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Verfahren zur Bestimmung der mittleren
Radon-222-Aktivitatskonzentration
mit Kernspurdetektoren

1 Anwendbarkeit

Dieses Verfahren ist fir die Uberwachung der mittleren Rn-222-Aktivitdtskon-
zentration im Freien oder in der Raumluft mittels integrierender Langzeitmessun-
gen geeignet. Fir Messungen im Freien werden in der Regel Expositionszeiten von
6 Monaten gewahlt. Dabei kénnen Rn-222-Aktivitatskonzentrationen oberhalb von
10 Bg-m™ nachgewiesen werden. Dariiber hinaus kénnen in der Raumluft bei typi-
schen Expositionszeiten von 3 Monaten Rn-222-Aktivitatskonzentrationen oberhalb
von 20 Bg-m™ erfasst werden. Dieses Verfahren erfiillt die Anforderungen der
Richtlinie zur Emissions- und Immissionsiiberwachung bei bergbaulichen Tatigkei-
ten (REI Bergbau).

2 Probeentnahme

2.1 Aufbau der Probeentnahmeeinrichtung

Die Probeentnahmeeinrichtung besteht aus einer Kammer (ein typisches Kammer-
volumen liegt im Bereich von 10 cm3 bis 250 cm3), in welcher ein Kernspurdetek-
tor enthalten ist. Der Aufbau einer Probeentnahmeeinrichtung zur Bestimmung der
mittleren Rn-222-Aktivitatskonzentration mit Kernspurdetektoren ist in Abbildung 1
dargestellt.
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Abb. 1: Aufbau einer Probeentnahmeeinrichtung zur Bestimmung der mittleren
Rn-222-Aktivitatskonzentration mit Kernspurdetektor
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Das Messvolumen der Probeentnahmeeinrichtung wird entweder vollstandig von
einer permeablen Kammerwand oder von der Kammerwand und einem Filter um-
schlossen.

2.2 Anforderung an die Probeentnahmeeinrichtung

Die Probeentnahmeeinrichtung muss so beschaffen sein, dass Rn-222 in das Mess-
volumen eindringen kann, wahrend die in der umgebenden Atmosphdre befindli-
chen Radon-Zerfallsprodukte auBerhalb der Kammer verbleiben. Durch hinreichend
groBe Diffusionszeiten von mehr als 3 Minuten oder andere messtechnische Vor-
kehrungen muss sichergestellt werden, dass der Messeffekt durch das ebenfalls
aus der umgebenden Atmosphare in das Messvolumen diffundierende Rn-220 ver-
nachlassigbar ist.

Durch Verwendung einer Wetterschutzhaube entsprechend Abbildung 1 (z. B. bei
Messungen im Freien) wird die Probeentnahmeeinrichtung sowohl vor extremen
klimatischen Einflissen, wie z. B. Temperatur und Nasse, als auch vor mechani-
scher Beschadigung geschutzt. Der Einsatz von hydrophobem Kammer- bzw. Fil-
termaterial reduziert zusatzlich den Einfluss von Feuchtigkeit auf die Probeentnah-
me.

Lokale elektrostatische Oberflachenpotentiale diirfen nicht das Depositionsverhalten
der im empfindlichen Messvolumen gebildeten Radon-Zerfallsprodukte auf die in-
neren Oberflachen (Kammerwand und Kernspurdetektor) beeinflussen. Durch anti-
statische MaBnahmen, wie z. B. Verwendung von Materialien mit geringem Oberfla-
chenwiderstand fir die Kammerwand und Abdeckung des Kernspurdetektors mit
dinnen metallisierten Folien, oder anderer messtechnischer Vorkehrungen ist der
Einfluss von elektrostatischen Effekten auf die Probeentnahme auszuschlieBen.

Es sind nur Probeentnahmeeinrichtungen zu verwenden, die die fir den Messzweck
erforderlichen physikalisch-technischen Eigenschaften besitzen und regelmaBigen
anerkannten Vergleichsprifungen unterliegen.

