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(54) Verfahren zur Bestimmung der Aktivitatskonzentration von Spaltproduktgemischen

{57) Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Bestimmung
der Aktivitatskonzentration von Spaltproduktgemischen.
Diese Gemische kdnnen bei Havarien an Kernreaktoren und
beim Einsatz von Kernwaffen entstehen und eine
Kontamination lebensnotwendiger Giiter verursachen. Ziel
der Erfindung ist es, ein einfaches und in Feldgeraten
anwendbares Verfahren zur Bestimmung der
Aktivitdtskonzentration von Spaitproduktgemischen bei
hohem Gamma-Untergrund zu schaffen, das eine schnelle
und zuverldssige Entscheidung iiber die Verwendbarkeit
von mit Spaltprodukten kontaminierten Nahrungs- und
Futtermitteln unabhéngig vom Alter des
Spaltproduktgemisches gestattet. Die Aufgabe der
Erfindung sieht vor, daR bei dem eingangs genannten
Verfahren der zur Anzeige gelangende MeRwert direkt
proportional zu der bei Inkorporation auftretenden relativen
biologischen Gefahrdung ist. ErfindungsgemaR werden
MeRproben mit betasatter Schichtdicke und ein
beta-empfindlicher Detektor mit einer Dicke der
emyfindlichen Zone von 25 bis 70 mg/cm? verwendat. Die
Diskriminatorenergie wird gleich dem Produkt aus der
Dicke der empfindlichen Zone des Detektors urid dem
minimalen Bremsvermdgen der Betateilchen im
Detektormaterial gewihit. Fig. 2 stellt die Erfindung am o
besten dar. Fig. 2 w 1
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Erfindungsanspruch:

Verfahren zur Bestimmung der Aktivitatskonzentration von Spaltproduktgemischen bei erhéhtem
Gamma-Untergrund durch Messung der aus der Oberfléche der MeRprobe je Zeiteinheit austretenden
Beta-Teilchen, unter Verwendung bekannter AktivitdtsmeBanordnungen, gekennzeichnet dadurch,
dal MeRproben mit betasatter Schichtdicke und sin betaempfindlicher Detektor, mit einer Dicke der
empfindlichen Zone von 25 bis 70 mg/cm? verwendet werden und daB die Diskriminatorenergie der
verwerideten MeRanordnung gleich dem Produkt aus der Dicke der empfindlichen Zone des Detektors
und dem minimalen Bremsvermégen der Beta-Teilchen im Detektormaterial gewahit wird.

Hierzu 2 Seiten Zeichnungen

Anwendungsgablet der Erﬂndung

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Bestimmung der Aktivititskonzentration von Spaltproduktgemischen, insbesondere ein
Verfahren zur altersunabhéingigen Bestimmung der durch Inkorporation von mit Spaltproduktgemischen kontaminierten
Wasser und Nahrungsmitteln verursachten biologischen Geféhrdung bei erhéhtem Gamma-Untergrund.

Untar der sogenannten relativen biologischen Geféhrdung G wird dabei der Quotient aus der Aktivitétskonzentration oder der
spezifischen Aktivitét A der Probe und dem vom Alter t des Spaltproduktgemischas abhingigen zuléssigen
Konzentrationsgrenzwert K (t) verstanden:

G = A/KI(t) (1)

Bei Havarien an Kernreaktoren und insbesondere beim Einsatz von Kernwaffen kénnen die gebildeten Spaltprodukte in die
Biosphi#re gelangen und verursachen dadursh sine Kontamination lebensnotwendiger Giiter, wie Wasser, Milch, Lebens- und
Futtermittel.

Die Inkorporation, d.h, die Aufnahme kontaminierter Stoffe in den menschlichen oder tierischen Kérper, kann infolge der
Radioaktivit4t der Spaltprodukte zu biologischen Schiiden fiihren. Um die schid igende Wirkung méglichst gering zu halten oder
zuvermeiden, muB die in den Kérper gelangende Aktivitéit begrenzt werden. Hierzu ist es erforderlich, die Aktiviiitskanzentration
oder die spezifische Aktivitit A, das ist die pro Volumen- oder Masse-Einheit in der Probe vorhandene Aktivitat, der zum
Verbrauch bestimmten Nahrungsgiiter zu messen und den gemessenen Wert mit dem zuldssigen Konzentrationswert K zu
vergleichen. Die Entscheidung iiber die Verwendbarkeit wird anhand des Wertes der durch die Beziehung (1) definierten
relativen biologischen Gefdhrdung G getroffen:

Fiir G < 1 kénnen die betreffenden Nahrungsgiiter verwendet werden,

fir G ~ 1 sind sie nicht verwendbar. .

