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A High- sensitivlty Apparatus for Measuring Natural Atmospheric Radio-
activity

Synopsis: The present paper reports briefly on the theory, design,
calibration and checking of an apparatus based on a double-filter system.
A collecting device consisting of an input filter, a decay chamber and an
output filter is used to measure the concentrations of Rn 222. Rn 220
(thoron) and decay products in open air, room air and breathing air. This
arrangement i3 based on a necessary high separation efficiency of the
input filter. This efficiency was carefully investigated for the membran
filter of cellulose nitrate (type ME 100 of the firm of Sartorius Gottingen,
Germany) used here. It was shown that, even under the most unfavorable
cofwditions, not more than 5.10—% of the decay products could pass through
the input filter. After the collection period the a activity of both filters is
measured for many hours in proportional or scintillation counters (hack-
ground of the latter: 0.007 cpm per em? of effective counting area). By
means of the theory developed the concentration of radon 222, radon 220
(thoron}, Pb 214 (RaB) and Pb 212 (ThB) can be determined separately
from the decay curves. With a chamber volume of 25 liters, an effective
filter diameter of 60 mm and a rate of air flow of about 40 liters per minute,
radon concentrations of 0.145 pCi and thoron concentrations of 0.085 pCi
per liter of air can still be measured after a collecting lime of 15 hrs
(relative error 25%). A further increase in detection sensitivity might be
achieved by using larger ehambers and larger filters. The open-air measure-
ments carried out in Innsbruck yielded mean values of 0.213 pCi for,
radon and 0.97 pC1 for thoron (here measured for the first tlme), referred
to one liter of air,

1. Einleitung

Schon lange vor dem , Atomzeitalter” war’ die Menschheit einer stindigen Be-
strahlung durch die in der gesamten Biosphire vorkommenden natiirlich radioaktiven
Substanzen ausgesetzt. Es handelt sich bei diesen Stoffen im wesentlicher um die
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radioaktiven Elemente Uran und Thorium sowie deren zahlreiche, ebenfalls radio-
aktive Zerfallsprodukte.

Das natiirlich vorkommende Uran besteht zu 99,3%, aus dem Isotop U 238, das
mit einer Halbwertszeit von 4,5.10° Jahren iiber einige Zwischenglieder zuniichst
in das Ra 226 zerfallt. Die weiteren Zerfallsprodukte dieser sogenannten Uran-
Radium-Reihe ab Ra 226 zeigt Tab. 1. Der Rest, ndmlich 0,79, des natiirlichen
Urans, besteht aus dem Isotop U 235, das ebenfalls eine Zerfallsreihe — die soge-
nannte Uran-Aktinium-Reihe — bildet, deren Glieder aber wegen der geringen
Haufigkeit des Uranisotops fiir die natiirliche Strahlenbelastung des Menschen
praktisch keine Rolle spielen. Hingegen ist das Element Thorium (das zu 99,99
aus dem Radioisotop Th 232 besteht) etwa mit der gleichen Haufigkeit wie Uran
in der Erdkruste vertreten. Die Zerfallsreihe des Th 232 ist ebenfalls in Tab. 1 dar-
gestellt.

Tab. 1: Die Nuklide der Uran-Radium- sowie der Thorium-Reihe, deren Halbwertszeit und
Strablung, In Klammer angegebene Strahlenarten haben eine Emissionshiufigkeit
< 89 pro Zerfallsakt.

Uran-Radium-Rethe Thorium-Reihe
Isotop Halbwerts. Strahlung  TIsotop Halbwerts- Strahlung
zeit zeit

Ul (U 238) 4510 a a () Th (Th 232) 1,30.101° & a  (y)

MsThl (Ra 228) 6,7 a B
4 Zwischen- MsTh2 (Ac 228) 6,13 h B und v
glieder - RaTh (Th 228) 1,91 a ] ()

Ra (Ra 226) 1622 & « () ThX (Ra?224) 364 d a )

Rn (Em222) 3,825 d a {» Tn (Em220) 54,6 » a ()

RaA  (Po 218) 3,05 min a ThA  (Po 216) 0,168. 8 «

RaB  (Pb 214) 26,8 min Sundy ThB- (Pb212) 1064 h fundy
RaC  (Bi 214) 19,72 min (c)fundy [ThC  (Bi 212) 6047 min o B,y
>RaC’ (Po 214) 164 s o« >ThC’ (Po 212) 0,30 ps a
—<+RaC’” (Tl 210) 1,32 min fundy —ThC’" (T1 208) 3,10 min fundy
RaD (Pb210) 194 & g {(y) ThD (Pb 208) stabil

RaE  (Bi 210) 5013 d 8

RaF (Po 210) 1384 d a {»

RaG  (Pb 208) stabil

Unter den Zerfallsprodukten beider Reihen spielen die Isotope des Elementes
»Emanation” eine besondere Rolle, da es sich bei diesem Element — zum Unter-
schied zu den anderen Zerfallsprodukten der Reihen — um ein Edelgas handelt.
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Wir bezeichnen im folgenden das Isotop Em 222, das in der Zerfallsreihe des Ra 226
vorkommt, als Radon! und das entsprechende Glied in der Thorium-Reihe, ndmlich
Em 220, als Thoron. Die besondere Bedeutung dieser radioaktiven Edelgase liegt
darin, daBl sie aus Bodenkapillaren, Gesteinsspalten und Wissern stindig in die
Atmosphire diffundieren und dadurch samt den aus ihnen entstehenden Zerfalls-
produkten iiberall in der Luft vorhanden sind. Durch die Atmung werden sowohl
die Edelgase Radon und Thoron als auch deren Zerfallsprodukte, wobei letztere
zumeist an Aerosole angelagert sind, inkorporiert. Die Edelgase gelangen iiber die
Lunge und "den Blutkreislauf in alle Kérpergewebe, werden aber auf dem umge-
kehrten Weg auch wieder ausgeschieden, so daB es bald zur Ausbildung eines Loslich-
keitsgleichgewichtes zwischen Kérpergewebe und Einatmungsluft kommst. Die in der
Luft enthaltenen Zerfallsprodukte werden hingegen im Atemtrakt akkumuliert, zum
Teil kénnen sie aber — wie vor allem die Untersuchungen von Ponl. (1962, 1965,
1966) und PoHL und POHL-RULING (1967, 1968) gezeigt haben — iiber den Blut-
kreislauf auch in andere Organe und Gewebe des Korpers gelangen. Zur Berechnung
der daraus dem Korper erwachsenden Strahlenbelastung ist deshalb die Kenntnis des
Gehaltes der Luft sowohl an Radon und Thoron als aueh an Zerfallsprodukten
notwendig.

Seit es MACHE und RIMMER (1906) gelang, erstmalig Radon in der Atmosphsre
direkt festzustellen, wurden zur Messung der Emanationen und threr Zerfallsprodulte
in der Luft verschiedene Methoden entwickelt. Das Hauptaugenmerk galt aber immer
dem Radon und seinen Zerfallsprodukten, weil es infolge seiner langeren Halbwerts-
zeit (3,825 Tage) wesentlich leichter als das Thoron (54,5 Sekunden) melbar ist,
Erst in den letzten Jahren finden sich in der Literatur Angaben iiber Apparaturen
zum Nachweis des Thoron. So milit sum Beispiel ISRAEL und ISRAEL (1965) mit einer
Kombination von Zerfallskammer und Tonisationskammer direkt den Thorongehalt
der Freiluft. FONTAN, BLANC und BOUVILLE (1962) machen erstmals genauere An-
gaben zur sogenannten Doppelfiltermethode. Eine modifizierte Anordnung nach diesem
Prinzip beschreibt auch JACOBI (1964). Dem Verfasser wurde im Jahre 1966 als
Dissertationsthema die Aufgabe gestellt, eine Apparatur zu entwickeln, welche
folgende Forderungen erfiillen sollte:

1. Nachweis von Thoron auch in Gegenwart sehr viel hiherer Radonaktivitits.
konzentrationen (wie sie z. B. im Raum von Badgastein vorkommen).