2.3 Standort der Probeentnahmeeinrichtung

Die radondicht verpackten und gekennzeichneten Probeenthnahmeeinrichtungen
werden am Probeentnahmeort aus der Verpackung entnommen und aufgestellt. Flr
die Probeentnahme zur Messung der bodennahen Rn-222-Aktivitatskonzentration
betragt die Aufstellhbhe ca. 1,5 m Uber dem Erdboden. Bei Probeentnahmen im
Freien ist darauf zu achten, dass die Probeentnahmeeinrichtungen sowohl vor Nas-
se und Schmutz als auch vor starker Sonnenbestrahlung geschitzt sind. Bei Pro-
beentnahmen in Raumen sollten die Probeentnahmeeinrichtungen frei im Raum
aufgestellt werden, ohne dabei von anderen Gegenstanden verdeckt zu werden.
Dazu sollte der Aufstellort der Probeenthahmeeinrichtungen so gewahlt werden,
dass ein Mindestabstand von 30 cm zu der nachstgelegenen Oberflache (Wand,
Boden, Decke) eingehalten wird und keine unmittelbare Nahe zu Tlren, Fenstern
oder Heizungen besteht. Nach dem Ende der Probeenthahme sind die Probeent-
nahmeeinrichtungen zu verpacken und unverzlglich einer Analysestelle zu Uberge-
ben.
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Die Dokumentation zur Probeentnahme muss die Kennzeichnung der Probeent-
nahmeeinrichtung, eine Bezeichnung des Probeentnahmeortes sowie die Zeitpunkte
des Beginns und des Endes der Probeentnahme enthalten.

3 Analyse

3.1 Prinzip des Verfahrens

Rn-222 diffundiert durch die permeable Kammerwand oder das Filter aus der um-
gebenden Atmosphare in das empfindliche Volumen der Probeentnahmeeinrich-
tung. Dort zerfallen Rn-222 und seine kurzlebigen Zerfallsprodukte.

Die infolge des Zerfalls von Rn-222 und seiner kurzlebigen Zerfallsprodukte in den
Kernspurdetektor eindringenden Alphateilchen erzeugen durch kontinuierliche Ener-
gieubertragung latente Spuren im Detektormaterial (Beta- und Gammastrahlung
erzeugen keine Spuren). Die latenten Spuren der Alphateilchen werden durch einen
Atzprozess so weit vergroBert, dass sie mit einem lichtoptischen Verfahren gezahit
werden kénnen. Die innerhalb einer ausgewerteten Flache gemessene Spuranzahl
ist dem Produkt aus der Rn-222-Aktivitatskonzentration und der Expositionsdauer
proportional.

3.2 Probenvorbereitung

Nach der Probeentnahme sind die Probeentnahmeeinrichtungen auf eventuelle
Beschadigungen zu kontrollieren, die Kernspurdetektoren zu enthehmen und diese
bis zur Atzung radondicht, z. B. durch EinschweiBen in Aluminium-Polyethylen-Ver-
bundfolie, zu lagern.

Tab. 1: Typische Atzbedingungen fiir verschiedene Detektormaterialien

Detektormaterial Atzlésung  Konzen- Anteil Atzzeit Tempe- Bemerkung
tration ratur
in mol-I"? in% inh in°C
CR-39 NaOH 7,5 6 60 Chemische Atzung
Kodak LR115 NaOH 2,5 1,5 60 Chemische Atzung
MAKROFOL DE1-4 KOH 6,45 40 4,25 37 I_E_Iektrochemisches
Ethanol absolut 60 Atzverfahren

