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Das radioaktive Aerosol der atmosphidrischen Luft wird nach dem Filterverfahren abgeschieden.
Wihrend der Durchsaugung wird die gesamte f-Strahlung, die a-Strahlung von RaA und RaC’
und die des ThC’ getrennt gemessen. Das konstante a/f-Verhiltnis der Zerfallsraten der natiir-
lichen Strahler wird benutzt, um die von Spaltprodukten herriihrende f-Aktivitit direkt zu

bestimmen.

Die Messung der Radioaktivitdt der atmosphéri-
schen Luft erfolgt bevorzugt nach dem Filterverfah-
ren!. Den iiberwiegenden Beitrag zur natiirlichen
Aktivitdt liefert die Ra-Emanation und ihre Folge-
produkte. Die Aktivitat betrdgt in Bodenndhe iiber
dem Festland im Langzeitmittel etwa 1071 Curie/m?.
Sie schwankt, abhingig von der o6rtlichen Lage der
MeBstelle und den Wetterbedingungen, zwischen etwa
1071 und 107? Curie/m3. Fiir die Ra-Emanation
und ihre kurzlebigen Folgeprodukte (RaA, RaB,
RaC, RaC’) kann radioaktives Gleichgewicht in der
Luft angenommen werden. Beim langlebigen RaD
wirkt sich die gegeniiber der Halbwertszeit kurze
Verweilzeit in der Atmosphire so aus, daf fiir RaD,
RaE und RaF bei der hier verwendeten Melmethode
vernachldssigbar kleine Aktivititen von 107!* und
10715 Curie/m? auftreten 274,

Einen weiteren Beitrag zur natiirlichen Aktivitdt
liefert die Th-Em und ihre Folgeprodukte. Hier ist
ThB das langlebigste Isotop in der Zerfallsreihe.
Radioaktives Gleichgewicht mit den kurzlebigen Vor-
produkten ThA und Th-Em wird meist nicht be-
stehen, wihrend zwischen ThB und den Folgeproduk-
ten keine groBlen Abweichungen zu erwarten sind. Da
ThA (0,158 sec) nur sehr wenig zur Filteraktivitat
beitragt, wird bei dieser Methode der ThB-Gehalt
der Luft erfaf3t.

Andere natiirliche radioaktive Beimengungen der
Luft tragen zur Aktivitdt weniger als 10714 Curie/m?
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Die kiinstliche Aktivitdt der Luft rithrte bisher im
wesentlichen von Atombombenexplosionen her. Ab-
héngig von der Zahl, der Stirke und der Entfernung
wurden in Westdeutschland mittlere 5-Aktivititen bis
zu einigen 107! Curie/m® beobachtet. Die Lebens-
dauer dieser Produkte iibersteigt meist einige Tage.

Wahrend bei den Folgeprodukten der Ra- und
Th-Emanation vergleichbare a-, §- und y-Intensitéten
auftreten, iiberwiegen in den Atombombenschwaden
B- und y-Strahlen. Die Unterschiede in der Strahlen-
zusammensetzung und Energie eignen sich zur Ent-
wicklung von Verfahren zur direkten Bestimmung
der Einzelkomponenten. Die von uns verwandte
Methode benutzt die Unterschiede der a-Energien
von RaC’ und ThC’ zur Trennung der Anteile der
Ra- und Th-Emanation. Fiir die Bestimmung der
Spaltproduktaktivitat wird ausgeniitzt, dal} in den
Atombombenschwaden im Gegensatz zu den Emana-
tions-Folgeprodukten der o-Anteil verschwindend
klein ist. Daten fiir die bei der Messung wesentlichen
Isotope sind in Tab. 1 zusammengestellt.

Mit der unmittelbaren Messung der radioaktiven
Komponenten wurde 1958 ¢ begonnen. Auf der Me§-
station Schauinsland (1200 m iiber NN) bei Frei-
burg wird Luft aus 2,5 m Héhe iiber dem Erdboden
durch ein feststehendes Aerosolfilter (Millipore Typ
RA, Porenweite 1,2 um) angesaugt. Die Filterfliche
betriigt 300 cm?. Die Forderleistung wird auf 65 m3/h
konstant gehalten. Uber dem Filter sind in 14 mm
Abstand drei Methandurchflulzédhlrohre gleicher