2. Héchstmégliche Empfindlichkeit fiir den Nachweis von Thoron.

3. Bynchrone Messung des Emanationsgehaltes zugleich mit dem Zerfallsprodukt-
gehalt der jeweiligen Luftprobe.

4. Mechanische Unempfindlichkeit der MeBapparatur, da Messungen auch in
Bergwerken und im Geldnde vorgesehen waren. ‘

! Heute ist es iiblich, das Element Emanation selbst als Radon zu bezeichnen, die lsotope
desselben miissen dann immer durch Zusatz der Massenzahl unterachieden werden. Tm folgen-
den ist aber — um die Schreibweise zu vereinfachen — unter Rn nur das Isotop 222 zu ver-
stehen.
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5. Messung der Ausatemluft von Personen mit einetm Kdrperdepot an den Mutter-
gubstanzen des Thoron.

Das Studium der verschiedenen Meliverfahren zeigte, daB alle diese Anforderun-
gen am besten durch die Doppelfiltermethode zu erfiillen sind. Die oben gestellten
Anforderungen machten aber eine Weiterentwicklung und genaue theoretisché und
experimentelle Untersuchungen des Doppelfiltersystems notwendig. '

Die vorliegende Arbeit bringt in Kurzform die Theorie, den Bau und die Eichung
sowie die Erprobung der Doppelfilterapparatur.

Eine ausfiihrliche und erschopfende Behandlung findet sich bei MARK (1968).

2. Prinzip und Theorie der Doppelfilterapparatur
2. 1. Doppelfiltermethode

Die Messung der Emanationen ist prinzipiell nach zwei Methoden méglich, einmal
direkt, indem man den Zerfall der Emanationen selbst mift, oder indirekt, indem
man die zus den Emanationen entstehenden Tochtersubstanzen zur Messung heran-
zieht. Die Doppelfiltermethode ist eine indirekte Methode, bei der die Zerfalls-
produkte, die in definierter Weise vom zu messenden Radon und Thoron stammen,
isoliert, abgeschieden und gemessen werden. S

Unterdruck-
messer

@

R, Tn und i der
Kammer entst. =*
Zerfallsprodukte .

-

Lufteintritt ':_. Rn, Tn ohne
Rn, Tn und | Zerfallspredukie
Zerfallsprod: ’

L]

ZERFALLSKAMMER

LUFTPUMPE GASUHR

Eingangsfilter
Ausgangsfilter

Abb. 1: Schematische Drarstellung der Doppelfilteranordnung.

Die Apparatur besteht aus einem Eingangsfilter, einer Zerfallskammer mit Unter-
druckmanometer, einem Ausgangsfilter, einer leistungsfihigen Pumpe und einer
Gasuhr (vgl. Abb. 1), Das Eingangsfilter F, muB alle in der zu untersuchenden Luft
bereits vorhandenen Zerfallsprodukte der Emanationen restlos abscheiden. Hinter
dem Eingangsfilter enthilt die Luft also nur mehr Radon und Thoron. Je nach
GroBe der Durchstrdmungsgeschwindigkeit zerfillt von den Emanationen ein mehr
oder weniger groBer Teil mnerhalb der Zerfallskammer. Die dort entstandenen
Zerfallsprodukte werden nun am Ausgangsfilter F, abgefangen. Nach Ende der
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Sammelzeit werden die auf F, und F, abgelagerten Zerfallsprodukte in «-Zihlern
(vgl. 3. 3.) gemessen und der zeitliche Verlauf der Aktivitdten (die sogenannten
Zerfallskurven) aufgenommen. Die Analyse dieser Zerfellskurven ermiglicht es —
nach entsprechender Eichung der Apparatur — den Gehalt der untersuchten Luft
an Radon, Thoron und deren Zerfallsprodukten zu.Berechnen.

2. 2. Auswertung des Ausgangsfilters F,

Uni von der nach Ende der Sammelzeit gemiessenen Aktivitdt? des Ausgangs-
filters F, auf den Radon- und Thorengehalt der untersuchten Luft zu schlieBen, ist
eine genaue Theorie des Zerfalls von Radon und Thoron in der Kammer sowie der
darauffolgenden Akkumulation der Zerfallsprodukte auf dem Ausgangsfilter zu
entwickeln. Daraus }aBt sich dann der zeitliche Verlauf der Aktivitat des Filters
nach Ende der Sammelzeit berechnen.

. Da in unserem Fall die Filter zur Erreichung eines kleinen Leereffektes in «-Zih-
lern gemessen wurden, werden folgende Zerfallsprodukte des Filters F, zur Messung
im Zahler herangezogen: RaA, RaC (Ra(” ist im Gleichgewicht mit RaC, deshalb
ergibt die Messung der a-Strahlung des RaC’ immer die Aktivitit des RaC), ThA und
ThC (ThC zerfillt dual, ein Zweig unter ¢-Strahlung in ThC”, der andere Zweig als
f-Strahler in ThC', das aber mit auBerordentlich kurzer Halbwertszeit unter o-Emis-
sion weiterzerfallt; vgl. Tab. 1). Die Aktivitit des RaA und ThA ist jedoch bis zum
Beginn der Messungen (nach Beendigung der Sammelzeit miissen die Filter ausge-
spannt, in die Zihler eingelegt und die Zihler mit Zahlgas gespiilt werden) praktisch
schon auf Null zuriickgegangen. Man kann also zur Auswertung der Zerfallskurven
nur den zeitlichen Verlauf der C-Aktivitdten verwenden, der aber selbstverstindlich
auch von den auf dem Filter abgelagerten Aktivititen der A- und B-Glieder abhingt.

Aus den allgemeinen Umwandlungsgesetzen fiir die Zerfallsreihen berechnen sich
aus dem Zerfall in der Kammer und der Akkumulation auf dem Filter F, fiir die
Zerfallsprodukte RaA, RaB, RaC, ThA, ThB und ThCfolgende Aktivititen A, ,....A 7 c
am Ende der SBammelzeit:

.

Apos (d) = Pal, £, ()L, (8) (1)
Agee (d) = @ak, {£,, (d) £, (9) + fy5 (d) £, (8))} 2)
Apo () = @ag, {I, (D) (9) + 15 () £, (8) + £, @) 5 ()} (3)
AThA (=29 al'fn g2 (d) go {9) . 4
Ky (d) = D ak, (g (d) g () + 815 () g (8)) (5)
AThC (dy=2¢ a'Ifn {817 (d) g2 (P + g5 (d) g () + g5 (d) g (’9)} (6

2 Auf eine Messung des Ausgangsfilters F; wdhrend der Sammelzeit wurde verzichtet,
da nur dadurch die Zerfallskammer unabhiingig von den Zahlapparaturen auch in schwierigem
Geliénde aufgestellt werden konnte.
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wobei:

Tab. 2:

B#[s] . . . Verweilzeit der Luft in der Kanmer

d[s] . . . BSammelzeit

@[l's71 Stromungsgeschwindigkeit in der Kammer

ay, [pCi-17'] Radonkonzentration der zu untersuchenden Luft in der
Kammer

at, [pCi-171] Thoronkonzentration der zu untersuchenden Luft in der
Kammmer

fi,g; . - - Funitionen von d oder &, vgl. Tab. 2.

Bedeutung der in den Formeln vorkommenden Funktionen fi- und g; : Far die Funk-
tlonen fi gilt 4, = ARn, 42 =% ARaa, & = ARan, 44 = Agac und analog fir die g; 4, = Arq,

A3=ATha. Ay==AThB, A,=A2 The. Diese f; und gi wurden an der elektronischen Rechen-
a.n]age der Universitit Innsbruck fiir alle in Frage kommenden Zeiten berechnet
und sind bei MARK (1968} als Funktlonstafeln dargestellt,