Die Anwendung der Erfindung erfolgtdaher bei der Beurteilung cer Verwendbarkeit lebensnotwendiger Nahrungsgiiter, die mit
Spaltpredukten kontaminiert sind, nach Reaktorhavarien und insbesondere beim Einsatz von Kernwaffen in der Zivilverteidigung
und im militarischen Bereich.

Charakteristik der bekannten technlischen Ldsungen

Zur Messung der Aktivit4tskonzentration von mit Spaltpradukten kontaminierten Proben kommen alle filr Aktivitdtsmessungen
bekannten Anordnungen und Verfahren zur Anwendung, wobeiin der Regel die aus der Oberfliche der Mef3probe pro Zeiteinheit
austretenden, von den Spaltprodukten emittierten Beta-Teilchen oder Gamma-Quante gemessen werden. Einfache
Vorrichtungen, die inshesondere in tragbaren Geriten Anwendung finden, bestehen aus einem Kernstrahlungsdetektor, einem
Impulsverstérker, einem Impulshohendiskriminator und einer Vorrichtung zur Impulszaht- oder Impulsdichte-Messung. Die
gemessene Impulsdichte, d. h. die Zahi der Impulse pro Zeiteinheit, ist ein MaB fiir die in der MeRprobe enthaitene Aktivitat,

Es sind weiterhin komplizierte Anordnungen und Verfahren bekannt, bei denen zur Unterdriickung der vom Detektor
herriihrenden Rauschimpulse Koinzidenzverfahren oder zur Herabsetzung des Nulleffektes Antikoinzidenzabschirmungen oder
Antikoinzidenzanordnungen in Varbindung mit Anordnungen zur Impulsformdiskriminierung angewendst werden {vgl. 2.8,
H.Kiefer und R.Maushart, StrahlenschutzmeBtechnik, Verlag G.Braun Karlsruhe),

Bei der Anwendung auf Spaltproduktgemische besitzen die bekannten Verfahren den Nachteil, daR sie sine Entscheidung Uber
die Verwendbarkeit des untersuchten MeSBgutes nur dann gestatten, wenn das Alter des Spaltproduktgemisches bekannt ist.
Diese Voraussetzung istim aligemeinen nur bei Rekatorunfillen erfiillt. Unter den Bedingungen eines Kernwaffenkrieges ist
jedoch das Alter der Spaltproduktgemische nichtimmer bekannt.

Da der zuldssige Konzentrationsgren>wert eines Spaltproduktgemisches, mit zunehmendem Alter sich dndert, kann eine
Entscheidung iiber die Verwendbarksit von Nahrungsgiitern nur dann getroffen werden, wenn auBer der Aktivititskonzentration
oder der spezifischen Aktivitit auch das Alter des Spaltproduktgemisches bekannt ist.

Altersbestimmungen von Spaltproduktgemischen sind jedoch unter feldmaRigen Bedingungen problematisch und erfordern
einen zusétzlichen MeR- und Zeitaufwand.

Dieser Nachteil wird teilweise vermieden durch dasim DD-WP 59342 vorgeschlagene Verfahren, das sine Messung der Gamma-
Dosisleistung tiber der MeBprobe mittels eines Detektors mit bestimmter Energieabhingigkeit der Gamma-
Dosisempfindlichkeit vorsieht. Dieses Verfanren ist jedoch nur bis zu einem Spaltproduktaiter von 100 Tagen anwendbar;
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fir die Zivilverteidigung und fiir milits rische Anwendungen sind jedoch auch &ltere Spaltproduktgemische niit einem Alter bis zu
1 Jahrvon Interesse.

Ein weiterer Mangel dieses Verfahrens besteht darin, daB8 Aktivititsmessungen in einem Strahlungsfeld mit hohem &uferen
Gamma-Untergrund nicht oder nur durch Abschirmung des Detektors und der MeRprobe mit groBen und schweren
Abschirmanordnungen durchfihrbar sind.

