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1 Zweck der Uberwachungsmafnahme

Bei Storfallen oder Unféllen an Kernkraftwerken konnen u. U. grofBere Mengen an radioaktiven lodisotopen
sowie Aerosolen in die Atmosphdre gelangen und eine Gefdhrdungskomponente fiir die Umgebung
darstellen.

Zweck der UberwachungsmaBnahme ist die Ermittlung der Radioiod- und Radioaerosolkonzentration in der
Umgebungsluft an ausgesuchten Messpunkten durch Messfahrten.

Das hier dargestellte Verfahren besteht nicht in der gleichzeitigen lod- und Aerosolmessung wahrend der
Probenentnahme, wie z.B. bei einem Messgerit zur kontinuierlichen Luftiiberwachung auf Radioiod und
-Aerosole [1], sondern in der Probenentnahme am Ort und einer nachtriglichen hochauflosenden
gammaspektrometrischen Ausmessung, entweder unmittelbar anschlieBend im Messwagen oder in einem
fahrbaren oder ortsfesten Labor.

2 Messgrolle, Maleinheit und zu fordernde Nachweisgrenze

MessgroBe ist die durch Gammaspektrometrie ermittelte Aktivitdtskonzentration der Radioaerosole und der
Radioiodisotope, insbesondere die des Iod-131. Die MaBeinheit ist Bq/m’. Die erforderliche Nachweisgrenze
betrdgt sowohl fiir Iod-131 als auch fiir die Aerosole 20 Bq/m’, der obere Messbereichsendwert betrigt
jeweils 10° Bg/m’ [2]. Diese Werte gelten gleichermaBen fiir Messungen des Betreibers und der
unabhéngigen Messstelle.

3 Messverfahren
3.1 Probenentnahme und Probenentnahmegerét

Die Probenentnahme erfolgt an ausgewdéhlten Messpunkten in der Umgebung der kerntechnischen Anlage
z. B. im Zuge der Messfahrten mittels eines speziellen Probenentnahmegerétes. Das im Handel erhéltliche
Probenentnahmegerét [3] erfiillt die folgenden, vorher festgelegten Spezifikationen [4]:
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Zur Probenentnahme wird eine fiir Atemmasken handelsiibliche Filterpatrone zur Abscheidung von
Schwebstoffen, radioaktivem Iod und dessen Verbindungen verwendet, z. B. die Filterpatrone Typ
»X-plore® Rd40“ oder ,,620 P3D* der Firma Driger, oder die Filterpatrone ,,Kombinationsfilter 89
mit Reaktor P3* der Firma MSA-Auer. Das Schiittvolumen der Aktivkohle betragt 0,3 Liter.

Vorteile sind: relativ niedriger Preis, jederzeitige Nachlieferung bis zum turnusmifBigen Austausch
(alle drei Jahre), einfache Montage durch Schraubgewinde, unproblematische Handhabung der
beaufschlagten Filter und Vermeidung von Kontaminationen wegen des vorhandenen Geh&uses,
auch bei ungelibtem Personal. Die zeitliche Frist der Filterpatrone fiir die Verwendung zu
Atemschutzzwecken darf durchaus abgelaufen sein, ohne dass die Nutzung als geeignetes Filter
beeintrichtigt wird.

Das Geblise weist eine Saugleistung von 3 m® Luft/Stunde durch das beschriebene Filter auf.
Unabhéngig von der u. a. vom Verschmutzungsgrad des Filters abhéngigen Saugleistung erfolgt nach
einer vorgewdhlten Durchflussmenge von 0,5 m® Luft (£2 %) eine automatische Abschaltung.
Dadurch ist eine gleichbleibende und einfache Umrechnung auf die Aktivitédtskonzentration in der
Luft gewéhrleistet.

Das Gerit ist - da fiir mobilen Einsatz vorgesehen - an die Stromversorgung von Kraftfahrzeugen
anschlieBbar (12-V-Kfz-Akku, Leistungsaufnahme 100 W).

