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Verfahren zur Bestimmung der potenziellen
Alpha-Energiekonzentration
der kurzlebigen Radon-222-Zerfallsprodukte
mittels Radonzerfallsprodukt-Monitor

1 Anwendbarkeit

Dieses Messverfahren ist fir die Uberwachung der potenziellen Alpha-Energiekon-
zentration (PAEK) der kurzlebigen Radon-222-Zerfallsprodukte (Po-218, Pb-214,
Bi-214 und Po-214) in der Luft geeignet.

Mit dem Verfahren kann eine PAEK oberhalb von 30 nJ-m™ im Freien und in R&u-
men nachgewiesen werden. Es erflillt damit die Anforderungen der Richtlinie zur
Emissions- und Immissionsiberwachung bei bergbaulichen Tatigkeiten (REI Berg-
bau).

2 Probeentnahme

2.1 Allgemeine Grundsatze

Bei der Probeentnahme wird die zu untersuchende Luft Uber ein Schwebstofffilter
geleitet, auf dem sich die in der Luft enthaltenen Schwebstoffe abscheiden. Da-
durch reichern sich auch die kurzlebigen Zerfallsprodukte des Rn-222 auf dem Fil-
ter an. Zur Bestimmung der PAEK wird die Filteraktivitat kontinuierlich wahrend der
Ansaugung der Luft oder diskontinuierlich nach Unterbrechung des Ansaugvor-
ganges bestimmt. Bei kontinuierlich messenden Radonzerfallsprodukt-Monitoren
wird der Wert der MessgroBe direkt angezeigt. Bei diskontinuierlich messenden
Geraten wird die Probeentnahme zeitlich und unter Umstanden auch 6rtlich von der
Messung der Probe getrennt durchgefiihrt.

Der Wert der PAEK wird in der Regel teilchengréBenunabhangig bestimmt. Es sind
nur Messeinrichtungen zu verwenden, die der internationalen Norm
DIN IEC 61577-3 genligen (1). Zur Verwendung spezieller Einheiten und Begriffe
wird auf (4) und (5) verwiesen.

2.2 Aufbau der Probeentnahmeeinrichtung

Die Probeentnahmeeinrichtung besteht aus einem Probeentnahmekopf und einer
Luftférdervorrichtung (z. B. Turbinengebldase, Fligelrad-, Drehschiebervakuum-
pumpe). Der Probeentnahmekopf enthalt einen Schwebstofffilter, der in einer vor-
zugsweise aus Metall gefertigten Filterhalterung mit elastischer Dichtung (z. B.
Stlitzsieb, Filter, Flachring, Dichtring) befestigt wird. Die Luftférdereinrichtung
muss sich in Stromungsrichtung der Luft hinter dem Schwebstofffilter befinden. Der
Luftaustrittsbereich muss vom Lufteintrittsbereich so weit raumlich entfernt sein,
dass ein Stromungskurzschluss ausgeschlossen ist.
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2.3 Anforderung an das Probeentnahmesystem

Die Luftférdervorrichtung muss so ausgelegt sein, dass bei einer Veranderung des
Strémungswiderstandes des Schwebstofffilters eine dadurch hervorgerufene An-
derung des Volumenstromes vernachlassigt werden kann. Wahrend der Probeent-
nahme muss der Volumenstrom innerhalb eines Toleranzbereiches von 5 % kon-
stant bleiben.

Der Schwebstofffilter sollte einen Abscheidegrad von mindestens 99 % besitzen.
Flr den Einsatz eignen sich z. B. Membranfilter aus Zellulosenitrat mit einer Poren-
groéBe von 0,8 um. Die Filter missen regelmaBig gewechselt werden, um die durch
Staubablagerungen hervorgerufene Erhéhung des Strémungswiderstandes und die
dadurch bedingte Verringerung des Volumenstromes zu begrenzen. Die Zyklen des
Filterwechsels richten sich nach dem Staubanfall am Messort und dem Volumen-
strom.