Als Kernspurdetektoren eignen sich verschiedene Folien, z. B. aus Polycarbonat, die
sich hinsichtlich ihrer chemischen Atzung und ihren Nachweiseigenschaften unter-
scheiden. In der Tabelle 1 sind typische Detektorfolien mit ihren Handelsnamen
angegeben und ihre Standardatzbedingungen aufgefiihrt. Fiir die Atzung werden
die Kernspurdetektoren einer temperierten Alkalilauge (bei bestimmten Detektor-
materialien mit Zusatz von Ethanol) wahrend einer bestimmten Zeitdauer ausge-
setzt. Dabei ist auf Temperaturkonstanz und eine homogene Temperaturverteilung
im Atzbad zu achten. Zu diesem Zweck kann die Atzlésung durch eine Riihrvor-
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richtung bewegt werden. Neben der reinen chemischen Atzung kann zur zusétzli-
chen Aufweitung der Spuren ein elektrochemisches Atzverfahren eingesetzt wer-
den. Dazu befindet sich der Kernspurdetektor in einer Atzbox, an die liber spezielle
Elektroden ein elektrisches Wechselfeld von ca. 1000 V und ca. 3000 Hz angelegt
wird. Beim Einsatz von MAKROFOL-Kernspurdetektoren werden die Spuren erst
durch das elektrochemische Atzverfahren so weit vergréBert, dass die Atzspuren
mit einem lichtoptischen Verfahren gezahlt werden kénnen. Nach der Atzung wer-
den die Kernspurdetektoren unter flieBendem Wasser ausreichend gespdllt und in
einer 5%igen Essigsaurelésung neutralisiert. Durch den Einsatz eines Ultraschallba-
des wird der Effekt des Reinigungsvorganges erhdht.

Abbildung 2 zeigt entsprechend den Atzbedingungen gemé&B Tabelle 1 angeétzt
Alphateilchenspuren auf der Oberflache von verschiedenen Kernspurdetektoren.

. X : S 10_Opn.1

a

Abb. 2: Atzspuren von Alphateilchen auf der Oberfldche von Kernspurdetektoren:
a) CR39, b) Kodak LR115 und ¢) MAKROFOL

3.3 Radiochemische Trennung

Eine radiochemische Trennung ist bei diesem Verfahren nicht erforderlich.

4 Messung der Aktivitat

4.1 Prinzip des Messverfahrens

Mit einem lichtoptischen Verfahren, wie z. B. mit einem Lichtmikroskop, wird die
Anzahl der angeatzten Alphateilchenspuren auf einer Teilflache des Kernspurde-
tektors bestimmt.

4.2 Kalibrierung

Die Kalibrierung beinhaltet die Ermittlung der Spuranzahl auf einer Teilflache bei
verschiedenen Kernspurdetektoren in Abhangigkeit von bekannten Rn-222-Exposi-
tionen. Die Rn-222-Exposition ist das Integral der zeitlich veranderlichen Rn-222-
Aktivitatskonzentration Uber die Expositionsdauer gemaB Gleichung (1):

ISSN 1865-8725 Version Mai 2008

Messanleitungen fiir die ,Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung®



K-Rn-222-LUFT-01-05

t
Panjc(t')dt'zf-t (1)
0

In der Gleichung (1) bedeuten:

Pgn Rn-222-Exposition in Bg-h-m™>;

c Mittlere Rn-222-Aktivitatskonzentration wahrend der Expositionsdauer in
Bg-m™;

c(t) Zeitabhdngige Rn-222-Aktivitdtskonzentration in Bq-m3;

t Expositionsdauer in h.

Zur Kalibrierung werden die Probeentnahmeeinrichtungen wahrend einer bestimm-
ten Zeitdauer in einer Rn-222-Atmosphdre bekannter Radonkonzentration expo-
niert. Die klimatischen Bedingungen der Kalibrieratmosphare sollen den Umge-
bungsbedingungen beim sonstigen Einsatz der Probeentnahmeeinrichtungen ent-
sprechen.

Nach der Exposition werden die Kernspurdetektoren geatzt und die Spuranzahl
innerhalb einer Teilflache des Kernspurdetektors ermittelt. Dabei ist darauf zu ach-
ten, dass die Atz- und Auswertebedingungen fiir den Kernspurdetektor mit den
Bedingungen Ubereinstimmen, die auch bei den sonstigen Auswertungen angewen-
det werden.