A,
f,, Mt =Mt P
" B (e € ) I
e—Ait e—ut e—Mt
{0 = A, A +
wB = et (uﬂ—m k) T G (h A (i) (A,—A.))
o—At a—it
froge = A1 43 4 —
mB T Al ((14—111)(1,*11) Gaein) ~ (A () G i T
e—hb a—Ad
+ + ——————()
Fa g} Gy Ja} (a— ) (e ) U 2g) (g )
f" ., ' ( oAt e—At e—hit )
vE = A\ T =20 T (aia) (e Ae) (e} (e a)
A
foo g7 = (0_}"0 - e_l"’) (}.‘_42:5 fros B0 = e—it
fii gm‘ = _]_ (1 — gt )
7
1 Ay .
- At —2t
iz L — 7 (l + PR e s e )
1
fiss = —— [1 —e—At .
13 815 1 ( € )
1 A A, e Aq
10 = — {1 — 2™ e . I S
w i = ( o) =13 & " 7 WTh) (A © )
1 p A
- — [ = —it —
fir 81s = - (1 Fy T oy T ) .
1
f N _ - 1 — =4t
rar S1e 2, ( € )
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Wiiren die Aktivitaten Ay, ... Apg zur Zeit t = d auf dem Filter F, bekannt,
kinnte man aus den gegebenen Formeln die gesuchten Aktivititen a% und ak bei
bekanntem #, d und @ berechnen. Es ist aber unmoglich, die Filteraktivitit der
einzelnen Glieder zur Zeit t = d zn messen (schon das Ausspannen der Filter und
das Vorspiilen der Zihler erfordert eine gewisse Zeit). Es ist deshalb notwendig, den
zeitlichen Verlauf der Filteraktivititen nach Beendigung der Sammelzeit iiber viele
Stunden zu verfolgen. Erst die Analyse dieser Zerfallskurve (bei hohen Aktivitéten
geniigen einige wenige MeBpunkte, wéihrend bei klemen Aktivititen wegen des
statistischen Fehlers méglichst viele MeBpunkte aufgenommen werden sollten)
gestattet es dann, auch die Zerfallsprodukte des Radon von denen des Thoron zn
unterscheiden. Unter neuerlicher Verwendung der allgemeinen Umwandlungs-
gesetze fiir Zerfallsreihen erhilt man fiir den zeitlichen Verlauf der Aktivitdten der
C-Glieder folgende G]elchungen (die Zeitzahlung T beginnt mit dem Ende der
Sammelzeit):

Agyo (T) =1 (T) Anm + £ (T) Anan + 3 (T) Armc {N
’ A (1) = g (T) Aqy 4 8 (1) Apyp + 85 (1) Ay (8)
wobei Ay, ... Ap in den Gl (1) bis (6} definiert sind. o

Die gemessene Aktivitit A, des Filters wird aber aus zwei Griinden immer kleiner
als der hier theoretisch berechnete Wert sein, Erstens werden nicht alle aus den
Emanationen in der Kammer entstandenen Tochtersubstanzen auf dem Filter T,
akkumuliert werden; ein Bruchteil dieser Zerfallsprodukte bleibt nimlich auf dem
Weg durch die Zerfallskammer an der Wand hingen und wird dort abgelagert
(,,Wandeffekt”). Das Verhiltnis der tatstichlich auf dem Filter abgelagerten Zer-
fallsprodukte zu den aus den Emanationen insgesamt entstandenen sei Nutzeffekt
Wy, bzw. W, genannt. Zweitens erfassen die verwendeten Zihler wegen der Zahl-
geometrie und der Selbstabsorption der Strahlung in den Filtern nur einen Teil der
emittierten a-Partikel, was durch Einfiithrung des Zihlerwirkungsgrades B, beriick-
sichtigt werden muB.

Es gﬂt Somit: A'Ruc (T) gemessen WRn‘ Ez ' ARn.G (T) berechnet (9)
AThG (T) gemessen WTn ’ Ez . A‘I‘hc (T) berechnet (10)

Zur Berechnung der Radonkonzentration der untersuchten Luft bringt man
Gl (7) mit Hilfe der GL. (1), (2) und (3) in folgende Form:

Anac (T) pereermet = 35 X (8,4, T, @) (11)

Daraus folgt unter Verwendung von GL (9) die Eichformel fiir Radon:

L AR:';C (T) gemesaen‘ ’ (12)

= X (9,d,T, 9).W,,. B,
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Theoretisch wiirde demnach zur Berechnung von ak, die Messung von Ag, zu
einem einzigen Zeitpunkt T geniigen. Wegen des groBen statistischen MeBfehlers bei |
kleinen Aktivititen muB man-in der Praxisjedoch die ganze gemessene Zerfallskurve
zur Auswertung heranziehen, Es wurde deshalb die Funktion Ap ¢ (T) poceriner / 8o @
fiir verschiedene Verweilzeiten ¢ und Sammelzeiten d-berechnet und.als Norm-
kurven im halblogarithmischen MaBistab gezeichnet (Abb:. 2 zeigt solche Kurven
fiir # = 40s). Mit Hilfe dieser Normkurven kann man durch Vergleich mit 'der
experimentell gewonnenen Zerfabllskurve3 fiir eine bestlmmte Zeit T einen Wert fiir

ARuC(T)here:nnﬂ =
ak

50 | Rn
d28h
d=2h
d=1h

100 \

50

101

05

01

0 2

Agac (1) gemonsen BbleseN Und
damit aus Gl (12) die Ra-
donkonzentration der Luft
berechnen. Dieser Wert ak_
bezieht sich aber auf die
(infolge des Unterdruckes
in der Zerfallskammer) ver-
diinnte Luft und mub noch
auf den'Druck der AuBen-
luft umgerechnet werden.

Die Zerfallsprodukte des
Radon sind nach T = 7
Stunden infolge ihrer kur-
zen Halbwertszeiten . voll-
stindig - zerfallen. Nach
diesem  Zeitpunkt mibt

- man also nur mehr die

vom Thoron stammendén
Zerfallsprodukte.  Durch
Vergleich der experimentell

Abb. 2; Aktivititsverlauf des
RaC auf dem Filter
¥ofar = 40 3 und
veraschiedene , Sam-
melzeiten d in Ab-
hingigkeit von der
MebBzeit T,

* Bei gleichzeitiger Gegenwart von Thoron erhiillt man diese experimentelle Kurve fir die
Radonzerfallsprodukte, indem man von der gemessenen Sammelkurve (Arag + Amnc) den
durch das Thoron verursachten Anteil Arng abzieht. Dies gelingt durch Berechnung der theo-
retischen Zerfallskurve der Thoronzerfallsprodukte mlttels des nach T = 7 Stunden {vgl.

spiter) bestimmten Thorongehaltes.
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erhaltenen Zerfallskurve* mit den theoretisch bérechneten Kurven erhilt man —
analog wie bel der Bestimmuhg des Radongehaltes — fiir eine bestimmte Zeit T
die Aktivitat A (T) C

gomessen”
Wie aus Gl {8) zusammen mit den GL. (4), (5) und (6) ersichtlich ist, gilt:
A’fl"hC (T) berecin:iet = a‘%l‘n Y (19’ d7 T’ tp) ‘ (]3)

(2" und ggsind fir'T = 7 Stunden gleich Null). * = *
Unter Verwendung von Gl. (10) lautet die Eichformel fiir Thoron:

a%ﬂ — A"I‘hU (T) gemessen ' B . . (14)
Y (9,4, T, &) W, E,

Die in den Eichformeln (12) und (14) vorkommenden theoretischen Werte
X(z? d,T, ®) und Y (#,d, T, @) sind Summen und Produkte der verschiedenen
Funktionen f; und g (Tab. 2). Diese f, und g wurden an der elektronischen Rechen-
anlage der Universitit Innsbruck fiir alle in der Praxis in Frage kommenden Zeiten
berechnet und sind be1 MARK (1968) als Funktronstafeln dargestellt. :

+

2: 3. Auswettung des Emgangsfllters

AJle m der Luft vorhandenen Radlonuldlde it Ausnahme der gasform:gen
Emanatlonen werden am Eingangsf ilter abgeschieden. Man kann daheraus der Analyse
der Aktivitat des Eingangsfilters den Gehalt der Luft an festen radioaktiven Sub-
stanzen berechnen. Zur vollstindigen Auswertung wird die a-Aktivitit des Filters
iiber einige Tage gemessen. Man kann im allgemeinen auf dem Filter drei Kompo-
nenten unterscheiden:

1. Kurzlebige Zerfallsprodukte des Radon, die innerhalb von 7 Stunden zerfallen
«(das aus ihnen entstehende RaF kann in den meisten Fillen vernachlissigt
-werden). ’

2. ThB bis ThC”, die nach 3 Tagen zerfallen sind. - . :

3. Langlebige radicaktive a-Strahler (z. B. Uran oder Thorium enthaltende

- Staubpartikel). Diese langlebige Komponente kann ab dem dritten Tag ge-
messen werden und muf.als konstanter Betrag bei der Berechnung der Radon-
und Thoron-Zerfallsprodukte abgezogen werden. Waren aber auf dem Filter
sehr groBe Aktivititen an RaA bis RaC’, kann ein kieiner Teil der nach 3 Tagen
beobachteten e-Aktivitit auch vom RaF herrithren, das beim Zerfall des RaC

: iiber RaD uiid RaE gebildet wurde. In diesem Fall- miiite die a-Aktivitit
des Filters noch langere Zeit verfolgt werden-und eine Auswertung wére nach
den Gleichungen (6) bis (8) bei POHL (1965)-m'6g1ich, soll hier aber nicht niher
beha‘:}delt werden.