Ziel der Erfindung

Ziel der Erfindung ist es, ein einfaches und in Feldgeraten anwendbares Verfahren zur Bestimmung der Aktivitétskonzentration
von Spaltproduktgemischen bei hohem Gamma-Untergrund zu schaffen, das eine schnelle und 2uverldssige Entscheidung iiber
die Verwendbarkeit von mit Spaltprodukten kontaminierten Nahrungs- und Futtermitteln unabhlingig vom Alter des
Spaltproduktgemisches gestattet. Im Vergleich zu den bekannten Verfahren der Aktivititsmessung soll insbesondere dis
Beurteilung der Verwendbaikeit kontaminierter Stoffe durch Verzicht auf zus#tzliche Auswertehilfsmittel, wie Vorrichtungen zur
Altershestimmung und Tabellen mit vom Alter abhéngigen Konzentrationsgrenzwerten, wesentlich vereinfacht werden.
SchlieBlich soll das Verfahren nach der Erfindung auch auf &ltere Spaltproduktgemische mit einem Alter bis zu 1 Jahr und bei
hohem Gamma-Untergrund anwendbar sein,

Darlegung des We: s der Erfindung

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, unter Verwendung bekannter Anordnungen ein Verfahren zur Bestimmung der
Aktivitétskonzentrationvin Spaltproduktgemischenin Trinkwasser, Milch sowie in Nahrungs- und Futtermitteln zu schaffen, bei
dem der zur Anzeige gelangende MeBwert M direkt proportional zu der bei Inkorporation auftretenden relativen biologischen
Gefdhrdung G ist, die gemiB Bezishung (1) durch den Quotienten aus der Aktivitétskonzentration oder spezifischen Aktivitat A
und dem zuldssigen Konzentrationsgrenzwert K definiert ist. Insbesondere soll die Empfindlichkeit Eg, definiert durch

EG = M/G (2)

in einem méglichst groBen Altersbereich bis zu einem Alter von 1 Jahr innerhalb bestimmtar Fehlergrenzen unabhtingig vom
Alter des Spaltproduktgemisches sein. SchlieBiich soll das Verfahren zur altersunabhiingigen Bestimmung der relativen
biologischen Gefihrdung von Spaltproduktgemischen auch bei hohem duBeren Gamma-Untergrund anwendbar sein,

Die bekannten Anordnungen und Verfahren aur Aktivitdtsmessung erfilllen die Forderung nach einer altersunabhingigen
Bestimmung der relativen biologischen Geféhrdung nicht, da bel diesen Verfahren keine speziellen MaRnahmen vorgesehen
sind, um die zur Erfiiliung der genannten Forderung notwendige definisrte Abhéngigkeit der AktivitdtsmeBempfindlichkait

Ea = M/Avom Alter zu realisieren.

Das im DD-WP 59342 vorgeschlagene Verfahren erfiillt die Forderung nach altersunabhéngiger Messung nur bis zu einem Alter
von 100 Tagen, da es technisch nicht mdglich ist, die Abhingigkeit der Gamma-Dosisempfindlichkeit der bekannten Detektoren
von der Quantenenergie so zu gestalten, daB auch fiir #ltere Spaltproduktgemische die durch die Beziehung (2) definierte
Empfindlichkeitunabhingig vom Alter ist. Da der bei diesem Verfahren verwendete Detektor eine hohe Gamma-Empfindlichkeit

Gamma-Untergrund durch Messung der aus der Oberfliche der MeRprobe je Zeitsinheit austretenden Beta-Teilchen, unter
Verwendung an sich bekannter AktivititsmeBanordnungen, dadurch geldst, daB zur Erzielung einer altersunabhingigen
Bestimmung der bei Inkorporation auftretenden relativen biologischen Gefahrdung MeBproben mit betasatter Schichtdicke und
ein betaempfindlicher Detektor mit einer Dicke der empfindlichen Zone von 25 bis 70 mg/cm? verwendet werden und daf die
Diskriminatorenergie gleich dem Produkt aus der Dicke der empfindlichen Zone des Detektors und dem minimalen
Bremsvermégen der Beta-Teilchen im Detektormaterial gewihit wird. Bei den bekannten einfachen Anordnungen zur Messung
von Beta-Aktivitéten, auf die das Verfahren nach der Erfindung angewsndet werden kann, wurde ein Probenschilchen, in dem
sich die zu untersuchende, mit Spaltproduktgemischen kontaminierte MeBprobe mit einer Fiillhéhe von 8 mm, entsprechend der
Séttigungsdicke befand, uiiier einem fiir Beta-Strahlung empfindlichen Detektor angeordnet, der die Beta-Teilchen in elektrische
Impulse umwandelt, deren Amplitude proportional zu der im Detektor absorbierten Teilchenenergie ist. Die vom Detektor
abgegebenen Impulse gelangen nach Verstérkung auf einen Diskriminator, Am Ausgang des Diskriminators erscheinen nur
solche Impulse, deren Amplitudan eine bestimmte, durch die Diskriminatorspannung einstellbare Schwelle Uberschreiten.
Infolge des linearen Zusammenhanges zwischen der Impulsamplitude und der im Detektor absorbierten Energie existiert eine
bestimmte Diskriminatorenergie. Sie ist identisch mit dem kleinsten Energieverlust eines Beta-Teilchens, das am Ausgang des
Diskriminators gerade noch einen Impuls erzeugt.

