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Kurzzusammenfassung

Die Festlegung eines Nuklidvektors stellt einen wichtigen Aspekt des Verfahrens zur
Freigabe grolerer Stoffmengen nach § 29 der Strahlenschutzverordnung dar. Die
Anwendung des Nuklidvektors fur die Freigabe ist aber nur dann zulassig, wenn er
reprasentativ bzw. ausreichend konservativ fur die freizugebende Stoffmenge ist. Ziel
dieses Projektes war es, Empfehlungen fir die reprasentative Ermittlung von Nuklid-
vektoren zu erarbeiten.

Bei der Zusammenstellung der bisherigen Praxis durch Einholung von Informationen
der Landesbehorden und Betreiber zeigte sich, dass neben der Probenahme und
Analyse von Proben auch Aktivierungs- und Abbrandrechnungen zur Ermittlung der
Nuklidvektoren genutzt wurden. In den meisten Fallen wurden abdeckende Nuklidvek-
toren und nur in seltenen Fallen Nuklidvektoren auf statistischer Grundlage oder durch
Mittelwertbildung berechnet. Bisher ermittelte Nuklidvektoren wurden in einer Excel-
Datei erfasst.

Zum Begriff der Reprasentativitat lielen sich folgende Aussagen ableiten:

e Die Reprasentativitat muss nur im Bezug auf die zu untersuchenden Eigenschaften
gewahrleistet sein, im Falle des Nuklidvektors also auf die Verhaltnisse der Nuklide
zueinander.

¢ Die Reprasentativitat lasst sich nicht an Merkmalen der Probe festmachen, sondern
muss durch die Richtigkeit und Reproduzierbarkeit des Verfahrens gesichert werden.

e Reprasentativitat kann mit vernunftigem und dem Zweck angemessenem Aufwand
nicht absolut, sondern nur zu einem festzulegenden Konfidenzniveau erreicht werden.
Von der Strahlenschutzkommission wurde ein Vertrauensniveau von 95 % akzeptiert,
das auch in zwei einschlagigen Normen enthalten ist.

Im Bericht sind die moglichen Vorgehensweisen bei der Ermittlung reprasentativer
Nuklidvektoren beschrieben. Die konkrete Gestaltung des Untersuchungsprogramms
ist von der Zielstellung und der radiologischen Situation des zu untersuchenden Ob-
jekts abhangig. Fur die einzelnen Schritte lassen sich aber verschiedene Mdglichkei-
ten und Regeln fiir ein sachgerechtes Vorgehen beschreiben. Bei der Erstellung der
Probenahmestrategie ist die Kompetenz des Bearbeiters der entscheidende Faktor flr
die Richtigkeit. Ahnliches gilt bei der Durchfiihrung der Probenahme fir den Probe-
nehmer.

Fir die Berechnung des reprasentativen Nuklidvektors gibt es drei mogliche Heran-
gehensweisen:

e Berechnung eines abdeckenden Nuklidvektors (konservativ, nicht reprasentativ),

e Berechnung auf statistischer Grundlage (konservativ und reprasentativ),

e Berechnung durch Mittelwertbildung (reprasentativ aber nicht konservativ).

Die Ergebnisse des Projektes sollen zur Vereinfachung des Vorgehens beitragen, den
Aufwand flr die Herleitung und Begrindung konkreter Mal3nahmen verringern und die
Abstimmung mit Gutachtern und Behorden erleichtern.
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1 Einleitung

In der Strahlenschutzverordnung von 2001 ist im § 29 die Freigabe geringfugig akti-
vierter oder kontaminierter Stoffe geregelt. Die Freigabe ist dann maéglich, wenn die in
Anlage Il Tabelle 1 in den Spalten 4 bis 10a aufgefuhrten Freigabewerte in der Sum-
me aller Nuklide (gemal der Summenformel nach StrlSchV Anlage IV Punkt 1 Buch-
stabe e) unterschritten werden. Zur Vereinfachung dieses Nachweises ist es moglich,
sich bei einem Nuklidgemisch auf ein leicht messbares Schllsselnuklid zu beziehen,
wenn davon auszugehen ist, dass die Aktivitaten der Nuklide eines Nuklidgemisches
in einem festen Verhaltnis zu einander stehen und dieses Nuklidverhaltnis bekannt ist.
Dieses Nuklidverhaltnis wird Nuklidvektor genannt. Voraussetzung dafur ist allerdings,
dass der an Hand von Stichproben ermittelte Nuklidvektor reprasentativ flr das frei-
zugebende Material ist bzw. bei leicht schwankenden Nuklidverhaltnissen ausrei-
chend konservativ abgeschatzt wurde.

