammames- |z.B. Wasser in F
sung, MeBzeit ca. 60 5| 200 |-FalB fur
Bestimmung der mas-| Co-60 ca.
senspez. Aktivitat 2:10-3Bq/g
Tab.1: Zusammenstellung der von Mitgliedern des AKE angewandten MeBverfahren




Reststoffart Nuklide MeBverfahren NWG in Bg/g Probenvorbereitung Abfallprodukt |Institution
4. Flussige wie 1.1und 1.3 A wie 1.1 A wiel14 A wie 1.1 A A
organische
Stoffe H3,C14,5r90, wie 3 A wie 3 A
a-Strahler
C060,C057,Zn65 |wiel.1 B wie 1.1 B wiet2 8 | | B
H3,C 14,1125, wie 3 B H3: 1,3 2 ml Probe extrahiert
a-Strahler C14: 0,9;a: 0,2 |aus50g Material
wie 3 C wie 3 C nach KTA 1507 |wie 3 C unbehandelte | c
Reststoffe
wie1.1 D y-Spektrometrie mit |5-10-3nach KTA | 1000 ml unbehandel- | Sonderabfall D ------
Ge-Detektor 50 keV- | 1503 te Probe
2MeV, 1h-16h MeB-
zeit
a-Strahler a-Spektrometrie 1-10-2 plasmaverbrennen,
chemisch aufschlie-
Ben, elektroplat-
tieren
wie11 F wie 3 F 2.8.61in 200 - F
FaB fur Co-€0 ca.
2-10-3Bqg/g
Tab.1: Zusammenstellung der von Mitgliedern des AKE angewandten MeBverfahren
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Physikalischer Zustand

Strahlenart fest .
flassig oder
. . N pasteus
Einzelteile Schittgut
y-Strahler Probenvorberei- |unbehandeltes |unbehandeltes |Abfillung
tung sortiertes Mate- |[sortiertes Mate- [z.B.in
rial; Konfektio- |rial; Konfektio- |200 |-Fassern
nieren der MeB- | nieren der MeB-
gutchargen auf |gutchargen auf
Paletten Paletten
MeBmethode Gesamtgamma- |Gesamtgamma- | Gesamtgamma-
messung messung messung
B-/y-Strahler Probenvorberei- | Probenentnah- |evtl. mahlen -
tung me, schreddern |odersieben
oder zerspanen
in ProbengefaB |in ProbengefdB |in Probengefal
einfillen einfullen einfillen
wiegen wiegen wiegen
MeBmethode y-Spektrometrie | y-Spektrometrie | y-Spektrometrie
-Oberflachen- - -
ontaminations-
messungen an
Einzelteilen
B-Strahler Probenvorberei- | Probenentnah-
Emax<0,15 MeV |tung me, schreddern
oder zerspanen,
chemisch chemisch in Szintillator-
aufbereiten aufbereiten I6sung einfillen
MeBmethode B-Flassigszintil- | B-FlGssigszintil- | B-Flusigszintilla-
lations-Spektro- |lations-Spektro- |tions-Spektro-
skopie skopie skopie
B-Strahler Probenvorberei- | Probenentnah-
Emax=0,15 MeV |tung me, schreddern
oder zerspanen,
chemisch chemisch in Szintillator-
aufbereiten aufbereiten I6sung einfillen
MeBmethode B-Flassigszintil- | B-Flassigszintil- | B-Fldssigszintil-

lations-Spektro-
skopie
B-Oberflachen-
kontaminations-
messungen an
Einzelteilen

lations-Spektro-
skopie

lations-Spektro-
skopie
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Physikalischer Zustand

Strahlenart fest -
flussig oder
. . . pasteus
Einzelteile Schittgut
a-Strahler Probenvorberei- - mahlen und sie- |a) fur wassrige
tung ben, in MeB- Proben: in
schale 200mm @ MeBschale
ca.2g 200mm @
einwiegen 100 ml
eintrocknen
b) fur organi-
sche Proben:
chemisch
aufbereiten,
elektro-
plattieren
MeBmethode a-Oberflachen- |a-Brutto- a) a-Brutto-
kontaminations- | messung messung
messungen b) a-Spektro-
skopie
Tab.2  Zusammenfassung der angewandten MefBverfahren
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Zusammenstellung von Unterlagen beziiglich der Messungen von Abfillen aus
ISO, DIN, EG, GRS

DIN/ISO 7503, Teil 1, Juli 1990: Bestimmung der Oberflichenkontamination,
Beta-Strahler (Max. Beta-Energie Egmax groBer als 0,15 MeV) und Alpha-Strahler

Dies ist die neueste grundlegende Norm fiur die praktische Messung. Es wird
sowohl die Direktmessung als auch die Wischprifung behandelt. Fir Deutschland
neu ist die konsequente Trennung zwischen dem Wirkungsgrad der Quelle und
dem Ansprechvermdgen des MeBgeréates. Gute Tabellen Gber Eigenschaften von
Beta-Strahlern im Anhang.

DIN/ISO 7503, Teil 2, Juli 1990: Oberflichenkontamination durch Tritium

Dieser Teil 2 baut auf Teil 1 auf. Er behandelt ausfiahrlich die Wischprobenahme
und die Auswertung im Flussigszintillator.