Die Ausgangsimpt". s des Diskriminators gelangen auf einen Impulsdichtemesser oder einen impulszihler mit Zeitvorwahl, Der
MeReffekt M, d. h. die gemessene Impulsdichte, ist proportional der aus der Oberfliche der MeRprobe je Zeiteinheit
austretenden Beta-Teilchen und damit Proportional 2ur Aktivitétskonzentration bzw. zur spezifischen Aktivitit A der MeBprobe:

M= AEa), (3)
wobei E, die AktivitdtsmeBempfindlichkeit der Anordnung bedeutet, Die AktivitdtsmeBempfindlichkeit héngtvon der Energie

bzw. vora Energiespektrum der auf den Detektor auftreffenden Beta-Teilchen ab. Da sich das Energiespektrum der Beta-
Strahlung eines Spaitproduktgemisches in gesetzmdBiger Weise mit seinem Alter t dndert, it E, eine Funktion des Alters t.
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Aus den Beziehungen (1) und (3) erhéit man fiir den Mefeffekt
M = G Ealt) K(1).

Der MeReffokt ist daher proportional der relativen biologischen Getshrdung G. Der Proportionalititsfaktor, der gemaR
Beziehung (2) durch

Eg = M/G = EA{t}K(t) . (4)

gegeben Ist, hingt im allgemeinen vom Alter t des Spaltproduktgemisches ab.,

Die Abh#ingigkeit des Konzentrationsgrenzwertes K vom Alter des Spaltproduktgemisches ist eine vorgegebene Funktion.
Zur L8sung der technischen Aufgabe, d.h. 2ur Erzielung einer altersunabhéngigen Messung der relativen biologischen
Geféihrdung G, ist es daher erforderlich, die Funktion Ealt) so 2u wiihlen, daB in einem méglichst groBen Altersbereich die
Empfindlichksit Eq innerhalb bestimmter Fehlergrenzen unabhéingig vom Alter ist, Gemag Bezishung (4) muR daher die
Forderung

Eg = Ealt) - K{t) = const. (5)

erfiilit werden.

Die Funktion Ex(t) weist gemaR Figur 1, Kurve 2, ein Minimum bei sinem Alter von 5 bis 10 Tagen auf. Der Vergleich mit der in
Figur 1, Kurve 1, dargesteliten Abhéngigkeit des Konzentrationsgrenzwertes Kit) zelgt, daB fir Alter gréBer als 7 Tage die
Funktion E4(t) zunimmt, wihrend die Funktion K{t) abnimmt, so daf durch geeignete Wahl der Funktion E,ft) die Forderung
innerhalb bestimmter Fehlergrenzen erfiillbar ist.

Die Abhangigkeit der Aktivitéts-MeBempfindlichkeit Et) vom Alter kann durch folgende MaRnalimen beeinflufit werden:

Mit zunehmender Schichtdicke der MeRprobe nimmt der Minimalwert von Ea ab, dadurch verlduft dis Funktion Ealt) links und
rechts vom Minimum steiler.

Es wurde gefunden, da die Schichtdicke der MeBprobe annihsrnd gleich der Beta-Siittigungsdicke sein muB, um die
Forderung (5) 2u erfiillen. Diese Séttigungsdicke wird erreicht, wenn die Schichtdicke der MeRprobe etwa gleich der Reichweite
der [ 1ta-Teilchen in der MeRprobe ist. In diesem Fall wird die Aktivitéts-MeBempfindlichkeit Ea am groBten. Praktisch reichen
Schichtdicken von 7 bis 10mm, entsprechend einer Fldchenmasse von 0,7 bis 1g/cm?, aus.