Die Form des Probeentnahmekopfes sowie die Eintrittsgeschwindigkeit der Luft in
den Probeentnahmekopf und die herrschende Windgeschwindigkeit bestimmen das
GroBenspektrum der angesaugten Aerosolpartikeln. Die Luft sollte direkt und ohne
Probeentnahmeleitung dem Schwebstofffilter zugefihrt werden, um den Teilchen-
verlust, insbesondere den Verlust von nicht an Aerosolpartikeln angelagerten Ra-
don-Zerfallsprodukten, zu minimieren. Bei anisokinetischer Probeentnahme mit
kleiner Eintrittsgeschwindigkeit in den Probeentnahmekopf und demgegenuber
hoher Windgeschwindigkeit verschiebt sich das GréBenspektrum der gesammelten
Teilchen zu gréBeren Durchmessern.

2.4 Standort der Probeentnahmeeinrichtung

Die Probeentnahme erfolgt in einer H6he von ca. 1,5 m Uber dem Boden. Bei Pro-
beentnahmen im Freien ist darauf zu achten, dass die Probeentnahmeeinrichtung
sowohl vor Nasse und Schmutz als auch vor starker Sonnenbestrahlung geschitzt
ist.

Bei Probeentnahmen in Raumen sollten die Probeentnahmeeinrichtungen frei im
Raum aufgestellt werden, ohne dass diese von anderen Gegenstanden verdeckt
werden. Der Aufstellungsort sollte so gewahlt werden, dass ein Mindestabstand von
30 cm zu der nachstgelegenen Oberflache (Wand, Boden, Decke) eingehalten wird.
Die unmittelbare Nahe zu Tiren, Fenstern oder Heizungen sollte vermieden wer-
den.

3 Analyse

Eine chemische Analyse entfallt bei diesem Verfahren.
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4 Messung der Aktivitat
4.1 Prinzip des Messverfahrens

4.1.1 Kontinuierliche Messverfahren

Bei kontinuierlich messenden Radonzerfallsprodukt-Monitoren werden die Aktivita-
ten der auf dem Schwebstofffilter abgeschiedenen kurzlebigen Radon-222-Zerfalls-
produkte in der Regel durch alphaspektrometrische Messungen wahrend der Probe-
entnahme ermittelt und die PAEK angezeigt.

4.1.2 Diskontinuierliche Messverfahren

Bei diskontinuierlich messenden Geraten werden die Aktivitaten der auf dem
Schwebstofffilter abgeschiedenen kurzlebigen Radon-222-Zerfallsprodukte mittels
alphaspektrometrischer Messungen bestimmt und daraus die PAEK ermittelt. Alter-
nativ kann auch nach Beendigung der Probeentnahme der zeitliche Verlauf der
Gesamt-Alphaaktivitat auf dem Schwebstofffilter gemessen und daraus die PAEK
ermittelt werden.

Ein diskontinuierliches Messverfahren, das eine weite Verbreitung vor allem in
Messgeraten fir die Uberwachung der Strahlenexposition bei Bergarbeitern gefun-
den hat, ist das Verfahren nach MARKOV (2). Es gestattet die Ermittlung der po-
tenziellen Alpha-Energiekonzentration kurzlebiger Radon-222-Zerfallsprodukte
durch ein Impulszahlverfahren mit nur einem Zahlintervall. Der Messzyklus ist in
Abbildung 1 schematisch dargestellt. Nach einer Sammelzeit von 5 Minuten wird
der Ansaugvorgang unterbrochen. Im Anschluss an eine Pause von 7 Minuten wird
die Gesamt-Alphaimpulsanzahl N des Filters wahrend einer Messdauer von
3 Minuten gemessen.

Sammeln Warten
| | I |
5 min 7 min 3 min

Abb. 1: Zeitschema des Messzyklus flir Sammeln und Zahlen nhach MARKOV

4.2 Kalibrierung

Die Kalibrierungen der Messgerate erfolgen in einer groBvolumigen Kammer, mit
bekannten Aktivitatskonzentrationen der kurzlebigen Radon-222-Zerfallsprodukte.
Dazu wird eine kinstliche Atmosphare mit bekannter Aerosolpartikelkonzentration
und -gréBenverteilung hergestellt. Wahrend der Kalibrierungsmessung sollte die
Atmosphare ausreichend homogen und zeitlich stabil sein. Dies wird sowohl durch
die Konstanz der klimatischen Parameter als auch durch die Beachtung der aerosol-
physikalischen Prozesse, wie z. B. der Oberflachendeposition und der Koagulation
der Aerosolpartikeln, erreicht.