AuBlerdem sind folgende Varianten lieferbar oder wurden im Eigenbau gefertigt:

A)

B)

0

D)

Anstelle der Kfz-Stromversorgung ein tragbares Notstrom-Aggregat zur Stromversorgung mit
220-V-Spannung (mit Benzin oder Diesel betrieben).

Anstelle einer Filterpatrone fiir Atemmasken ein kombiniertes Filter, das aus einem vorgeschalteten
Aerosolfilter und einem nachgeschalteten Aktivkohlebett besteht. Dabei ist allerdings darauf zu
achten, dass die Aktivkohle in diesem kombinierten Filter ein Schiittvolumen von mindestens etwa
150 ml und einen k-Faktor bei Umgebungsbedingungen (max. 30°C, 70 % Luftfeuchte) k,2>12
aufweist [5]. Dieses Schiittvolumen ist erforderlich, um die ausreichende Verweilzeit

. Volumender Aktivkohle 150 ml
Luftdurchsatz 3000 1/h

0,18 s

zu gewihrleisten. Der k-Faktor

_ log. Dekontaminationsfaktor

k
Verweilzeit

ist hingegen ein Leistungsindex fiir die Qualitit der Aktivkohle [6].

Flexible Verbindung von handelsiiblicher Filterpatrone oder kombiniertem Filter (Aerosole, lod) mit
einem Luft ansaugendem Gerét durch Plastikschlauch. Dies hat den Vorteil, dass das ca. 23 kg
schwere Gerdt im Fahrzeug verbleiben kann und nur die Filterpatrone im Freien aufgestellt oder
aufgehingt werden muss.

Ein- und Ausschalten tiber Funksteuerung: Eine moderne Variante bedient sich des Mobilfunks und
ist mit Mobiltelefon bestiickt. Dann konnen derartige Geréte - vorsorglich ausgestattet mit neuem
Filter - an geeigneten Orten aufgestellt und nach Bedarf ein- sowie ausgeschaltet werden.
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3.2 Probenaufbereitung

Das Filter fiir eine Atemmaske (ebenso wie ein kombiniertes Aerosol- / lodfilter) kann als Ganzes - nach
Umhiillung mit einem Plastikbeutel als Kontaminationsschutz - in einer zylinderférmigen, hinreichend
groflvolumigen Messanordnung ohne jede weitere Bearbeitung gammaspektrometrisch gemessen werden.

Ein Offnen der Filterpatrone sowie eine Trennung der beiden Filter erfordert etwas mehr Aufwand und ist
fiir orientierende Messungen oft nicht nétig, da meistens das gesamte abgeschiedene lod festgestellt werden
soll und elementares Iod sich vorzugsweise, abhéngig von der Transportdauer in der Atmosphire, durch
Anlagerung an Partikel auch auf dem vorgeschalteten Aerosolfilter befinden wird. Nach Zwischenfdllen mit
sehr geringer lodfreisetzung iiber den Kamin oder sonstigen lodfreisetzungen mit langeren Transportwegen
bis zum Immissionsort ist zu erwarten, dass das freigesetzte, elementare lod auf seinem Weg in der
Atmosphire teilweise Verbindungen eingeht oder sich anlagert, so dass am Probenentnahmeort nur noch ein
Bruchteil in elementarer Form ankommt. Lediglich zur Beantwortung der Frage, welche Anteile des
angesammelten [ods in welcher Form vorliegen, wire eine Trennung der Filter niitzlich (siche unten), jedoch
nicht unbedingt erforderlich, da auch die Moglichkeit besteht, die Filterpatrone um 180° zu drehen (auf den
Kopf zu stellen) und ein zweites Mal zu messen. Wenn sich dabei kein Unterschied ergibt, befindet sich das
Iod im Aktivkohlefilter; wenn hingegen alles lod im Aerosolfilter adsorbiert worden ist, wird der Messwert
um etwa den Faktor 3 kleiner sein, sofern - wie bei geringen Aktivitéten iiblich - noch ohne Abstand (direkt
auf dem Detektor) gemessen werden kann.