« ¢ Nach T = 7 Stunden hat der Abfall der ThC-Aktivitit im halblogarithmischen MaBistab
die Form einer Geraden, entsprechend der Halbwertszelt des ThB (laufendes GIelchgewwht
zwischen ThC und ThB).
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1. Berechnung des Gehaltes an Radon-Zerfallsprodukten. Analog wie beim c-Filter
berechnet sich auch hier der zeitliche Verlauf der Aktivitit nach Ende der Sammel-
zeit des zur Messung gelangenden RaC mit Hilfe der allgemeinen Zerfallsgleichungen.

Man erhilt:
Agee (T) = @ {a]ﬁaA [£3 (T) £, (d) + f; (T} 1z (d) + £ (T) £, (d)] +

+ 8gan o (T) f15{d) + 10 (T) i ()] + ko fro (T) i (d)}  (15)
wobet:
an., [pCi.17] ... RaA-Konzentration in der Luft

an, [pCi.1*] ... RaB-Konzentration in der Luft
anec [PCi.T1] ... RaC-Konzentration in der Luft

Fiir kurze Sammelzeiten (z. B.: d = 5 Minuten) kann man aus der Form der
Zerfallskurven® ziemlich genaue Aussagen iiber das Verhiltnis aj,, :ak ;:af, in
der Luft machen. Solche Untersuchungen sind bei PoHL (1962, 1965) beschrieben.
Mit zunehmender Sammelzeit wird jedoch die Analyse immer ungenauer. Das
Zerfallsprodukteverhiltnis in der Luft lift sich aber auch theoretisch mit Hilfe der
sogenannten Austauschtheorie berechnen, wobei allerdings eine Anzahl von Faktoren
(Exhalationsrate, Diffusionskoeffizient, Turbulenzverhiltnisse der Atmosphéire usw.)
bekannt sein miissen, Fiir die Freiluft berechnete JACORBI (1962) die Zerfallsprodukt-
verhéltnisse in verschiedenen Abstinden vom Boden und bei verschiedenen Turbu-
lenzverhaltnissen.

Sowohl aus der Theorie wie auch aus den Experimenten ergibt sich, daB bei
ruhiger Luft, geringer Beweglichkeit des Aerosols und gréferem Abstand von den
Radonquellen die kurzlebigen Zerfallsprodukte mit dem Raden nahezu ins Gleich-
gewicht kommen kinnen. Je stdrker aber Vorginge wirksam werden, die einen
Abtransport an Zerfallsprodukten verursachen, desto stirker geraten die Zerfalls-
produkte in UnterschuB zum Radon; jedoch fiir die einzelnen Glieder der Reihe
wegen der verschiedenen Halbwertszeiten in unterschiedlichem MaGe,

Bei der Messung des Radon und des Thoron mittels der Doppelfiltermethode
miissen zur Erzielung einer geniigend hohen MeBgenauigkeit im allgemeinen lange
Sammelzeiten d in Kauf genommen werden. Das Zerfallsprodukteverhaltnis ist
dann nicht mehr aus der Form der Kurven bestimmbar. Dadurch kann die Aus-
wertung normalerweise nur eine Information iiber den Gesamtgehalt an kurzlebigen
Radonzerfallsprodukten geben. Bei genauerer Untersuchung sieht man aber, da die
RaB-Konzentration in der Luft anch ohne Kenntnis des Zerfallsprodukteverhilt-
nisses aus dem gemessenen Ay, wenigstens annidhernd berechenbar ist. Nimmt man
némlich fiir ein bestimmtes Ap . (T} yomessen Verschiedene mogliche Zerfallsprodukte-

& Man zeichnet sich auch hier fiir die verschiedenen Sammelzeiten und Zerfallsprodukte-
verhilinisse ap,, : 8np :arﬁno theoretische Normkurven, die man mit der experimentellen

Kurve vergleicht, wobei bei Anwesenheit von Thoronzerfallsprodukten diese erst von der
Sammelkurve abgezogen werden miissen.
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verhilltnisse an und. rechnet sich damit die Werte fiir af,,, 25, und ak; aus, so
ergibt sich, dal der Wert des RaB ziemlich unabhingig vom jeweiligen angenom-
menen Zerfallsprodukteverhiltnis ist, wihrend ak,, und al; stark von diesem
abhingen. Zur Berechnung des RaB-Gehaltes 1st s deshalb am einfachsten, anzu-
nehmen, daB af,, :ak  :af  —1:1:1 ist. Gleichung (15) liBt sich dann in der
Form schreiben:

RaC (T) == 3na37(d T, @) _ (16)
Es folgt somit die Eichformel: '

L ARaC (T) gemessen

= 774, T, &) F,

2. Berechnung des Gehaltes an Thoronzerfallsproduliten. Im allgemeinen wird ‘si(_:h
auf dem Eingangsfilter ein Gemisch aus Radon- und Thoronzerfallsprodulkten
befinden. Nach lingstens 7 Stunden sind die kurzlebigen Radonzerfallsprodukte
(auch wenn sie in sehr groBem Uberschufl vorlagen) zerfallen, so daB sich nur mehr
ThB bis Th("’ auf dem Filter befinden. Dle theoretische Zerfa].lskurve des ThC fiir
Zeiten T = 7 Stunden lautet: [

Ao (1) = @, (T) {akoe 1o () + 2han s ()] )

(10

wobei gilt: .
. am, [pCi.11] ... .-ThA-Konzentration in der untersuchten Luft

amp [PCi.17] ... ThB-Konzentration in der untersuchten Luft:
Da nun g5 » gy, ist, folgt fiir das allein berechenbare ThB die Eichformel:

A“-:l.‘hO (T) gemessen ' '
L = 1
Arn g: (T) g5 (d) PE,. (19)

Um auch zu einer Aussage iiber ap, #u kommen, miilte man das Verhaltnis
ATy | 8k, kennen. Dieses Verhiltnis ist aber nicht bestimmbar, da dazu die Zerfalls-
kurve der Thoronzerfallsprodukte in einem Bereich T < 7 Stunden bekannt sein
miite. In diesem Bereich sind aber im allgemeinen noch die Radonzerfallsprodukte
den Thoronzerfa]lsprodukten uberlagert

3. Teehnische Ausiiihrung, experimentellé Priitung und Eichung der Apparatur

Die Nachweisempfindlichkeit der MeBapparatur fiir Radon und Thoron ist ab-
hingig von der KammergriBe V, dem Luftdurchsatz @ und der Verweilzeit & der
durchgesaugten Luft. Diese drei GroBen sind jedoch nicht voneinander unabhingig,
sondern es gilt: V= &. ¢ . (20)

Zudem wird die Empfindlichkeit noch vom Wandeffekt der Zerfallskammer und
dem Wirkungsgrad und Leereffekt der verwendeten Zihler beeinflut. Sind diese
Grofen bekannt, kénnen aus der erforderlichen Nachweisempfindlichkeit die Min-
destwerte fiir V und @ abgeschétzt werden.
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3.1. Wahl der Filter sowie Messung ihres Abscheidewirkungsgrades

Die verwendeten Filter miissen einen auBerordentlich guten Abscheidewirkungs-
grad haben (was besonders fiir das Eingangsfilter gilt, da bereits geringste Mengen
durchgelassener Zerfallsprodukte die Bestimmung der Emanationsgehalte ver-
filschen wiirde), wobei aber die Eindringtiefe des abgelagerten Aerosols nur gering
sein darf, um die Selbstabsorption der a-Strahlung im Filtermaterial klein zu halten.
Diese beiden Forderungen werden — wie bereits POME (1962) beschrieben hat —
am besten von den sogenannten Membranfiltern aus Zellulosenitrat erfiillt®. Natur-
gemil erlaubt der hohe Abscheidewirkungsgrad dieser Filter nur einen relativ
geringen Luftdurchsatz pro Flicheneinheit, so daB der erforderliche gesamte Luft-
durchsatz durch Wahl einer entsprechend groflen Filterfliche erzielt werden mul.
GroBe Filter erfordern aber auch groBe und teure Zahler, Fiir die im folgenden be-
schriebene Apparatur wurde als Kompromil zwischen den Forderungen “nach
moglichst hoher Empfindlichkeit und tragbaren Kosten ein Filterdurchmesser von
70 mm gewihlt. Der Abscheidewirkungsgrad dieser Filter wurde — wie im folgenden
gezeigh wird — eingehend untersucht, und zwar sowohl fiir Zerfallsprodukte in
Form freier Ionen als auch fiir solche, welche an Aerosolteilehen gebunden sind.