In &hnlicher Weise kann die Funktion Ealt) durch die Wahl der Diskriminatorenergie beeinfluBt werden. Mit zunehmender
Diskriminatorenergie weist die Funktion Ealt) einen steileren Verlauf auf,

Der zur Erfiillung der Forderung (5) optimale Wert der Diskriminatorenergie hiingt von der Dicke der empfindlichen Zone des
Detektors ab. Prinzipiell ist fir die Anwendung des Verfahrens nach der Erfindung jeder fiir Beta-Strahlung empfindliche Detektor
geeignet, der eine energieproportionale Impulsamplitude liefert, z.B. Halblsiter- und Szintillations-Detektoren sowie
Proportional-Zéhirohre,

Zur Messung geringer Beta-Aktivitéten bei hohem &uReren Gamma-Untergrund sind Sperrschicht-Halbleiterdetektoren
besonders geeignet. Die Dicke der empfindlichen Zone ist in diesem Fall durch die Dicke der Sperrschicht bestimmt. Bej
Szintillations-Detektoren ist die Dicke der empfindlichen Zone gleich der Dicke des verwendeten Szintillators, Der Energieverlust
der Beta-Teilchen im Detektor ist proportional dem Produkt aus der Dicke der empfindlichen Zone d und dem
Elektronenbremsvermagen S des Detektormaterials.

Das Bremsvermégen S hidngt bekanr*lich von der Energie der Beta-Teilchen ab; der klsinste Wert Snin tritt bei
Elektronenenergien im Bereich zwischen 1 und 2MeV auf,

ZurLésung der technischen Aufgabe, d. h, zur Erfiillung der Forderung {5), muR nach der Erfindung die Diskriminatorenergie E,
und/oder die Dicke der empfindlichen Zone d des Detektors so gewshit werden, daB £, gleich uem Produkt aus der Dicke der
empfindlichen Zone d und dem Minimalwert des Bremsvermdgens Sy, ist:

ED = Sm;nd.

Eine fiir praktische Zwecke ausreichende Genauigkeit der altersunabh#ngigen Bestimmung der relativen biologischen
Geféhrdung kann erreicht werden, wenn die Diskririnatorenergie im Bereich {0,7... 1,2) Smind llegt.

Zur Bestimmung der relativen biologischen Gefdhrdung von Spaltproduktgemischen bei hohem 4uBeren Gamma-Untergrund
darf die Dicke der empfindlichen Zone des Detektors zur Erzielung einer hohen Beta-Empfindlichkeit einerssits nicht zu klein sein,
andererseits darf sie nichtzu groR gewdhlt werden, da die Gamma-Empfindlichkeit des Detektors und damit die Stérimpulsdichte
und der MeBfehler mit wachsender Schichtdicke zunehmen. Es wurde gefunden, da der optimale Wert der Dicke der
empfindlichen Zone im Bereich (25...70) mg/cm? liegt,

Ausfihrungsbeispiel

Das Verfahren nach der Erfindung soll anhand der folgenden Diagramme an einem Ausfiihrungsbeispiel erliutert werden.
In den zugehorigen Zeichnungen zeigen:

Fig.1: die Abhéngigkeit des Konzentrationswertes K (Kurve 1) und der Aktivitdts-MeBempfindlichkeit E, (Kurve 2) vom Alter fiir
sin Spaltproduktgemisch von 2%y,

Fig.2: die Abhéingigkeit der Empfindlichkeit Eq fir die Messung der relativen biologischen Geféhrdung vom Alter.
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Fiir die Messung der in Fig. 1 durch Kurve 2 dargesteliten Aktivitiits-MeRempfindlichkeit E, wurde ein Sperrschicht-
Halbleiterdetektor mit einer Dicke der empfindlichen Zone von ca. 0,2 mm, entsprechend einer Flichenmasse von

etwa 47mg/cm?, verwendet. Das Produkt aus der Dicke d und dem Minimalwert Sy, des Bremsvermégens, der ungefihr bel
2KeV cm?/mg liegt, betrégt ca. 95KeV.

Die Messung der Impulsdichte und der AktivitdtsmeBempfindtichkeit erfolgte bei einer Diskriminatorenergie Ep von 100KeV.
Als Spaitproduktgemisch wurde eine L8sung von °U verwendet, das mit Reaktorneutronen gespalten wurde. Die Lésung
befand sich in elnem Probenschélchen, wobel dis Filllhéhe entsprechend der Sittigungsdicke 8mm betrug,

Aus den Werten filr K(t) und Ex(t) gem#B Fig. 1, Kurven 1 und 2, wurde nach der Bezishung (6) die Empfindlichkeit Eg fiir .2ie
Messung der relativen biologischen Geféhrdung berechnet. Wie Fig.2 26igt, weicht die Empfindlichksit Eg filr Spaltproduktalter
im Bereich von 4...500 Tagen nur um ca. + 25% vom Mittelwert ab. Diese Genauigkeit reicht fiir praktische Zwecke aus.
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