5 R. Eurer, H. Kierer u. R. Mauvsnarr, Kerntechnik 3, 97
[1963].

6 H. StocksurGer u. A. Sirtkus, Vortrag auf der Arbeits-
tagung Schwebstofftechnik, Mainz 1958.
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NATURLICHE UND KUNSTLICHE RADIOAKTIVITAT DER ATMOSPHARISCHEN LUFT

1. Natiirlich radioaktive Isotope

Isotop Halbwertszeit Ze(l)‘fall }
/0 ‘
RaA 3,05 m o
RaB 26,8 m B
RaC 19,7 m B
RaC” | 1,55-104sec | o
ThB | 10,6 h B
ThC 60,5 m 33,7«
66,3 g
ThC’ 3-1077 sec o
ThC” 3,1m B

2. Spaltproduktisotope

1129
mittlere | -
o-Energie o-Reichw. *
MeV in Luft p '%%gle
cm e
5998 | 4657 | —
— { — ‘ 0,65
— — | 3,15
7,6802 6907 | —
— — | 0,355
0589
6,054 4730 | 22
8,7759 8,570 ‘ --
— — : 1,792

Zeitlich verdnderliches Gemisch vieler radioaktiver Isotope mit max. f-
Energien von 0,14 bis 2,2 MeV. Fiir nicht zu alte Produkte ist eine max.S-Ener-
gie von etwa 0,5 bis 0,7 MeV eine brauchbare Naherung.

Tab. 1.

Flache in Sandwichform angebracht und allseitig mit
5 cm Blei abgeschirmt (vgl. Abb. 1). Die Zihlrohre
arbeiten im Proportionalbereich derart, dafl das
untere Zihlrohr a-Strahlung von RaA, RaC’, ThC
und ThC’, das mittlere Zahlrohr nur a-Strahlen von
ThC’ erfaBt. Das obere Zihlrohr miBt die durch
10 mg/cm? gefilterte S-Strahlung der Ra-Em- und
Th-Em-Folgeprodukte und der Spaltprodukte. Fiir
die wahrend des Betriebes gemessene Filteraktivitit
ist neben der Konzentration in der Luft auch die
Halbwertszeit der abgeschiedenen Isotope mafgebend.
Fiir den Grenzfall, da8 die Halbwertszeit klein gegen
die Saugdauer ist, stellt sich bei konstanter Konzen-
tration der Luft Filtergleichgewicht ein. Die Aktivitit
ist dann proportional der Luftaktivitdt. Im anderen
Grenzfall sehr langlebiger Aerosole ist der Anstieg
der Filteraktivitat proportional der Konzentration in
der Luft?.

Die Messung der ThB-Aktivitat erfolgt tiber die
a-Strahlung von ThC’ im mittleren Zahlrohr. Fiir
das Erreichen des Sattigungswertes auf dem Filter ist
die Halbwertszeit von ThB (10,6 h) maBlgebend. Da-
her kann nicht immer mit Filtergleichgewicht gerech-
net werden. Es konnen Anderungen der Konzen-
tration der Luft auftreten, bevor der Gleichgewichts-
zustand erreicht ist. Eine Bestimmung der momen-
tanen Luftaktivitat ist jedoch méglich, wenn man
auBer der Zerfallsrate auf dem Filter auch deren zeit-
liche Anderung beriicksichtigt.

7 G. Scuumany, Arch. Meteorol. Geophys. Bioklimatol. Ser. A,
9, 204 [1956].

Zur Messung der Ra-Em-Aktivitdt wird die im
unteren Zghlrohr erfafite a-Zahlrate benutzt. Dabei
wird mit Hilfe des ThC-Zihlrohres der storende An-
teil von ThC und ThC” ermittelt und subtrahiert. Ab-
gesehen von kurzzeitigen Storungen bei schnellen
Konzentrationsinderungen der Luft besteht bei den
Ra-Em-Produkten Filtergleichgewicht. Die Zerfalls-
rate entspricht der momentanen Aktivitat in der Luft.