Die Aktivitatskonzentrationen der Radon-222-Zerfallsprodukte wird durch Zugabe
einer bekannten Radon-222-Aktivitat eingestellt. Durch kontinuierliche Nachdosie-
rung von Radon-222 werden nach Einstellung des radioaktiven Gleichgewichtes
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konstante Aktivitatskonzentrationen der Radon-222-Zerfallsprodukte in der Atmo-
sphare erzielt.

Im Bundesamt flr Strahlenschutz werden die Kalibrierungen in Referenzatmo-
spharen durchgefihrt, die in einer Edelstahlkammer mit einem Volumen von
ca. 36 m3 hergestellt werden. Der Referenzwert der MessgroBe PAEK der kurzlebi-
gen Radon-222-Zerfallsprodukte in Luft ist die Summe der Werte der PAEK fir den
an Aerosolpartikeln angelagerten Anteil der Zerfallsprodukte und fir den nicht an
Aerosolpartikeln angelagerten Anteil (freier Anteil). Um beide Anteile zu ermitteln,
wird ein Schwebstofffilter mit vorgeschaltetem Drahtsieb (200 mesh) bei bekann-
tem Volumenstrom beaufschlagt. Durch diese Probeentnahmeeinrichtung wird der
an Aerosolpartikeln angelagerte Anteil der Zerfallsprodukte auf dem Schwebstoff-
filter und der freie Anteil auf dem Drahtsieb abgeschieden. Der Aerosolpartikel-
durchmesser (Cut-Off-Durchmesser) zur Trennung von freiem und angelagertem
Anteil betragt bei den wahrend der Kalibrierung verwendeten Ansaugbedingungen
ca. 5 nm.

Nach der Beaufschlagung wird der zeitliche Verlauf der Aktivitat fur die auf dem
Filter und auf dem Drahtsieb abgeschiedenen Zerfallsprodukte alphaspektrome-
trisch bestimmt. Aus den Messwerten wird anschlieBend sowohl die PAEK des an
Aerosolpartikeln angelagerten Anteils der kurzlebigen Zerfallsprodukte als auch die
PAEK des freien Anteils der kurzlebigen Zerfallsprodukte in der Referenzatmo-
sphare berechnet. Die Kalibrierung der Alphaspektrometer ist auf das nationale
Normal zurtickgefihrt (3).

Der Kalibrierfaktor ist das Verhaltnis des Referenzwertes der PAEK der kurzlebigen
Radon-222-Zerfallsprodukte und des Anzeigewertes des zu kalibrierenden Mess-
gerates wahrend der Kalibriermessung. Die MaBeinheit des Kalibrierfaktors ist ab-
hangig von der Messgerateart und dem Messverfahren. Die relative Standardab-
weichung des Kalibrierfaktors bei der Kalibrierung eines Messgerates im Kalibrierla-
boratorium des BfS betragt 8 % (3).

Um den Einfluss des nicht an Aerosolpartikeln angelagerten Anteils der Radon-222-
Zerfallsprodukte (freier Anteil) auf den Messwert des zu kalibrierenden Messgerates
festzustellen, werden unterschiedliche Referenzbedingungen durch Einstellung ver-
schiedener Aerosolpartikelkonzentrationen realisiert. Dadurch ist es madglich, das
Verhaltnis von an Aerosolpartikeln angelagerten und freien Anteilen zu variieren.

Zusatzlich zu den Messwerten der KalibriergroBen werden wahrend der Kalibrierung

— die Konzentration der Aerosolpartikeln,

— der auf die PAEK der kurzlebigen Zerfallsprodukte bezogene freie Anteil,
— der Gleichgewichtsfaktor,

— die Temperatur,

— die Luftfeuchtigkeit und

— der Luftdruck

kontinuierlich gemessen und die Messwerte aufgezeichnet.

Sofern Messeinrichtungen mit verschiedenen Einzelkomponenten (z. B. Probeent-
nahmeeinrichtung mit separater Anzeigeeinheit) verwendet werden, ist der Kali-
brierfaktor nur flr die bei der Kalibrierung verwendete Geratekonfiguration gultig.