Die beim Zerfall der Emanationen entstehenden Zerfallsprodukte — Isotope der
Schwermetalle Polonium, Wismut und Blei — sind vorerst freie positiv geladene
Ionen. Als solche bewegen sie sich entsprechend den Gesetzen der Gaskinetik mit
relativ hoher mittlerer Geschwindiglkeit. Durch Zusammensté8e mit den in der Luft
schwebenden Aerosoltelehen lagern sie sich jedoch rasch an diese an, teils durch
chemische Bindung, teils durch Adsorption. Die Halbwertszeit der Anlagerung an
Aerosolteilchen betriigt nach JACOBI (1962) ungefihr 1 Minute. Daher wird in der Frei-
bzw. Raumluft normalerweise der GroBteil der Zerfallsprodukte an Aerosole ange-
lagert sein und das Schicksal dieser Aerosole erleiden. Die Frage, welchen Abscheide-
wirkungsgrad die gewihlten Filter fiir die verschiedenen Radionuklide in Abhiingig-
keit vom Aerosolgehalt der Luft haben, ist fiir die Funktion der Doppelfilterappa-
ratur von entscheidender Bedeutung (wahrend das a-Filter von aerosolhaltiger
Luft durchstromt wird, mul das c-Filter die Zerfallsprodukte in Form freier Ionen
oder Atome abfiltern, da der Aerosolgehalt im Inneren der Zerfallskammer praktisch
Null ist). Bie wurde durch vier verschledene Versuchsrelhen geklart

Erste Versucksanordnung Raumluft mit normalem Aerosolgehalt w1rd durch eine
Th 228-Lésung geleitet, aus der sie das laufend neu gebildete Thoron austreibt.
Sie verliert dabei allerdings einen Teil ihres Aérosolgehaltes. Nun wird diese Luft
solange in einem 200-Liter-Behalter aufbewahrt, bis das Thoron restlos’ in ThB
(bzw. ThC) zerfallen ist, wobei sich diese Zerfallsprodukte an das noch vorhandene
Aerosol a.nlagern werden. 150 Liter dieser Luft werden Sodann durch einen lan'gen

. Wn- wihlten die Type MF 100 der Firma Sartonus Membranfllterges m. b. H., 34 Gottm
gen/Deutschland.
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Filterhalter geleitet, in dem 5 Filter (F, ... Fy) hintereinander im Abstand von
3 mm eingespannt sind’, -

Zuweite Versuchsanordnung: Der 200-Liter-Behiilter wird wieder aif dleselbe A_Tt
mit ThB- und ThC-haltiger Luft gefiillt, Dann werden 150 Liter dieser Luft durch
die voll einsatzfihige Doppelfilterapparatur (vergl. spiter) hindurchgetrieben. Die
Luft passiert also das Eingangsfiltér (wobei zur Sicherheit in dem Eingangsfilter-
halter immer 2 Filter, nimlich F, und F,, eingespannt wurden), die Zerfallskammer,
und am Ende der Kammer F,. Es ist also zwischen dem zweiten und dritten Fllter,
namllch Fyund F, ein Zwmchenru.um mit einem Luftvolumen von 25,1 Liter.-

" Dritte Versuckscmordnung Es wird wieder Raumluft durch das Th 228—P1’aparat
getrieben. Diese thoronhaltige Luft wird aber dlesmal mit Raumluft gemischt, -ehe
sie in den 200-Liter-Behilter gelangt. Dadurch erbalten wir Luft mit normalem
Aerosolgehalt Die Zerfallsprodukte ThB und ThC sind in-diesem Falle sicher zur
Ginze an das Aerosol gebunden. Von dieser Luft werden nun Wleder 1560 Liter inner-
halb von 4 Minuten durch den langen Filterhalter geleitet, in dem w1ederum 5 Fllter
(F, ... Fy).mit einem Zwischenraum von je 3 mm eingespannt smd

Vze'rte Versuchsanordnung: Durch ein Th 228- -Priparat wird Luft hlndurchgesaugt
mit Freiluft vermischt und direkt der Doppelfilterapparatur (mit 20 Liter/Minute)
zugeleitet. An den Bingangsfiltern ¥ und F, werden p{faktisch alle: Zerfallsprodukte
und Aerosole abgefiltert. In der Kammer entstehen aus dem Thoron die Tochter-
substanzen ThB und ThC (ThA zerfillt ja infolge seiner kurzén Halbwertszeit
praktisch sofort), die aber in der Kammer — da ja kein Aerosol vorhanden ist — als
freie Tonen in der Luft bleiben. Diese Luft durchstromi-den diesmal am Ausgang der.
Z erfallskammer befestlgt.en langen Fllterhalter -in dem Wleder 5 Filter hmterelnander
eingespannt sind (¥, ... Fg). :

Die Ergebnisse dleser vier Versuchsreihen sind in Tab. 3 zusanmengestellt Dabei
wurde.die Aktivitit des ersten Filters gleich eins gesetat, so daB die Zahlen fiir die
weiteren Filter Bruchteile der Aktivitdt des ersten Filters {die aber praktisch gleich
der Gesamtaltivitdt ist) darstellen, Um die Aktivitdt auf dem letzten; Filter noch
zuverliissig messen zu kinnen, muBte die Aktivitit.auf dem ersten Filter sehr groB
gein (ca. 10° Impulse pro Sekunde). Da so hohe Impulsraten nicht mehr meBbar sind,
erfolgten die Messungen des ersten Filters einige Halbwertszeiten spiter; alle Mes-
sungen wurden dann auf den Zeitpunkt der Beladung der Filter zuriickgerechnet. -

Die Tabelle zeigt, daB unter der ersten und dritten Versuchsbedingung der Haupt-
teil. der Zerfallsprodukte mit einem auBerordentlich guten Abscheidewirkungsgrad
am ersten Filter abgeschieden wird. Auf den weiteren Filtern befindet sich dann
jeweils der gleiche Bruchteﬂ Es: wird -sich dabei um als freie Ionen vorkommende

, 7 Bei allen Verstchen wird jedes Fllter auf einen Metallring aufgeklebt (dadurch vermindert
gich der wirksame Durchmesser des Filters auf 60 mm}. Dieser Metallring erlaubt mittels
eines O-Ringes eine einwandfreie Abdichtung dea Filters gegen die Filterhalterung, bzw. gegen
etwaige weitere Filter. Wegen der auftretenden Druekdlfferenz mulB als Stutze hinter jedem
Filter eine Lochplatte aus PVC angebracht werden. .
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Zerfallsprodukte handeln, die nur durch chemische Affinitit, nicht aber mechanisch
abgeschieden werden. Ist zwischen dem 2. und 3. Filter wie in der 2. Versuchsan-
ordnung (die einer Messung mit der Zerfallskammer entspricht) ein groBerer Luftraum,
so gelingt es scheinbar einigen Zerfallsprodukten, trotz Aerosolarmut in der Kammer
sich an Aerosole zu binden, wodurch am dritten Filter wieder ein etwas gréferer
Bruchteil zur Abscheidung "gelangt. Dieser Bruchteil der Zerfallsprodukte (rund
5.1079%), der durch die Eingangsfilter gelangt und sich am Filter F_ ablagert, konnte
‘die Radon- bzw. Thoronmessung verfélschen. Unter der Annahme, dall auch die
Radonzerfallsprodukte denselben Abscheidewirkungsgrad haben, kann man be-
rechnen, dafl der Fehler bei normalen MeBbedingungen fiir die Radon- sowie Thoron-
messungen weit unter 1%, liegt. .

Aus den Ergebnissen der vierten Versuchsreihe sieht man, daB selbst bel aerosol-
freier Luft (wie sie in der Zerfallskammer vorhanden ist) die Zerfallsprodukte bereits
durch das erste Filter sehr gut abgefiltert werden. Der Verlust an Zerfallsprodukten,
die durch dag Filter F, durchgehen, ist vernachla‘issigbar klein und geht aulerdem
in die Eichung (vergl. spater) ein.