DIN 44801, Teil 1, Oktober 1984: Oberflaichen-Kontaminationsgerate und -moni-
toren fir Alpha-, Beta- und Gammastrahlung, Allgemeine Festlegungen

Es werden ausfihrlich die Anforderungen an meBtechnische Eigenschaften, elek-
trische und mechanische Eigenschaften und die Prifungen beschrieben. Die Ide-
en der DIN 7503 (s.0.) sind ebensowenig enthalten wie die neuen Definitionen
der Nachweis- und Erkennungsgrenzen von DIN 25482 (s.u.). Diese neuen Gedan-
ken sollen in eine Neufassung der IEC Publikation 325 mit dem Titel wie DIN
44801 aufgenommen werden.

DIN 44801, Teil 2, Oktober 1987: Oberflachen-KontaminationsmefBBgerate und
-monitoren fir Tritium

Er enthalt nur wenige weitere Spezifikationen fir die Detektoren und Kalibrier-
strahler hinsichtlich Tritium. Uber die Aktualitat gilt das oben fiir Teil 1 Gesagte
auch far Teil 2.

DIN 25482, Teil 1, April 1989: Nachweisgrenze und Erkennungsgrenze bei Kern-
strahlungsmessungen. Zdhlende Messung ohne Beriicksichtigung des Probenbe-
handlungseinflusses

Hier werden die neuen Gedanken zur statistischen Sicherheit von MeBergebnis-
sen hinsichtlich der Einhaltung von Grenzwerten und der Unterscheidung vom
Nulleffekt festgelegt.
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DIN 25482, Beiblatt 1 zu Teil 1, Entwurf Dezember 1989: Erlduterungen und Bei-
spiele

Gut fur die Praxis!

DIN 25482, Teil 2, Entwurf, August 1989: Zdhlende spektrometrische Messungen
ohne Beriicksichtigung des Probenbehandlungseinflusses

Es werden die Gedanken des Teil 1 auf die Spektrometrie angewandt und an Bei-
spielen erlautert.

DIN 25482, Teil 3, Entwurf, September 1990: Messung mit linearen analog arbei-
tenden Ratemetern

Es werden die Gedanken des Teil 1 auf das Ratemeter Ubertragen, wobei die For-
meln nur fur den Fall der Normalverteilung angegeben sind.

DIN 25482, Teil 6, Entwurf, September 1990: Zdhlende Messung mit Bericksichti-
gung des Probenbehandlungs- und Gerateeinflusses

Diese Norm gilt fir alle Teilbereiche der KernstrahlenmeBtechnik, in denen die
Proben vor der Messung einer Behandlung (Aliquotierung, AufschluB3, Anreiche-
rung) unterzogen worden sind. Es wird mit dem Vergleich zu Blindproben ope-
riert.

DIN 25457, Teil 1, Entwurf, Frihjahr 1991: AktivitdtsmeBverfahren fir die Freiga-
be von radioaktiven Reststoffen und abgebauten kerntechnischen Anlageteilen,
Grundlagen der Beta- und Gamma-MeBverfahren

Diese Norm bericksichtigte die Gedanken von DIN 7503 und DIN 25482 (s.0.). Sie
beschreibt die moglichen MeBverfahren bei der Freigabe: Oberflachenaktivitats-
messungen, Gamma-Spektrometrie und Gesamt-Gamma-Aktivitatsmessung.

DIN 25457, Teil 3, Entwurf, Frithjahr 1991: Metallschrott aus Kernkraftwerken

Hier wird der praktische Ablauf bei der Freigabe von Metallschrott festgelegt. Es
werden die Begriffe “Bedingungslose Freigabe”, “Freigabe zum allgemeinen Ein-
schmelzen” und “Freigabe aus kontrollierter Verwertung” definiert. Des weite-
ren werden die Begriffe “Voruntersuchungen” und “Schlisselnuklide” einge-
fahrt. Schldsselnuklide sind meBtechnisch einfach erfaBbare Radionuklide, Gber
deren Messung das Inventar schwierig zu messender Radionuklide rechnerisch

bestimmt werden kann.
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EC Research Contract F11D-0048D (B), Final Report, Optimization of Measure-
ment Techniques for very Low Level Radioaktive Waste Material, R. Hoffmann, B.
Leidenberger

Es wird gezeigt, daB schwierig zu messende Nuklide wie K-Einfangstrahler und
niederenergetische B-Strahler auch radiotoxisch nicht relevant sind. Standard f-y-
Aktivitatsmessung mit Proportionalzahlern sind fir die meisten Geometrien aus-
reichend, solange eine a-Kontamination ausgeschlossen werden kann. Es wurden
die Flachen-, Rohren- und Ecken-Geometrie mit 20 verschiedenen Detektoren un-
tersucht.

BfS-Schriften 1/90, Determination of Activity of NNP-Wastes on the Basis of Key
Nuclides, W. Wurtinger, Proc. of the Second International Seminar of Radioactive
Waste Products, 28 May - 1 June 1990, Research Center Jiilich, Federal Republic of
Germany, Ed. E. Warnecke, R. Odoj, R. Simon.

Es wird der Gedanke von Schlusselnukliden wie Co-60 und Cs-137 verfolgt und ge-
zeigt, daB3 die Radionuklide im “normalen” Abfall aus Kernkraftwerken mit die-
sen Schlusselnukliden korreliert sind. Die Aktivitit von z.B. C-14 und Fe-55 ist mit
Co-60 korreliert, die Aktivitdt von z.B. Sr-90, I-129, Pu-238, Pu-239 und Cm-244 mit
Cs-137.