Eventuell vorhandene &uBere Kontaminationen an den handelsiiblichen Filterpatronen sind zwar leicht
entfernbar, es empfiehlt sich dennoch, die gebrauchten Filterpatronen in Klarsichtbeuteln zu verwahren, die
auBlen kontaminationsfrei sein miissen, und sie so auszumessen. In jedem Fall ist ein Kontaminationsschutz
des Detektors selbst vorzusehen (z.B. Plexiglasabdeckung, Polydthylenbeutel als Haube, abziehbare
Haftfolie o. 4.).

Das kombinierte Atemschutzfilter weist zwar nicht die Vorziige einer Atemschutzpatrone, wohl aber den
Vorteil einer Ausmessung in einer kleinvolumigen Messanordnung auf. Die Moglichkeit der einfachen
Trennung der Filter, die lod oder Aerosole zuriickhalten, ist gegeben.

Das kombinierte Atemschutzfilter eignet sich daher im Allgemeinen nur fiir qualifizierte Messtrupps,
wihrend die Filterpatrone fiir Atemmasken mit ihrer einfachen und robusten Handhabung auch den
Moglichkeiten von Strahlenspiirtrupps entspricht.

Im Verlauf der Messungen nach dem Tschernobyl-Unfall erwies sich die (eingangs kurz erwéhnte) Trennung
der Filterbestandteile gemiB der im Folgenden beschriebenen Vorgehensweise oft als zweckméBig und gut
durchfiihrbar. Sie ermoglicht es, die in der Aktivkohle abgeschiedenen organischen und elementaren
Radioiodkomponenten eindeutig und quantitativ zu bestimmen.

Hierzu werden mit geeignetem Werkzeug (Korner und Durchschlag,) seitlich an der Filterpatrone ein oder
zwei in Achsrichtung iibereinanderliegende Locher von ca. 5 bis 7 mm Durchmesser angebracht (siche Abb.
1), wobei das erste Loch beim Fertigen des zweiten Loches voriibergehend mit Tesafilm o. 4. abgedeckt
werden sollte, um ein Herausspritzen der Aktivkohleteilchen zu vermeiden. Die Kohleschiittung der so
geoffneten Kammer ldsst man vorsichtig, d.h. ohne Staubentwicklung, in einen handelsiiblichen Plastikbeutel
mit Kordelzug rieseln, wobei die hinreichende Homogenitit der Probe leicht zu erreichen und durch den
Vorgang an sich nahezu schon gegeben ist. Der Plastikbeutel mit der Aktivkohle (ca. 1/3 Liter) wird in eine
wiederverwertbare Passform, z. B. in eine abgeschnittene 1-Liter-Kautexflasche, verbracht und in bekannter,
d. h. kalibrierter Geometrie gammaspektrometrisch ausgemessen.

Hinweis: Es gibt Atemschutzfilter, bei denen der Aktivkohlebereich in zwei hintereinander liegende
Kammern unterteilt ist, so dass zum Entleeren zwei in Stromungsrichtung hintereinander angeordnete Locher
angebracht werden miissen.
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Korner-Ansatzpunkt

Aktivkohle

Lochblech

Faltfilter

Kunststoffnetz

Abb. 1: Filterpatrone fiir Atemschutzfilter mit nur einer Aktivkohlekammer. In dieser Skizze des Auftbaus
einer Filterpatrone der Auergesellschaft bezeichnet der Begriff Faltfilter ein gefaltetes Aerosolfilter.