Dieser hohe Abscheidewirkungsgrad dér Membranfllter laBt sich durch ihre me-
chanische Siebwirkung (mittl. Porendurchmesser = 0,6 pm nach dem Quecksilber-
intrusionsverfahren) keineswegs erkliren, Wahrscheinlich sind dafiir elektrostatische
Krifte (die Zerfallsprodukte sind bei ihrer Entstehung z. T. positiv geladen) und
chemische Affinititen maBgebend, was auch die unterschiedliche Abscheidung fiir
das Pb-Tsotop ThB gegeniiber dem Wismuthisotop ThC erkliren kénnte (vergl.
Tab. 3, zweltes und drlt’ces Filter!).

3.2. Zerfallskammer und Eichung

~ Bei der Wahl der Gréfle und Form der Kammer wurde versucht, durch geeignete
Dimensionierung eine hochstmogilche Nachweisempfindlichkeit fiilr Thoron® zu
erreichen. Dabei miissen wir zwischen 2 Gruppen von Anwendungen unterschelden

1. Die Thoronkonzentration der zu untersuchenden Luft ist unabhingig von @,
was bel der Messung von Frei- oder Raumluft gilt. In diesem Fall ist ein groBes @
anzustreben, da ja dadurch eine gréflere Thoronmenge zur Messung gelangt. Die
MaximalgroBe von @ ist durch die. Filtergrofe begrenzt (in unserem Fall rund
40 l/mln)

. Die Thoronkonzentmtwn der zu untersuchenden Luft ist verkehrt proportional
zu (15 Das gilt fiir folgende Fille: '

a) bei der Bestimmung des Ra 224~ (bzw. auch Th 228-)Gehaltes von Fliissig-
“keiten (z. B. kdnnen mit der hier beschriebenien- Apparatur in Ra 226-Rich-

* Wegen der langen Halbwertszeit des Radon nimmt die Nachweisempfindlichkeit mit
wachsender Kammergrée (und damit bei gleichem @ mit wachsendem #) praktisch linear zu.

Fiir hohe Empfindlichkeit miBten deshalb sehr grofie Kammern gebaut werden, die dann fiir
Thoron ungeeignet wiiren. ¥Fur Radon gibt es aber andere, sehr empfindliche Nachweisverfahren.
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l6sungen noch minimalste Verunreinigungen an Th 228 festgestellt werden!).
"In diesem Fall braucht @ nur gerade so groB zu sein, dal das in der untersuchten -
- Fliissigkeit stets neu,erzeugte Thoron vollstindig ausgetrieben wird. ;
b} beil der Messung der Thoronkonzentration!der Ausatmunggluft zur Feststellung
eines Korperdepots an Th 228 (bzw. Ra 224). In diesem Fall wird @ durch das
s Atemminutenvolumen festgelegt, das beim’Menschen in Ruheldge rd. 710
I/min betragt.

" Die Wahl der KammergroBe hangt aber auber von @ noch von # ab Theoretisch
ist die Nachweisempfindlichkeit umso gréBer, je groBer & ist, weil dann ein immer
groBerer Anteil des Thoron in der Kammer zerfsllt, bis schlieBlich bei einer Verweil-
zeit ¥ gleich cinigen Halbwertszeiten des Thoronzerfails die maximale Nachweis-
empfindlichkeit erreicht wire, Praktisch wird jedoch die Zunahme der Nachweis-
empfindlichkeit schon viel friilher durch den steigenden Wandeffekt, also durch die
Abnahme des schon friiher definierten Nutzeffektes kompensiert.

Umfangreiche Versuche zur Messung des in der Eichformel vorkommenden und
damit die Empfindlichkeit beeinflussenden Faktors Wg, bzw. WTH {Nutzeffekt) -
zeigen namlich folgendes

1. Der Nutzeffekt 1st unabhingig vom verwendeten Kammermaterial.

2. Der Nutzeffekt ist bel konstantem Kammervolumen stark abhé’.ngig von der
DurchfluBgeschwindigkeit, d. h. also von der Verweilzeis 4. (Deshalb mufl auch
" die Eichung einer gegcbenen Kammer fiir verschiedene @ erfolgen!).

" 8. Der Nutzeffekt ist bei den hier verwendeten zylmdnschen Rihren umso geringer,
je kleiner das Verhiltnis Lange zu Innendurchmesser gewihlt wird, weil dadurch
das Stromungsprofil am Rande stirker abnimmt und somit die Zerfallspro-
dukte leichter Gelegenheit haben, sich an die Wiinde abzulagern.

"4, Der Nutzeffekt wird umso kleiner, je groBer be1 glelchem & das Volumen,
"bzw. je groBer damit die Verweilzeit ist.”

5. Der Nutzeffekt ist fiir Radon und Thoron verschiedén, so daB fiir beide Emana-
-tionén verschiedene Eichfaktoren Wr, und W gelten.

' Diese Untersuchungen zeigten, daB fiir D = 40" l/min das giinstigste Kammer-
volumen zwischen 20 und 50 1 liegt. Es wurde deshalb fiir die Messung der Frei- und
Raumluft ein Kanimérvolumen von rd. 251 ‘gewithlt, mit dem die geforderte Empfmd—
lichkeit erreicht werden konnte. (Zur Messung der Ausatemluft wurde wegen des
kleineren @ eine Kammer mit einem Volumen von 18,7 | gebaut).

Die Zerfallskammer besteht aus einem PVC-Rohr mit einem Innendurchmesser
von 154 mum und einer Lénge von 1315 mm. Links und rechts wurden aus Alnminium
gedrehte Flansche mit Araldit aufgeklebt. Diese Flansche dienen zur Befestigung der
Filterhalter und sind innen konisch ausgedreht, um eine giinstige Stromung der
Luft zu gewdhrleisten. In der Mitte der Kammer befindet sich ein Ansatzstutzen,
auf den e Untérdruckmanometer aufgeschra.ubt wird. Die Filterhalter werden —
unter Zwischenlage eines O-Ringes — an_beiden _Flanschen der Kammer aufge-
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schraubt und gestatten ein leichtes Auswechseln der Filice und ihren bequemen
Transport in das Laboratorium. Die Filter selbst werden — wie schon erwihnt —
in die Halter zusammen mit einer 0-Ring-Dichtung und einer Stiitzplatte einge-
schraubt. Da schon geringe Spuren von eingestrémten Zerfallsprodukten das Me8-
ergebnis erheblich verfilschen, muBte auf die Dichtheit der Zerfa]]skammer groBter
Wert gelegt werden. - :

Trie hier beschriebene 25,1 ther-Kammer wurde fiir Radon und Thoron mit Hilfe
von Hichlosungen geeicht, das heilt, der Nutzeffekt Wy bzw. Wy, wurde fiir ver-
scheidene @ (da in der Praxis nicht immer das maximale & verwendet wird) ge-
messen. Zur Eichung braucht man Luft mit bekannter Emanationskonzentration.®
Diese crhiilt man, indem man einen Luftstrom mit bekannter Geschwindigkeit
{etwa 2 1/min) durch eine Ra 226- bzw. Th,228-Eichlésung durchperlen 1it. Durch
Zumischung von Raumluft kann sodann jeder beliebige Luftdurchsatz @ in der
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Abb. 3: Nutzeffekt Wgy, () und Wy, (A) fiir die 25,1 I-Kammer in Abhéngigkeit von dem
Luftdurchsatz @. ; . . ’

Zerfallskammer hergestellt werden. Bei der Berechnung der Emanationskonzentra-
tion in der Luft aus der Aktivitit des Eichpraparates muB weiters der Zerfall der
Emanation zwischen Eichpriparat und dem Erreichen des a-Filters beriicksichtigt
werden, Die Efgebnisse diéser Messung gibt Abb. 3 wieder. Es besteht, wie schon
frither erwiihnt, ein erheblicher Unterschied zwischen den beiden Emanatlonen
Bei den Radonzerfal]sprodukten geht fur alle @ em wesentlich klemerer Bruchteil