Die Kalibrierfunktion wird mittels linearer Regression der gemessenen Spuranzah-
len in Abhangigkeit von den Rn-222-Kalibrierexpositionen der Referenzatmosphare
gemaB Gleichung (2) berechnet:

Ns k = bg + b1 - Prn k (2)

Neben den bereits definierten Symbolen bedeuten in Gleichung (2):

Prn x Radon-222-Kalibrierexposition in Bg-h-m™3;
Ns « Spuranzahl auf einer Teilflache des Kernspurdetektors bei einer Radon-222-
Kalibrierexposition;

bo Regressionskoeffizient;
by Regressionskoeffizient in Bq*-ht-m?>.

Der Schnittpunkt by der Regressionsgerade mit der Ordinate ist identisch mit der
Nulleffektspuranzahl der Kernspurdetektoren. Im Expositionsbereich oberhalb von
ca. 2500 kBg-h-m™ kommt es in Abh&ngigkeit vom verwendeten Detektormaterial
und den angewendeten Atzmethoden infolge der nunmehr hohen Spuranzahlen zur
verstarkten Uberlagerung der angeédtzten Alphateilchenspuren. In diesem Bereich
wird die Kalibrierfunktion durch eine nichtlineare Funktion (Polynom) beschrieben.
Die statistische Auswertung der linearen Regression und ihre Anwendung bei der
Bestimmung von Messunsicherheiten werden in (1), (2) und (3) ausflhrlich be-
schrieben.
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5 Berechnung der Analysenergebnisse

5.1 Gleichungen zur Berechnung

Die mittlere Rn-222-Aktivitatskonzentration wahrend der Probeentnahme wird nach
Gleichung (3) berechnet. Diese ergibt sich durch Einsetzen der Gleichung (1) in
Gleichung (2):

Ns - by
by -t

C =

(3)

In der Gleichung (3) bedeutet:

Ns Anzahl der gemessenen angedatzten Alphateilchenspuren auf einer Teilfla-
che, die gleich groB der Teilflache ist, mit der die Kalibrierexpositionen aus-
gewertet wurden.

Die Voraussetzung fir Gleichung (3) ist, dass sowohl die Probeentnahme als auch
die Atz- und Auswertebedingungen mit den Bedingungen der Kalibrierung identisch
sind.

Die relative Standardabweichung der mittleren Rn-222-Aktivitatskonzentration wird
nach Gleichung (4) berechnet:

1 (PRn ~ Prn K)Z
SN .. -1+ —+ !
NS/K PRan nl Z (PRn,K’i _ ERn,K)Z
s(c) _ i
=7 = (4)

Die Reststandardabweichung ist ein MaB fur die Unsicherheit, der bei der Schat-
zung oder der Voraussage eines Beobachtungswertes mittels der linearen Regres-
sion auftritt. Bei der vorliegenden Anwendung der linearen Regression wird die
Reststandardabweichung nach Gleichung (5) berechnet:

Z (Ns,K,i —bg - by 'PRn,K,i)Z

_ I
SNS,K'PRn!K - nl _2 (5)

Neben den bereits definierten Symbolen bedeuten in den Gleichungen (4) und (5):

s(c) Standardmessunsicherheit der mittleren Rn-222-Aktivitdatskonzentration
in Bq-m™3;
ny Anzahl der Kalibrierwerte;

SN . REStstandardmessunsicherheit der gemessenen Spuranzahlen fir eine

gegebene Rn-222-Exposition;

P, Radon-222-Exposition, die der gemessenen Spuranzahl Ng entspricht in
Bg-h-m;
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Pank Mittelwert aller Rn-222-Kalibrierexpositionen in Bg-h-m™;

Fanki Rn-222-Kalibrierexposition des i-ten Beobachtungspaares (N, Fr.x;)
der Kalibrierung in Bg-h-m3;

Nk, Spuranzahl des i-ten Beobachtungspaares (N, Fs.«; ) der Kalibrierung.