33 Messung

Zur Messung kann jedes hochauflosende Gamma-Spektrometer verwendet werden, sofern der Zahl-
wirkungsgrad des Messkopfes beziiglich der Filterpatrone bzw. des Filters geeignet und bekannt ist. Dies ist
beim derzeitigen Stand der Entwicklung optimal nur mit einem Germanium-Halbleiterdetektor in einem
ortsfesten oder gut ausgestatteten fahrbaren Labor oder Messwagen moglich. Fiir die Verwendung im
Messwagen kommt hauptséchlich ein tragbarer Germaniumdetektor in Frage. Dieser wiegt mit fliissigem
Stickstoff fiir maximal 24 Stunden typischerweise etwa 8 kg (ohne Elektronik und Abschirmung). Die
Abschirmung - ein 3 cm starker Bleizylinder - hat ein Gewicht von etwa 12 kg. Zuziiglich der Elektronik
wiegt die Messeinheit insgesamt ca. 25 bis 30 kg. Wenn eine Stromversorgung vorhanden ist, eignen sich
auch elektrisch gekiihlte Germaniumdetektoren.

Alternativ konnte, z. B. fiir Relativmessungen, als Detektor auch ein Nal- oder LaBr-Kristall in Betracht
kommen, der zwar beziiglich des Auflosungsvermdgens der Gamma-Linien erhebliche Nachteile aufweist,
andererseits jedoch sofort einsatzbereit ist, weil er nicht mit fliissigem Stickstoff gekiihlt werden muss.

AuBer den Radioiodisotopen werden die im Aerosolfilter der Filterpatrone quantitativ absorbierten
Radioaerosole gammaspektrometrisch miterfasst. Deshalb konnen in der Regel in einem Messvorgang
sowohl die Radioiodisotope als auch die anderen radioaktiven Aerosole gemessen werden. Wegen der
natiirlichen Aerosolaktivitit (Radon-Folgeprodukte auf dem Filter) wird, wenn es auf das Erreichen der
geforderten Nachweisgrenze ankommt, eine Abklingzeit von wenigstens einer Stunde nach Ende der
Sammelzeit bis zum Beginn der Messung empfohlen.

Falls groBlere Aktivitidten auf dem Filter aufgesammelt wurden und zu bestimmen sind, ist selbstverstdndlich
die Totzeit der Messanordnung zu beriicksichtigen. Erforderlichenfalls ist die Intensitdt der vom Filter
ausgehenden Strahlung in definierter Weise abzuschwichen (z. B. groflere Abstinde, Ausblendung,
Unterteilung, kiirzere Sammelzeiten, geringere Saugleistung).
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34 Erreichbare Nachweisgrenze und Messunsicherheit

Die erreichbare Nachweisgrenze héngt insbesondere von der Saugleistung durch die Filterpatrone und von
der Sammelzeit, von der Giite des verwendeten Gamma-Spektrometers, der Messgeometrie sowie der
Messzeit ab. Fiir die Nachweisgrenze fiir -131 mit dem Faktor 4,6 fiir die statistische Sicherheit [7]

R, =46-42R, /t, ) gilt
_46-V2-R /1,

min hﬂfsts
wobei Ry=  Nulleffekt iiber der Basis der 364-keV-Gamma-Linie in cps (z. B. Ry ~ 0,8 cps mit gut
abgeschirmtem Nal-Kristall fiir die 364-keV-Gamma-Linie des [-131);

tm= Messzeit in s;

h= Gamma-Emissionswahrscheinlichkeit (in relativen Einheiten);
fiir die 364-keV-Gamma-Linie des I-131 ist h = 0,82 (d. h. 82 %).

n= Zahlwirkungsgrad des Detektors bei 364 keV fiir die Messgeometrie (in relativen Ein-
heiten); z. B. wurde bei einem Ge-Detektor von ca. 12 % relative Efficiency fiir ein
planares Glasfaserfilter von 5 cm Durchmesser oder eine kleinvolumige Probe, direkt
aufgelegt, ein Wirkungsgrad | ~ 0,035 gemessen; der Wirkungsgrad muss jedoch fiir jeden
Detektor und jede beniitzte Geometrie zweckmaBigerweise auch fiir einen groBeren
Abstand (z. B. 0,3 m) eigens bestimmt werden und bekannt sein.