Betrachtet man das Verhiltnis der a- und f-Zer-
fallsraten der Ra-Em-Produkte auf dem Filter, so
bleibt dieses auch bei kleinen Abweichungen vom
Filtergleichgewicht praktisch konstant. In der ThB-
Reihe wirken sich Stérungen im Filtergleichgewicht
noch weniger aus. Daher kann auch hierfiir ein kon-
stanter Wert (verschieden vom Wert der Ra-Em-
Produkte) angenommen werden8. Dann kann aus
der Messung der a-Strahlung der Ra-Em- und ThB-
Produkte der Anteil, den sie zur f-Strahlung im
oberen Zihlrohr beitragen, bestimmt und von der
gemessenen Brutto-8-Impulsrate abgezogen werden.
Die Differenz ist die Spaltproduktaktivitat. Bei dieser
Methode 148t sich die exakte Subtraktion der beiden
natiirlichen Aktivitdtsanteile allein in den elektroni-
schen Bauteilen der Anlage einstellen. Das Verfahren
bleibt dadurch flexibel und 1a8t sich leicht verschiede-
nen Aerosolfiltertypen (Anderungen der Eindring-
tiefe) und Zahlrohrkonstruktionen (Geometrie und
Fensterdicke) anpassen. Unter Verzicht auf eine
ThB-Messung wurde die Subtraktion zur Ermittlung

8 J. H. Seaa, Genfer Konferenz P/1473 [1958].
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Abb. 2. Zeitlicher Verlauf der Filteraktivi- ° 0 30 1 60 90 20 150 180 ml'r; 210
tat bei sprunghafter Anderung der Ra-Em-
Konzentration. (1) RaC und RaC’, (2) RaB- 9
und (3) RaA-Anklingkurven. (4) a/f-Ver- } i
hiltnis, wenn alle Komponenten gleichmai- 5 *] S —
Big gemessen werden, und daraus resultie- < ~4a |
rende Fehlerkurve (4 a) fiir die Spaltpro- & o e Beid T e — -
duktmessung. (5) a/f-Verhiltnis ohne Be- 30 60 90 120 150 180 min 210
riicksichtigung von RaA und daraus resul- -
tierende Fehlerkurve (5 a).
9

der momentanen Spaltproduktaktivitdt von Spaa®
mit nur einer a-Messung durchgefithrt. Durch pas-
sende Wahl von Absorberfolien vor dem S-Zihlrohr
erreicht er dabei, da das Verhiltnis der a- und
B-Impulsraten fiir die beiden natiirlichen Reihen
gleich wird.

Die direkte Spaltproduktmessung nach der Dif-
ferenzmethode setzt konstantes a/f-Verhiltnis in den
natiirlichen Reihen voraus. Bei Anderungen der Kon-
zentration der Luft ist diese Bedingung nicht exakt
erfiillt. Bis sich die neuen Filtergleichgewichte ein-
stellen ist daher die Spaltproduktmessung verflscht.
Der extremste Fehler tritt bei einer sprunghaften
Anderung des Ra-Em-Gehaltes der Luft ein. In
Abb. 2 ist der Anstieg der einzelnen Komponenten
fiir einen solchen Fall dargestellt. Die Kurve 1 zeigt,
da3 keine Beeinflussung der Differenzmessung ein-
tritt, wenn nur die a-Strahlung von RaC’ und die
pB-Strahlung von RaC gemessen wird. In diesem Fall
miissen alle f-Energien unter 0,65 MeV abgeschnit-
ten werden. Damit wird aber auch der iiberwiegende
Teil an Spaltprodukten von der Messung ausgeschlos-
sen. Der zeitliche Verlauf des a/f-Wertes fiir den
Fall, daf} alle Ra-Em-Folgeprodukte gleichméfig gut
erfallt werden, ist in Kurve 4 dargestellt. Wenn die
Nachweisempfindlichkeit fiir RaA sehr klein ist, er-

9 J. H. Seaa, Health Phys. 4, 25 [1960].

gibt sich Kurve 5. Die Auswirkung der beiden Grenz-
fille auf den Verlauf der Differenzmessung zeigen
die Kurven 4 a und 5 a. Die geringsten Stérungen der
Spaltproduktregistrierung durch Schwankungen des
Ra-Em-Gehaltes erhalt man, wenn RaA moglichst
gut mitgemessen wird. Eine sprunghafte Anderung der
Ra-Em-Konzentration der Luft um 1071° Curie/m?
(eines der seltenen Beispiele ist in Abb. 3 wieder-
gegeben) ergibt in der ersten Stunde bei der Spalt-
produktmessung einen Fehler von etwa 5-1071'2
Curie/m?. Bei Mittelung iiber lidngere Zeitriume
verringert sich der Fehler proportional der Zeit. Im
allgemeinen erfolgen die Konzentrationsinderungen
langsamer (Abb. 4). Dadurch wird der Fehler bei
der momentanen Bestimmung der Spaltproduktkon-
zentration noch verkleinert.