* Eine sehr. elegante Elchung — ochne Elchpraparat und der damit verbundenen Proble-

matik der volistindigen Entemanierung — mit einer erweiterten Doppelfilterapparatur
heschreiben HOHLE und WETZSTEIN (1968).
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der Radionuklide an die Wand als bei den Thoronzerfallsprodukten. Das ist erklir-
lich aus der Tatsache, daB Thoron eine viel kiirzere Halbwertszeit hat und infolge-
dessen ein groBerer Teil des Thoron schon am Anfang der Kammer zerfillt und
somit im Mittel die Zerfallsprodukte einen lingeren Weg bis zum Filter zurtickzu-
legen haben, was die Wahrscheinlichkeit einer Ablagerung an die Wand erhoht.
Vor Beginn der eigentlichen Messung mullten die so gecichten Kammern mit Hilfe
von abgelagerter PreBluft, die sicher kein Radon und Thoren enthilt, auf eine
etwaige Verseuchung iiberpriift werden. Einmal kann das Baumaterial der Zerfalls-
kammer Spuren der langlebigen Mutterelemente der Emanationen enthalten, und
andererseits kénnen im Zuge der Eichung aus der Eichldsung (trotz Vorlageflasche
und des hohen Abscheidewirkungsgrades der Filter) kleinste Mengen der Mutter-
substanzen in die Kammer gelangen. Diese Muttersubstanzen kénnen wihrend des
Betriebes der Kammer Radon und Thoron bilden und damit das MeBergebnis ver-
félschen.
3. 3. Zdahleinrichtungen

Wie bereits erwdhnt, kommt fiir die Auswertung der Ein- und Ausgangsfilter nur
die Messung der a-Strahlen in Frage, da a-Zihler sehr viel kleinere Leereffekte als
p- oder p-Zahler haben. Kleine Leereffekte sind aber unerlaBlich zur Erreichung
einer hohen Empfindlichkeit.

“Wegen der geringeren Baukosten wurden zuerst vier 2z-Proportional-Durchfluf-
zihler mit einer kreisrunden effektiven Zihlfliche von 32 em? gebaut. Unter Ver-
wendung eines Zahlgasgemisches von 90%, Argon und 109, Methan erreichten diese
Zahler fiir die in der Doppelfilterapparatur beladenen Filter einen Wirkungsgrad?®
von B, = 0,394 £ 0,01. Obwohl als Wandmaterial fiir die Zihlrohre ausgesuchtei',
mindestens 30 Jahre alter Stahl und auch ein eigens entwickelter Vorverstérker
mit dullerst geringem Storpegel verwendet wurde, konnte nur ein Leereffekt!!
von 0,055 ¢pm pro cm? effektiver Zihlfliche erreicht werden. Diese Zihler wurden
zur Messung der Eingangsfilter F, verwendet, da deren Aktivitdten selbst bei Freiluft-
messungen immer geniigend hoch waren. Zur Messung des Ausgangsfilters F, muflten

10 Zur Bestimmung des Wirkungsgrades wurde die a-Aktivitit eines in der Doppelfilter-
kammer mit ThB beladenen Filters im a-Zihler (nach Eintreten des laufenden Gleichgewichtes
zwischen ThB und ThC) gemessen und dann das Filter in einem Proberthrchen in Aceton
aufgelost. Von dem so erhaltenen Priaparat wurde nun die p-Aktivitdt des ThC—ThC” im
Bohrloch eines p-Szintillationszahlers bestimmt. Mit Hilfe eines Th 228-Eichpriparates
konnte dadurch die ThC-Aktivitdt des Filters und damit unter Beriicksichtigung des Faktors
far das laufende Gleichgewicht auch die gesamte im Filter enthaltene ThB-Menge errechnet
werden. Der zeitliche Abstand zwischen den Messungen des Filters im a-Zihler und im y-8zintil-
lationszihler muf durch Berechnung des ThB-Zerfalls beriicksichtigt werden.

11 Per Leereffekt steigt mit der Betriebsspannung der Zihler stark an, er ist deshalb im
hohen Mafle von der Wahl des Arbeitspunktes abhingig. Wegen der Selbstabsorption der
a-Btrahlung im Filter und des Randeffektes muBte aber der Arbeitspunkt viel hoher gelegt
werden als es beispielsweige bei der Verwendung eines Eichpriparates oder anderer Priparate
in gehr diinner Schichtdicke notwendig ist, Am Anfang des Plateaus fir Priparate mit sehr
diinner Schichtdicke ergaben auch diese Zihler einen Leereffekt von nur (,009 ¢pm pro cm?
effektiver Zahlfldche. '

88



aber noch zusdtzlich zwei e-Szintillationszihler gebaut werden, da bei solchen
Zihlern noch niedrigere Leereffekte erzielt werden kinnen. Bei diesen Zihlern ist
fiir den Leereffekt nur die a-Eigénradioaktivitit des Szintillatormaterials und der
Oberfliche des verwendeten Priparattrigers verantwortlich, wihrend beim Propor-
tionalzahler die Eigenradioaktivitit der gesamten mit dem Zéhlraum in Verbindung
stehenden Oberflichen wirksam ist. Die Szintillationszdhler wurden so gehaut,
da8 sie zur Messung der Filter wahlweise mit einer Szintillatorscheibe!? (Alpha
particle detector NE 840 C der Firma Nuclear Enterprises (GB) LTD) oder mit
ciner Szintillationsfolie!® (hergestellt nach den Angaben von HALLDEN und HARLEY
(1960)) verwendet werden kiinnen. Als Fotovervielfacher wurde die Type XP 1031
der Firma Philips mit einem wirksamen Kathodendurchmesser von 63,56 mm beniitzt.
Zur Erreichung eines moglichst niedrigen Leereffektes wurde nach PacaNO, DAME-
RELL und CHERRY (1962} die Spannung zwischen den Dynoden, V,, und dic Span-
nung zwischen letzter Dynode und Kathode, V,, in einem Verhdltnis V [V, = 1,5
eingestellt. Bei Verwendung der Szintillatorscheibe kann die MeDsonde wechsel-
weise mit einem Schraubdeckel oder mit einem Probenwechsler (vergl. unten)
verwendet werden, wobei in diesem Falle zwischen dem Filter und dem Szintillator
zirka 2 mm Abstand ist. Die effektive Zahlfliche betrigt 42 em?. Im Arbeitspunkt
hat diese Anordnung fiir die in der Doppelfilterapparatur beladenen Filter einen
Zihlerwirkungsgrad von E; = 0,332 4 0,005. Dieser Wert ist etwas niedriger als
der bei den Proportionalziihlern gefundene, was sich durch den Verlust der Licht-
quanten in dem Lichtleiter zwischen ZnS-Schicht .und Fotovervielfacher erklirt.
Die Messung des Leereffektes ergab den fiir die geforderte Empfindlichkeit befrie-
digenden Wert von 0,007 cpm pro em? Zihlfliche. Eine Steigerung des Zahler-
wirkungsgrades auf E, = 0,430 + 0,005 wird crreicht, wenn man die oben be-
schriebene Szintillationsfolie in direktem Kontakt mit dem Filter verwendet. Eine
weitere Moglichkeit zur Verbesserung des' Zahlerwirkungsgrades besteht darin, das
Filter aul beiden Seiten mit einer Szintillationsfolie zu bedecken und zwei Foto-
vervielfacher zu verwenden; was den Gesamtwirkungsgreixd auf 0,60 4 0,01 erhsht.
Gegenilber der Messung der Filter mit Szintillatorscheibe kann man dadurch die
Empfindlichkeit auf nahezu das Doppelte steigern! Allerdings muB man beachten,
dab bei Verwendung von zwei Szintillationszdhlern der Leereffekt auch um das
Doppelte ansteigen wird. Diese zweite Methode verlangt in der Praxis aber einen
erheblich grofleren Aufwand, wobei zusitzlich noch die Filter wesentlich umstind-
licher zu wechseln sind. Die spéter beschriebenen Freiluftmessungen in Innsbruck
wurden alle mit den Szintillatorscheiben durchgefiibrt,

12 Es handelt sich dabei um eine zylindrische Scheibe aus Perspex (6,3 mm Dicke und
76,2 mm Durchmesser), auf die sitheraktiviertes Zinksulfidpulver aufgebracht ist.

13 Dabei handelt es sich um eine Folie aus Mylar (Dicke 0,11 mm), die mit einer Schicht
silberaktivierten Zinksulfidpulvers belegt ist.