f= Abscheidegrad des Filters (~ 1)

s= Luftdurchsatz, Saugleistung in m*/h (z. B. 3 m’/h)

ts= Sammel- oder Saugzeit (z. B. 10 Minuten = 1/6 h)

st,= Durchflussmenge in m® (z. B. 0,5 m’)

Cuin = erreichbare Nachweisgrenze der I-131-Aktivititskonzentration der Luft in Bq/m3

Fiir einen tragbaren Germanium-Detektor mit leichter Abschirmung (wie in 3.3 genannt) wurden z. B.
folgende Werte ermittelt:

Ro= 0,3 cps
n = 0,035 fiir ein planares Filter von ca. 5 cm Durchmesser
n = 0,018 fiir die Filterpatrone einer Atemmaske.

Damit erhilt man folgende Nachweisgrenzen der I-131-Aktivititskonzentration in der Luft (mit 0,5 m’
durchgesetztem Luftvolumen):

Bei einem planaren Filter nach einer Messzeit von 10 Minuten

_ 46421037600 P~ 10Bg /13

™t 0,820,035 1 05

bei einer Filterpatrone nach einer Messzeit von 10 Minuten

_ 46:2:403/600 1~ 20Bq/m?

™ 0,82-0,018-1- 05

Die geforderte Nachweisgrenze von 20 Bg/m® ist demnach bei der benutzten Saugleistung von 3 m*/h und
einer Saugzeit von 10 Minuten, abhéngig von Detektor und Messgeometrie, mit einer Messzeit von etwa
10 Minuten erreichbar. Allerdings wurde vorausgesetzt, dass sich andere Radionuklide, die mdglicherweise
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ebenfalls im Filter angesammelt wurden und &uBere Einstrahlung nicht stérend bemerkbar machen. Auf
jeden Fall ist neben einer Erhohung der Saugleistung eine Vergroflerung der Sammelzeit effektiver, und zwar
etwa quadratisch wirksamer als eine Vergroerung der Messzeit, da fiir das Erreichen der Nachweisgrenze

die Beziehung S-t, - /t,, = constant gilt.

Zur Ermittlung der in der Luft tatsdchlich vorliegenden I-131-Aktivitidtskonzentration C ist in der oben
angegebenen Formel fiir C der Zéhler (4,6-,/2R, /t,, ) durch die iiber der 364-keV-Gamma-Linie des I-131

gemessene Nettoimpulsrate (ebenfalls in cps) zu ersetzen, so dass folgt:

R-R,

C=— " %0
h-n-f-s-t

Der Anteil der Probenentnahme an der Gesamtmessunsicherheit kann relativ gering gehalten werden. Die

vorher eingestellte Durchflussmenge der Luft wird - wie erwdhnt - auf +2 % genau eingehalten. Der

Abscheidegrad der Filterpatrone fiir Aerosole einschlieBlich aerosolgebundenem und elementarem lod liegt

iiber 99,9 %, aber auch fiir organisches lod noch um 99 %. Bei hoher Luftfeuchte wird allerdings weniger

Methyliodid abgeschieden; dieses wire gegebenenfalls zu beachten.

Bei der Probenentnahme sollte besonderes Augenmerk darauf gerichtet werden, dass die Luftprobe
reprasentativ fiir das fragliche Gebiet ist. So sollte die Luftprobe z. B. nicht im Unterholz eines Waldes
genommen werden, wo mit einer mangelhaften Luftdurchmischung und Vorfilterung durch Blétter, Nadeln
etc. zu rechnen ist.

4 Bewertung des Verfahrens

Das Verfahren ermdglicht ohne groflen zusdtzlichen Zeitbedarf die Luftprobenentnahme an den
ausgewihlten Messpunkten. Als vorteilhaft ist die lod- und Aerosolprobenentnahme in einem Arbeitsgang
anzusehen.