Bisher gibt es keine Regelungen bzw. Empfehlungen wie ein reprasentativer Nuklid-
vektor ermittelt werden kann. Die Einschatzung der Reprasentativitat erfolgt jeweils
durch die Antragsteller, die zustandigen Behorden und die von diesen beauftragten
Gutachter.

Die zurzeit gultigen Normen zur Freigabe radioaktiver Reststoffe und kerntechnischer
Anlagenteile, DIN 25457 Teile 1, 2, 4, 5, 6 und 7 [1], [2], [3], [4], [5], [6], beschreiben
die Messverfahren und die Vorgehensweise bei der Freigabe allgemein. Sie enthalten
aber keine Vorgaben fir das Vorgehen zur Ermittlung der Nuklidvektoren in konkreten
Fallen. Hier wird mit Formulierungen wie ,reprasentative Stichprobe®, ,geeignetes
Messverfahren®, ,hinreichend niedrige Nachweisgrenze® und ,vorgegebenes Schema“
eines Messrasters gearbeitet. Der ,Freigabeleitfaden® [7] des Arbeitskreises Entsor-
gung des Fachverbandes fur Strahlenschutz e. V. gibt zwar Hinweise fur den Ablauf
von Freigabeverfahren, es sind aber keine Angaben zur Reprasentativitat von Proben
und zu den Anforderungen an Messverfahren enthalten.

Aus diesen Grinden hat das Bundesamt fur Strahlenschutz die Erstellung von Emp-
fehlungen zur Ermittlung reprasentativer Nuklidvektoren in Auftrag gegeben.

Der Verein fur Kernverfahrenstechnik und Analytik Rossendorf e. V., als Auftragneh-
mer des Projektes, hat die Firma Safetec GmbH Heidelberg als Nachauftragnehmer
eingebunden. Diese hat ihre Erfahrungen beim Rickbau und der Freigabe kerntech-
nischer Anlagen eingebracht.

Die Ergebnisse des Projektes sollen zur Vereinfachung des Vorgehens beitragen. Die
Zusammenstellung von moglichen Herangehensweisen zur Ermittlung reprasentativer
Nuklidvektoren soll den Betreibern von Anlagen die Aufstellung und Durchfihrung
entsprechender Probenahmemessprogramme und die Berechnung der Nuklidvekto-
ren erleichtern. Das Vorgehen kann und muss aber auf die Zielstellung der Freigabe
und die radiologische Situation der jeweiligen Anlage angepasst werden. Durch die
Anwendung der Empfehlungen lasst sich der Aufwand fur die Herleitung und Begrun-
dung konkreter Mal3nahmen verringern und die Abstimmung mit Gutachtern und Be-
hérden vereinfachen. In einzelnen Fallen kbnnen Abweichungen von den hier vorge-
schlagenen Wegen sinnvoll sein, sie sind dann entsprechend zu begrinden.



2 Aufgabenstellung

Im Rahmen des Vorhabens sollte in einem ersten Schritt die Praxis bei der Festle-
gung von Nuklidvektoren mdglichst umfassend ermittelt und die Vorgehensweise dar-
auf hin bewertet werden, wie die Reprasentativitat des Nuklidvektors definiert ist. Da-
bei war von den Informationen auszugehen, die auf Grund der Buchflihrungspflicht (§
70 der Strahlenschutzverordnung) den zustandigen Behorden der Lander zur Verfu-
gung stehen. Das betrifft die seit Inkrafttreten der Strahlenschutzverordnung 2001
eingegangenen Antrage auf Freigabe grofer Stoffmengen, fur die typischerweise
Nuklidvektoren ermittelt werden. Kleinere Mengen von Abfallen aus Forschung und
Medizin, die nicht stichprobenartig, sondern vollstandig auf ihre Radioaktivitat hin un-
tersucht werden, sollten nicht bertcksichtigt werden.

In Erganzung zur Praxis der Lander waren Literaturrecherchen durchzufihren und
hinsichtlich der Verfahren zur Ermittlung reprasentativer Nuklidvektoren zu bewerten.