1 Die Dicke des Filters ist kleiner als die mittlere Reichweite der a-8trablung; die Zihlrate
auf der Riickseite des beladenen Filters betrigt daher noch 409, der Vorderseite.
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Proportional- wie auch Szintillationszihler wurden zur Messung an ein transisto-
risiertes 4-Kanal-StrahlungsmeBgerit der Firma Philips (bestehend aus vier Eingangs-
verstédrkern mit Einkanaldiskriminatoren, vier Zihlgeriten, einem Zeitgeber, einem
Steuergerdt und einer elektrischen Schreibmaschine zur automatischen Datenausgabe
sowie einem ultrastabilen Hochspannungsgerit) angeschlossen. Durch die auto-
matische Zihlung und Ausschreibung wurde eine kontinuierliche Messung der Proben
liber die notwendigen langen Zeitriume (bis zu 3 Tage) gewihrleistet.

Bei der praktischen Durchfithrung der Messungen miissen die Proben in gewissen
Zeitabstanden gewechselt werden. Dies ist bereits zur fortlaufenden Kontrolle des
Leereffektes erforderlich. Bei der Messung kleinerer Aktivitédten mul streng darauf
geachtet werden, daf die zu messenden Filterscheiben nicht durch Raumioft ver-
seucht werden konnen. Daher ist es wichtig, einen Probenwechsler zu verwenden, der
es gestattet, die Filter zu wechseln, ohne dafl dabet die Filter mit Raumluft in Be-
riihrung kommen. Es wurden daher drei Probenwechsler fiir jeweils vier Filter
gebaut, Beim AnschluB eines Proportionaizihlers an den Probenwechsler steht der
Zihlergasraum mit dem Probenwechslergasraum in Verbindung, wobei das Zihlgas
‘durch den Zéhler eingeleitet und durch eine in die Deckplatte des Probenwechslers
eingelassene Schlaucholive abgeleitet wird. Verwendet man die Probenwechsler in
Verbindung mit einem Szintillationszihler, kann der Gasraum des Probenwechslers
mit abgelagerter PreBluft gespiilt werden. Dadurch wird erreicht, dafl die Raumluft,
die beim Wechseln der Filter in den Probenwechsler gelangen konnte, sofort wieder
herausgespiilt wird und keine Verseuchung durch die in der Raumluft vorhandenen
radioaktiven Nuklide stastfinden kann,

3.4. Nachweisempfindlichkeit fiir Radon und Thoron

Die Empfindlichkeit und der MeBfehler fiir Radon und Thoron werden bei der
Doppelfilterapparatur von den Gréllen, die in den Eichformeln vorkommen, beein-
fluBt. Die geringsten nachweisbaren Konzentrationen fiir Radon und Thoron lassen
sich daraus wie folgt berechnen.

1. Messung der Raum- und Freiluft:

Bei einem Kammervolumen von 25,1 1, einem Luftdurchsatz von 40 1/min und
einer Sammelzeit d = 15 Stunden kinnen mit einem mittleren relativen Fehler
van 25%, gemessen werden:

eine Radonkonzentration von 6,145 pCi/l
eine Thoronkonzentration von 0,085 pCi/l

2, Messung der Ausatemluft von Personen:

Bei einem Kammervolumen von 18,7 1, einem Luftdurchsatz von 10 }/min und
einer Sammelzeit von d = 3 Stunden kénnen mit einem mittleren relativen Fehler
von 25%, gemessen werden:

eine Radonkonzentration von 0,28 pCifl
eine Thoronkonzentration von 0,56 pCi/l
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4. Praktische Anwendung der Apparatur

" Um die Doppelfilterapparatur bei sehr kleinen Emanationskonzentrationen zu
testen, wurden im Winter 1967/68 in Innsbruck cinige Messungen der Freiluft mit
Hilfe der 25,1 I-Kammer vorgenommen und damit erstmals der Thorongehalt im
Raume Innsbruck gemessen, Wihrend der ganzen MeBperiode {(vom 20. Dezember
bis zum 26. Janner) war der Boden stets mit Schnee bedeckt, wodurch die Exhalation
von Radon und Thoron aus dem Boden behindert war. Die MeBstelle befand sich im
Garten des Institutes fiir Physiologie, auf der unseren Versuchsriumen entgegen-
gesetzten Seite, so daB aus unseren Riumen eventuell austretende Emanationen
keinen Einflul auf die Messungen nehmen konnten. Das Filter F, befand sich in
1 m Hohe iiber dem Erdboden und in 2 m Entfernung vom Institutsgebdude. Es
wurden insgesamt 9 Messungen an 9 verschiedénen Tagen gemacht, wobei entweder
den Tag iiber (9 Stunden) oder Wahrend der Nacht (15 Stunden) die Luft durch die
Zerfallska.mmer gesaugt wurde.

Tab. 4: Der Radon- und Thorongehalt in pCi/l sowie das Verhiltnis RaB/Rn und ThB/Tn
der Freiluft im Institutsgarten des Physiologischen Institutes in Innsbruck.

Datum 1‘{1‘?' - R;a.don RaB Thoron IhB Wetter Neu- Alt-
ginn Rn Tn sc{hnee schnee
20.12. 67 85 0,17 + 0,044 0,87 0,29 £ 0,065 0,0037 heiter 10 em
21,12, 67 17¥% 0,20 + 0,050 3,00 0,89 + (,13  0,0027 héwﬁ]kt 10 em
22, 12.67 1M -0,155 3. 0,042 2,99 1,28 1 (.18 -0,0023 Schneefall 10 em 20 cm
15, 1.68 18% 0,106 -+ 0,034 1,87 0,53 J- 0,085 0,0039 fohnig 40 cm
18. 1,68 18" 0,22 + 0,063 2,12 1,37 £ 0,12 0,0014  heiter 30 em
23. 1.68 8 0,212 { 0,051 3,75 1,57 4+ 0,22 0,00076 heiter 25 c¢m
23. 1.68 18 0,623 4 0,11 1,73 127 4+ 0,18 0,00i6 bewdlkt 20 cm
25. 1.68 9% 0,136 + 0.038. 0,53 0,97 + 0,12  0,00062 Schneefalll 10 em 15 em
26. 1.68 10 0,099 4+ 0,031 0,20 0,80 4 0,13 | 0,00012 f{fohnig 20 em 25 cm

Die Ergebnisse (samt ihren Standardabweichungen) sind in Tab. 4 zusammen-
gestellt, Es zeigt sich, daB das ThB stets in groBem UnterschuB zu Thoron vor-
kommt, wogegen RaB in sehr verschiedenen Verhiltnissen zum Radon steht. Bei
einigen Messungen ergab sich sogar ein Uberschufl an RaB gegeniiber dem Radon. Das
1aBt sich nur damit erkliren, daB an diesen Tagen atmosphirische Mechanismen
zur Wirkung kamen, bei denen Radon einen schnelleren Abtransport erfihrt als
seine Zerfallsprodukte. Die gefundenen Radon- und Thorongehalte der Freiluft in
Innsbruck sind gegeniiber dem allgemeinen Durchschnittswert fiir die Freiluft
iiber dem Festland leicht erhght, doch ist die Zahl der Messungen zu gering, um
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daraus weitergehende Schliisse zu ziehen. Das Ergebnis der Radonmessungen steht
aber in guter Ubercinstimmung mit friiher erfolgten Messungen in Innsbruck (vgl.
SCHWEIDLER (1921), ZLATAROVIC (1920}, MACEK und ILLING (1935) und PRIEBSCH
et. al. (1987)). '

Im Sommer 1967 und 1968 wurden als besonders interessante Anwendung der
Apparatur Emanationsmessungen im Raume von Badgastein vorgenommen. Es
konnte dort Thoron noch bei einer mehr als 1000mal héheren Radonkonzentration
nachgewiesen werden. Diese MeBergebnisse finden sich z. T. bereits bei MARK (1968);
ausfiihrlicher wird dariiber in Kiirze an anderer Stelle publiziert werden.

Diese Arbeit wurde am Isotopenlabor des Institutes fiir Physiclogie und Balneologie unter
Leitung von Univ.-Doz. Dr. E. PORL durchgefithrt. Herrn Univ..Prof. Dr. F. SCHEMINZKY,
dem diese Arbeit zu seinem 70. Geburtatag gewidmet ist, habe ich fir stete Forderung und
Bereitatellung der erheblichen finanziellen Mittel sehr zu danken, ebenso Herrn Univ.-Prof.
Dr. R. STEINMAURER fiir Rat und Betreuung.

Zu Dank verpflichtet bin ich auch dem OSTERREICHISCHEN FORSCHUNGSRAT, der
die fiir alle Measungen benitzte Vierkanal-StrahlungsmeBanlage zur Verfiigung stellte.
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