Weitere Vorteile sind die Flexibilitdt und die relative Preiswiirdigkeit des einfachen Probenentnahmegerites,
das auch durch weniger qualifiziertes Personal bedient werden kann.

Bei groBeren Freisetzungen ist es wegen der Gefahr der Kontamination des Messgerdtes ohnehin
zweckmiBig, in Bereichen hoherer Luftkontamination nur Dosisleistungen sowie gegebenenfalls
Oberflachenkontaminationen zu messen, dariiber hinaus jedoch lediglich Proben, z. B. auch Filterproben aus
kleinem, definiertem Luftvolumen mit Hand-Saugpumpen zu nehmen und die Messapparaturen zur
Ausmessung dieser Proben auBBerhalb des betroffenen Gebietes zu verwenden.

5 Dokumentation

Die Kennzeichnung der Filter erfolgt zweckméBigerweise durch vor der Probenentnahme angebrachte
Aufkleber gemill dem Losen Blatt 3.2.7 [8].

Alle Parameter, die fiir die Bestimmung der Messgroflien und die Auswertung von Bedeutung sind, sollten
moglichst in einem vor der Messfahrt vorbereiteten Protokollblatt erfasst werden. Dies ist insbesondere zur
Nachvollziehbarkeit und ggf. Kontrolle der Ergebnisse von Bedeutung. Auch das Notieren besonderer
Begebenheiten am jeweiligen Messort kann bei der Aufkldrung von ungewohnlichen oder unerwarteten
Ergebnissen sehr niitzlich sein.
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6 Besonderheiten, Bemerkungen

Fiir Storfallmessungen, bei denen Alterungs- und Vergiftungserscheinungen der Filter ausgeschlossen
werden konnen und die Luftfeuchte wegen der kurzen Zeit keine so wesentliche Rolle spielt, reicht - wie
bereits in 3.1 erwéhnt - eine Verweildauer des Iods von 0,18 s im Aktivkohleteil aus.

Da das Schiittvolumen der Aktivkohle der Filterpatrone nicht nur 150 ml, sondern tatsdchlich mehr als 0,3 1
betrigt, kann die maximale Saugleistung eines fiir Atemschutzfilter und &hnliche Filter geeigneten Geblases
etwa 6 m’/h betragen. Die Saugleistung von 6 m*/h wiirde eine Durchflussmenge von 1 m® Luft in zehn
Minuten erméglichen. Damit konnte die erforderliche Nachweisgrenze von 20 Bg/m® bereits mit einer
Messzeit von fiinf Minuten erreicht werden. Dies hitte bei Storfallmessungen, bei denen es bekanntlich auf
Schnelligkeit ankommt, Vorteile.

Eine Ausdehnung der Sammelzeit von zehn auf zwanzig Minuten hitte bei einer Saugleistung von 3 m’/h
allerdings dieselbe Wirkung (Luftmenge 1 m®). Bei leichteren Storfillen erscheint eine Ausdehnung der
Sammelzeit durchaus vertretbar; bei schwereren Storféllen, bei denen zehn Minuten Sammelzeit ein oberes
Limit darstellen, ist hingegen das Erreichen der Nachweisgrenze wenig bedeutsam.

Sofern radioaktive Aerosole und Iod-131 routineméBig entsprechend den Losen Blittern 3.1.4 und 3.1.5
gemessen werden, konnen unter Umstinden auch die Storfallmessungen entsprechend - allerdings mit kurzer
Sammelzeit - durchgefithrt werden. Zwar ist hier der Luftdurchsatz fiir diesen Zweck relativ gering, jedoch
wird dies durch die sehr empfindliche Messapparatur grofitenteils ausgeglichen. Diese Messapparatur kann
allerdings - u. a. wegen der schweren Abschirmung - nur ortsfest oder in einem Spezialfahrzeug installiert
werden.
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