Auf Grundlage der gewonnenen Informationen sollten die bisher ermittelten Nuklid-
vektoren in einer Excel-Datei zusammengestellt werden. Es war zu untersuchen, ob
es fur unterschiedliche kerntechnische Anlagen typische Nuklidvektoren gibt. Beispie-
le untypischer Nuklidvektoren z. B. auf Grund von Stoérfallen, sollten beschrieben wer-
den.

Die Ergebnisse dieses ersten Teils des Vorhabens sind im Kapitel 3 des Berichtes
und der als Anlage beigefugten Excel-Datei dargestellt. Aus Griinden der Vertraulich-
keit gegenuber den Betreibern von Anlagen und auf Wunsch des Bundesamtes fur
Strahlenschutz als Auftraggeber werden mit Ausnahme bereits anderenorts veroffent-
lichter Daten, alle Informationen in anonymisierter Form dargestellt.

Auf der Basis dieser Untersuchungen sowie eigener Uberlegungen sollte in einem
zweiten Schritt ein Empfehlungsentwurf zur Ermittlung reprasentativer Nuklidvektoren
erarbeitet werden.

Ausgehend von einer Definition des Begriffs ,Reprasentativitat des Nuklidvektors® wa-
ren grundlegende Kriterien fur die Verfahren zur Ermittlung von Nuklidvektoren zu
erstellen. Dabei sollte besonders auf die Mindestforderungen an Messmethoden und
Auswertung sowie die Bertcksichtigung nicht nachgewiesener Radionuklide bei der
Festlegung des Nuklidvektors eingegangen werden.

Im Kapitel 4 des vorliegenden Berichtes wird der Begriff ,Reprasentativitat des Nuklid-
vektors® erlautert. Vorausgehend sind weitere Begriffe im Zusammenhang mit dem
Nuklidvektor und der Probenahme definiert.

Das prinzipielle Herangehen zur Ermittlung reprasentativer Nuklidvektoren ist im Kapi-
tel 5 dargestellt und die dazu erforderlichen Arbeitsschritte im Kapitel 6.

Eine Zusammenstellung der in den Kapiteln 5 und 6 abgeleiteten und erlauterten
Empfehlungen enthalt auf Wunsch des Auftraggebers das Kapitel 7.



3 Erfassung bisheriger Freigabeverfahren

3.1 Praxis bei der Ermittlung der Nuklidvektoren

Zur Einholung der Informationen zu bisher durchgefiihrten Freigabeverfahren wurden
zunachst die Landesbehdrden in Bundeslandern, in denen sich entsprechende Ein-
richtungen befinden, angeschrieben und um ihre Mitwirkung gebeten.

In der Tabelle 1 sind aus der Literatur [46] und [71] und aus eigener Kenntnis relevan-
te Objekte in den einzelnen Bundeslandern zusammengestellt. Es handelt sich dabei
um Anlagen, die stillgelegt sind, sich in Stilllegung befinden oder deren Stilllegung in
den nachsten 5 Jahren bevorsteht.

Mit Hilfe der Landesbehdrden waren die durchgefihrten Freigaben grof3er Stoffmen-
gen moglichst vollstandig zu erfassen, fur die typischerweise Nuklidvektoren ermittelt
werden. Kleinere Mengen von Abfallen aus Forschung und Medizin, die nicht stich-
probenartig, sondern vollstandig auf ihre Radioaktivitat hin untersucht werden, sollten
nicht berucksichtigt werden. Zu den Freigabevorgangen wurden maoglichst detaillierte
Informationen erfragt, die eine Ubersicht (iber die dabei verwendeten Nuklidvektoren
und deren Erstellung ermaoglichen.

Die Reaktionen der Landesbehorden auf die Anfrage waren sehr unterschiedlich und
reichten von Ablehnung der Mitarbeit bis hin zu bereitwilligen und detaillierten Zuar-
beiten. Durch weitere Erlauterung der Zielstellung und des Charakters des Projektes
konnten aber aus allen relevanten Bundeslandern Informationen erhalten werden.

In einem zweiten Schritt wurde auch Kontakt mit ausgewahlten Betreibern kerntechni-
scher Anlagen und Gutachtern aufgenommen, um weitere Angaben zu den Nuklidvek-
toren, den Verfahren zu ihrer Ermittlung und zur Sicherung der Reprasentativitat zu
erhalten.