Die Kalibrierung ist im Abstand von zwei Jahren zu wiederholen. Bei Wechsel des
Detektors oder bei Vorkommnissen, die zu einer Beeinflussung der Kalibrierdaten
fUhren kdénnen, ist eine Nachkalibrierung des Messgerates erforderlich.
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5 Berechnung der Analysenergebnisse

5.1 Gleichungen zur Berechnung

5.1.1 Kontinuierliche Messverfahren

Aus den Messungen der Aktivitdten der einzelnen Zerfallsprodukte auf dem
Schwebstofffilter wird die PAEK der kurzlebigen Zerfallsprodukte von Rn-222 in der
Luft berechnet und angezeigt. In der Regel werden die Messdaten auch elektro-
nisch aufgezeichnet. Auf die Angabe von Berechnungsgleichungen wird hier ver-
zichtet.

5.1.2 Diskontinuierliches Messverfahren nach MARKOV

Das von MARKOV entwickelte Verfahren basiert auf der vereinfachten Annahme,
dass sich in den ersten 10 Minuten nach dem Ende der Beaufschlagung, die Zu-
nahme der Aktivitat von Pb-214 und die Abnahme der Aktivitat von Bi-214 auf dem
Schwebstofffilter kompensieren. Durch Untersuchungen in Atmosphdren mit unter-
schiedlichen Aktivitdtskonzentrationen der kurzlebigen Zerfallsprodukte hat
MARKOV nachgewiesen, dass flr den in der Abbildung 1 dargestellten Messzyklus
die PAEK innerhalb bestimmter Fehlergrenzen proportional zur Gesamt-Alphaim-
pulsanzahl N ist und mit der empirisch gefundenen Gleichung (1) berechnet werden
kann:

N
Ch =€ ———= 1
p M E-I‘]y-V (1)

In Gleichung (1) bedeuten:
¢, PAEK in pJ-m>;

Gesamt-Alphaimpulszahl im Zahlintervall;
€ Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektors;
ny Abscheidegrad des Schwebstofffilters;

VvV Volumenstrom in m® - s*;

evw Empirisch ermittelter Faktor nach MARKOV (Markovfaktor):
ew = 1,07-107 pl-s™,

Bei diesen Messungen ist der Nulleffekt vernachlassigbar. In der Praxis missen die
Korrekturfaktoren flr die Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektors und den Ab-
scheidegrad des Schwebstofffilters nicht einzeln bestimmt werden, sondern kénnen
mit dem Markovfaktor zu einem Faktor zusammengefasst werden, der durch eine
Kalibrierung bestimmt wird:

k=M (2)
Neben den bereits definierten Symbolen bedeutet:
x Kalibrierfaktor in pJ-s™.
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Damit folgt aus Gleichung (1):
N
Ch =K -— 3
p V (3)

Bei den in der Praxis vorkommenden Aktivitdtskonzentrationen der kurzlebigen
Radon-222-Zerfallsprodukte in der Luft sind bei diesem Messverfahren die syste-
matischen Messunsicherheiten kleiner als 15 %.

Aus Gleichung (3) folgt zusammen mit der systematischen Messunsicherheit des
Messverfahrens nach MARKOV die relative Standardabweichung:

slep) _ J(S(K)JZ R [¥T LO152 (@)

Cp K N

5.2 Rechenbeispiel

Bei der Durchfiihrung der Messung nach MARKOV ergeben sich folgende Daten:

N  =125;
K =5,03-107 pl-s?;
% =0,33 10* m3s?;
4K =0,08;

K
AV _ 5,03,

Vv

Die PAEK der kurzlebigen Radon-222-Zerfallsprodukte betragt nach Gleichung (3):

125

—= - J1m7=19)m>
0,33-10"

¢ =5,03-1077 .

Mit den obigen Werten folgt flir die relative Standardmessunsicherheit der PAEK
nach Gleichung (4):

S(C
(©p) _ \/(0,08)2 -1 (0,032 + (0,157 =0,19
Cp 125

5.3 Unsicherheiten der Analysenergebnisse

Die Messunsicherheit resultiert aus der Unsicherheit des Kalibrierfaktors, des Volu-
menstromes und der Impulszdhlung. Bei der Probeentnahme kénnen durch extre-
me klimatische Bedingungen, wie z. B. Feuchtigkeit und Temperatur, als auch
durch Staub und Schmutz zusatzliche Messunsicherheiten auftreten.