Findet an einem Probeentnahmeort die Probeentnahme zeitgleich mit mehreren
Probeentnahmeeinrichtungen statt, dann ist die an diesem Probeentnahmeort fest-
gestellte mittlere Rn-222-Aktivitatskonzentration der Mittelwert der mittleren
Rn-222-Aktivitatskonzentrationen, die mit den einzelnen Probeentnahmeeinrich-
tungen ermittelt wurden.

Die relative Standardabweichung wird im beschrieben Fall nach Gleichung (6) be-
rechnet:

— — 2
SN ' i+i+ (PRn_PRn,K)
) s,K-FRn, K n, m Z (PRn,K,i - ERn,K)Z
S(©) _ i (6)
c Ns - bo

Neben den bereits definierten Symbolen bedeuten in Gleichung (6):

n, Anzahl der Probeentnahmeeinrichtungen, die zeitgleich am selben Ort auf-
gestellt werden;

N Mittelwert der gemessenen Spuranzahlen auf den Kernspurdetektoren, die
diesen Probeentnahmeeinrichtungen entnommen wurden;
P.. Mittlere Rn-222-Exposition, die sich aus der Regressionskurve flir den Mit-

telwert der gemessenen Spuranzahlen Nsergibt in Bq-h-m™.

Die Voraussetzung fur Gleichung (6) ist, dass fur alle eingesetzten Probeentnah-
meeinrichtungen sowohl die Probeenthnahme als auch die Atz- und Auswertebedin-
gungen mit den Bedingungen der Kalibrierung identisch sind.

5.2 Rechenbeispiel

Im nachfolgenden Beispiel werden die Ergebnisse von 6 Kalibrierexpositionen mit
jeweils 3 Probeentnahmen verwendet:

Nr.  Rn-222-Kalibrierexposition (Bg-h-m™) Spuranzahl N Spuranzahl N Spuranzahl N

Probe 1 Probe 2 Probe 3
1 90 000 304 352 316
2 174 000 587 511 535
3 271 000 786 835 847
4 548 000 1625 1524 1 583
5 975 000 2754 2 667 2 698
6 1178 000 3 246 3334 3198
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5.2.1 Kalibrierung

Nach einer gemaB Abschnitt 4.2 erfolgten Kalibrierung liegen folgende Daten vor:

Panx = 5,4.10° Bg-h-m?3;
stlKlpRn’K = 40,5;

ny = 18;

bo = 85,3;

by =2,7-102%Bgth*m?.

5.2.2 Berechnung der mittleren Rn-222-Aktivitatskonzentration

Die wahrend einer Expositionsdauer von 4400 Stunden ermittelte Spuranzahl be-
tragt 1270. Damit folgt nach Gleichung (6) fur die mittlere Rn-222-Aktivitatskon-
zentration:

1270 - 85,3

- Bq-m~3 =100Bq-m~3
2,7-1073 . 4400

C =

Mit den obigen Werten wird die relative Standardabweichung der mittleren Rn-222-
Aktivitatskonzentration flr eine Einzelmessung nach Gleichung (4) berechnet:

2
5
i 40,5.\/“1+(1oo.44oo—5£-1o )
s(C) _ 18 3,010 _35.10-2
c 1270-85,3 ’

5.3 Unsicherheiten der Analysenergebnisse

Die bei der Kalibrierung auftretenden Gesamtunsicherheiten beinhalten alle Unsi-
cherheiten, die sowohl durch die Probeentnahmeeinrichtung als auch durch die Atz-
und Auswertungsbedingungen hervorgerufen werden. Zusatzlich auftretende Unsi-
cherheiten, die insbesondere durch extreme klimatische Einflisse (z. B. Feuchtig-
keit) hervorgerufen werden, als auch andere Effekte bei Langzeitmessungen, wer-
den mit dieser Fehlerbetrachtung nicht bericksichtigt. Beim vorgesehenen Einsatz
von Kernspurdetektoren unter extremen klimatischen Bedingungen, wie z. B. Mes-
sungen in Bergwerken mit groBen Abweichungen von Temperatur, Luftdruck und
Luftstromung von den Standard-Kalibrierbedingungen, sind an diese Umgebungs-
bedingungen angepasste Kalibrierungen durchzuflihren. Im Routinebetrieb ist mit
einer Gesamtmessunsicherheit in der GréBenordnung von 10 % zu rechnen. Lang-
zeituntersuchungen mit MAKROFOL-Kernspurdetektoren ergaben keine zusatzli-
chen Messunsicherheiten infolge Fadings der latenten Spuren.
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6 Nachweisgrenzen des Verfahrens