Fir Messungen der a-Aktivitdt ist eine geringe
Eindringtiefe der abgeschiedenen Aerosole im Filter
notwendig. Auch im Betrieb darf sich das Energie-
spektrum der austretenden a-Strahlung nicht dndern,
wenn die abgeschiedene Staubmenge wachst. Unter-
suchungen der Eindringtiefe von radioaktiv markier-
tem Aerosol 1 ergaben, daBl in unserer Anordnung
80% des Aerosols in einer Filterschicht von etwa
0,3 mg/cm? absorbiert werden. Auch bei dem Auf-
bau der Staubschicht, die nun ihrerseits als Filter

10 A, Srrrkus u. K. Backreuer, Staub 23, (Nr. 9) 419 [1963].
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Abb. 3. Storung der Spaltproduktregistrie-
rung bei einer sprunghaften Ra-Em-Kon-
zentrationsdnderung von 0,4 auf 1,4-10—1°
Curie/m3, (1) Spaltproduktaktivitit (eine
Steigung von 1 Skt/h entspricht 4,5-10—12
Curie/m?). (2) Ra-Em-Aktivitit. (3) ThB-
Aktivitit. (4) Brutto-f-Aktivitdt. Die An-
derung erfolgte bei einem Einbruch konti-
nentaler Kaltluft am 21. 2. 1963 um 023° WZ.
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Abb. 4. Verlauf der Filteraktivitit vom 1. 2. 1963, 07% WZ, bis 2. 2. 1963, 07° WZ. (1) Spaltproduktaktivitat 8,3-10—12
Curie/m3 (konstant). (2) Ra-Em-Aktivitit, langsame Schwankungen zwischen 0,3 und 1,3-10—1° Curie/m3. (3) ThB-Aktivitit
(< 10— Curie/m3). (4) Brutto-#-Aktivitit.

wirkt, trat fiir das auf dem Schauinsland erfaf3te
Aerosol darin keine Anderung ein. Ein Einfluf auf
den gemessenen a/f-Wert tritt daher nur dann ein,
wenn der Zuwachs der Staubschicht so schnell er-
folgt, daB fiir friither abgeschiedene a-Strahler merk-
liche Absorption eintritt. Sieht man von den ThB-
Folgeprodukten ab, deren Beitrag zur Filteraktivitat
gegeniiber den Ra-Em-Folgeprodukten fiir die fol-
gende Abschitzung vernachldssigt werden kann, so
ist die Halbwertszeit von RaB fiir das maximal zu-
lissige Wachstum der Aerosolschicht mafgebend.

Soll der bei der Spaltproduktmessung auftretende
Fehler durch die abgeschiedene Aerosolschicht bzw.
deren Wachstumsschwankung bei wechselndem Staub-
gehalt der Luft die Grofle des Fehlers durch Ra-Em-
Konzentrationsschwankungen nicht iiberschreiten, so
darf die Staubbeladung des Filters bis 5-107% mg/
cm?-sec betragen. Die Wahl der Filterfliche und der
DurchfluBmenge mufl daher nach dem am Aufstel-
lungsort der Apparatur vorherrschenden mittleren
Staubgehalt erfolgen. Bei der hier beschriebenen
Apparatur (Filterfliche 300 cm?, DurchfluBmenge
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Abb. 5. Verlauf der Filteraktivitdt vom 19. 9. 1963, 08%° WZ, bis 20. 9. 1963, 07°° WZ, bei hoherer Ra-Em- und ThB-Konzen-

tration. (1) Spaltproduktaktivitit (eine Steigung von 1 Skt/h entspricht 4,5-10~1% Curie/m?®). (2) Ra-Em-Aktivitdt (1,8 bis

2,7-10—1° Curie/m?). (3) ThB-Aktivitit (0,7 bis 1,8-10—12 Curie/m?). (4) Brutto-f-Aktivitit. [Die Kurven (2) und (4) sind
in einem unempfindlicheren MeBbereich gemessen.]

65 m3/h) betrigt der zuldssige Staubgehalt der Luft  heit fiir den ungestorten Betrieb der Anlage vorhan-
etwa 1 mg/m? Gewichtsbestimmungen der auf den den ist.
biltsfil am Mellory ahgeshisdenan Serosohnsngen Die Untersuchungen wurden mit Unterstiitzung der

ergaben Tageswerte bis Zl.l 0,1 mg/ m® (Stadtluft Schutzkommission beim Bundesministerium des Innern
0,2 — 25 mg/m?), so dal} eine ausreichende Sicher- durchgefiihrt.