Zusatzliche systematische Messunsicherheiten treten auch dann auf, wenn die zu
untersuchende Luft andere Radionuklide als die kurzlebigen Radon-222-Zerfalls-
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produkte enthalt. Andere Radionuklide kédnnen sowohl langlebige Alphastrahler der
Uran oder Thoriumzerfallsreihe sein, die insbesondere bei bergbaulichen Tatigkei-
ten vorkommen kénnen, als auch kurzlebige Radon-220-Zerfallsprodukte (kurzle-
bige Zerfallsprodukte des Thorons). In der Bundesrepublik Deutschland spielt die
Strahlenexposition durch Rn-220 jedoch eine untergeordnete Rolle, so dass die
durch diese Radionuklide verursachte Messunsicherheit vernachldassigt werden
kann.

0.4 : 0 20/ 0 -10]
0.3 [ 40 o/ _10/ ]
02/ / : //'20/
0.1 710 0 //_20 30—
200 30

0.0 L0
0.00.10.20.30.40.50.60.70.80.91.0

Konzentrationsverhéaltnis Bi-214/Po-218
o o
o1 O
\m\g ) ]
\8

Konzentrationsverhaltnis Pb-214/Po-218

Abb. 2: Systematische Messunsicherheiten des Messabweichung nach MARKOV
in Prozent

Das Messverfahren nach MARKOV besitzt in Abhdangigkeit von den Konzentrations-
verhaltnissen der Radon-222-Zerfallsprodukte in der Luft zusatzliche systematische
Messunsicherheiten. In der Abbildung 2 sind die systematischen Messabweichun-
gen des Verfahrens nach MARKOV in Abhangigkeit von den Verhaltnissen der Akti-
vitatskonzentration der Zerfallsprodukte in der Luft angegeben. In realen Atmo-
spharen treten jedoch nicht alle mdglichen Konzentrationsverhaltnisse der Ra-
don-222-Zerfallsprodukte auf. Fir Konzentrationsverhaltnisse, die im Freien oder in
Arbeits- und Wohnraumen vorliegen, ist die maximale systematische Messunsi-
cherheit des Messverfahrens nach MARKOV kleiner als 15 %.

In der Fehlerbetrachtung nicht bericksichtigt sind Messunsicherheiten infolge der
Selbstabsorption der emittierten Alphateilchen in der auf dem Schwebstofffilter
abgelagerten Staubschicht. Bei kurzen Probeentnahmezeiten, wie bei den hier be-
schriebenen Verfahren, und bei Verwendung von Membranfiltern kénnen die auf-
tretenden Messunsicherheiten durch Selbstabsorption vernachlassigt werden.
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6 Nachweisgrenzen des Verfahrens

6.1 Gleichungen zur Berechnung

Die Nachweisgrenze der PAEK hangt in entscheidendem MaBe vom Volumenstrom
ab. Bei kontinuierlich messenden Geraten ist die Nachweisgrenze der PAEK der
Messgeratedokumentation zu entnehmen.

Beim Messverfahren nach MARKOV wird die Nachweisgrenze der PAEK mit Glei-
chung (5) berechnet:

g= § (ky_q +ky_p)? (5)

Neben den bereits definierten Symbolen bedeuten:

g Nachweisgrenze der PAEK in pJ -m’;
ki.a, k1.5 Quantile der Standardnormalverteilung zur Berlcksichtigung der Fehler
1. und 2. Art.

6.2 Rechenbeispiel

Der Wert der Nachweisgrenze der PAEK betragt flir das obige Beispiel mit den
Quantilwerten k1., = 3 und k1.5 = 1,645:

5,03-1077
g="t——

- (3+1,6457 p)-m3=0,33p)-m3
0,33-10"

Durch Erhéhung des Volumenstromes kann die Nachweisgrenze deutlich verringert
werden.

7 Verzeichnis der erforderlichen Chemikalien und
Gerate

7.1 Chemikalien

Es sind keine Chemikalien notwendig.

7.2 Geradte

— Messgerat flr die Bestimmung der potenziellen Alpha-Energiekonzentration der
kurzlebigen Radon-222-Zerfallsprodukte in der Luft einschlieBlich Probeent-
nahme- und Luftférdereinrichtung;

— Membranfilter (z. B. aus Zellulosenitrat mit einer PorengréBe von 0,8 um).
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