6.1 Gleichungen zur Berechnung

Die Nachweisgrenze der mittleren Rn-222-Aktivitatskonzentration flir n, zeitgleiche
Messungen wird nach DIN 32645 (3) gemaB Gleichung (7) berechnet:

(tn-2,a +th-2,8) 1 1 P2
_ n-2,a n-2,B 'SNS P =4 Rn — 5 (7)
by -t S | R Z(PRn,K,i - PRn,K)

i

Neben den bereits definierten Symbolen bedeuten:

g Nachweisgrenze der mittleren Rn-222-Aktivitdtskonzentration in Bg-m>;

tn-2/a0, th-2,p Quantile der Studentverteilung mit einem Freiheitsgrad n-2 und den
Irrtumswahrscheinlichkeiten a und B zur Berlicksichtigung der Fehler 1.
und 2. Art

6.2 Rechenbeispiel

Mit einem Freiheitsgrad von f=n,-2=16 und einer Irrtumswahrscheinlichkeit fur

a = 0,1 % den Fehler 1. Art und B = 5 % flr den Fehler 2. Art betragen die Quan-
tile der Studentverteilung flur das obige Beispiel tis,0,001 = 3,686 und tis,0,05s = 1,746
(4). Damit betragt die Nachweisgrenze der mittleren Rn-222-Aktivitatskonzentra-
tion flir das obige Beispiel gemaB Gleichung (7):

3
g - (3,686 +1,746) .40,5.\/1+L+ 54:10°) B0 m-3 —19Bg.m-3

2,7-1073 . 4400 1 18 3,0.10!2

Die Nachweisgrenze kann weiter verringert werden, wenn mehrere Probeentnah-
meeinrichtungen aufgestellt werden, die simultan die Probeentnahme zur Bestim-
mung der mittleren Rn-222-Aktivitatskonzentration durchflihren. Wenn die mittlere
Rn-222-Aktivitatskonzentration am Probeentnahmeort aus dem Mittelwert der An-
zeigen von zwei im gleichen Zeitraum exponierten Probeentnahmeeinrichtungen
bestimmt wird, betragt die Nachweisgrenze:

Bq-m‘3 =14 Bq-m‘3

3\
_ (3,686 +1,746) ‘40,5‘\/1 1 54103

=+
2,7-1073.4400 2 18 3,0.1012

Durch eine Erhéhung der Anzahl von Probeenthnahmeeinrichtungen am Aufstellort
kann die Nachweisgrenze entsprechend weiter verringert werden.
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7 Verzeichnis der erforderlichen Chemikalien und
Gerate

7.1 Chemikalien

Die verwendeten Chemikalien sollten analysenrein sein.
— Natrium- oder Kaliumhydroxid, NaOH oder KOH;

— Ethanol, C;HsOH: absolut;

— Essigsdure, CH;COOH: 6 mol-I.

7.2 Gerate

— Probeentnahmeeinrichtung mit Kernspurdetektor;

— Aluminium-Polyethylen-Verbundfolientiten;

— VakuumschweiBgerat;

— Computerunterstlitztes Bildauswertesystem mit Mikroskop.

Bei chemischer Atzung von Kernspurdetektoren:
— AtzgefaB mit Halterung fir die Kernspurdetektoren;

— Warmebad mit Thermostat.

Bei elektrochemischer Atzung von Kernspurdetektoren:
— Elektrochemische Atzapparatur mit Hochspannungs-Frequenz-Generator;

— Trockenschrank zur Temperierung der Atzapparatur.
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