Bei der Literaturrecherche wurden fast ausschlieBlich in den Proceedings von Tagun-
gen Angaben zu den Nuklidvektoren und der Verfahrensweise zu ihrer Ermittlung ge-
funden. Dabei ist in den meisten Fallen die Ermittlung der Nuklidvektoren nur in gro-
ben Zigen beschrieben, so dass eine Beurteilung der Reprasentativitat nicht mal an-
satzweise moglich ist. Das Vorgehen beim Ruckbau des Kernkraftwerks Stade wird
hingegen in den letzten Jahren detailliert und nachvollziehbar beschrieben [10], [28],
[301], [31], [38], [50], [51], [52].

Daneben gibt es auch Angaben zur Ermittlung der Nuklidvektoren bei folgenden Pro-
jekten:
e Forschungsreaktor der Medizinischen Hochschule Hannover [41]
e Versuchsatomkraftwerk (VAK) Kahl [42].
e Radiochemische Labors im Institut fur Sicherheits- und Reaktorforschung (ISR)
des Forschungszentrums Julich [34]
o Kernkraftwerk Biblis [35]
e Forschungsreaktoren des Deutschen Krebsforschungszentrums Heidelberg
[53]
e Wiederaufbereitungsanlage Karlsruhe (WAK) [60].



Tabelle 1: Zusammenstellung von Stilllegungsvorhaben

Bundesland Ort Anlage
Baden-Wadarttemberg Karlsruhe Forschungsreaktor MZFR
Forschungsreaktoren KNK-I/II
Forschungsreaktor FR-2
Wiederaufbereitungsanlage WAK
kerntechnische Anlagen MILLI
kerntechnische Anlage PUTE
radiochemische Labors
Heidelberg Forschungsreaktoren des DKFZ HD-| /-l
Neckarwestheim Kernkraftwerk GKN-1
Obrigheim Kernkraftwerk KWO
Phillipsburg Kernkraftwerk KKP-1
Bayern Essenbach Kernkraftwerk Isar KKI-1
Grolwelzheim HeilRdampfreaktor HDR
Gundremmingen Kernkraftwerk KRB-A
Kahl Versuchskraftwerk VAK
Karlstein Brennelementewerk Siemens AG
Anlage zur Volumenreduzierung
schwach radioaktiver Abfalle ARAK
Milnchen Forschungsreaktor FRM-1
Niederaichbach Kernkraftwerk KKN
Berlin Berlin Forschungsreaktor des HMI (BER-I)
Auerwerke
Brandenburg Rheinsberg Kernkraftwerk KKR
Hessen Frankfurt Forschungsreaktor der Universitat FRF
Hanau Produktionsanlagen NUKEM-A
Siemens Brennelementewerk
Biblis Kernkraftwerk KWB-A
Mecklenburg-Vorpommern Greifswald Kernkraftwerk KGR-1 bis -5

Niedersachsen

Braunschweig

Forschungsreaktor der Physikalisch-
Technischen Bundesanstalt (FMRB)

Nordrhein-Westfalen

Hannover Forschungsreaktor der Medizinischen
Hochschule (FRH)

Lingen Kernkraftwerk KWL

Stade Kernkraftwerk KKS

Esenshamm Kernkraftwerk Unterweser KKU

Hamm-Uentrop Kernkraftwerk THTR

Jilich Forschungsreaktor Merlin (FRJ-1)
Forschungsreaktor AVR

radiochemische Labors

Wirgassen

Kernkraftwerk KWW

Rheinland-Pfalz

Mainz

Forschungsreaktor der Universitat
Neutronengenerator

Mulheim-Karlich

Kernkraftwerk KMK

Sachsen

Dresden-
Rossendorf

Forschungsreaktor RFR
Forschungsreaktor RRR
Forschungsreaktor RAKE
Wiederaufbereitungsanlage AMOR
Zyklotron

abwassertechnische Anlagen

Zittau

Forschungsreaktor der Technischen
Hochschule ZLFR

10




Aulerdem flossen die Erfahrungen der das Projekt durchflihrenden Firmen, Verein fir
Kernverfahrenstechnik und Analytik Rossendorf e. V. und Safetec GmbH Heidelberg,
ein. Beide waren in den letzten Jahren intensiv an verschiedenen Projekten der Still-
legung kerntechnischer Anlagen und auch direkt an der Ermittlung von Nuklidvektoren
beteiligt.

Aus den gesammelten Informationen ergibt sich nachfolgendes Bild hinsichtlich der
Praxis bei den Freigabeverfahren, bei denen mit Nuklidvektoren gearbeitet wurde.

Die Angaben stammen aus zehn Bundeslandern, in denen folgende Anlagentypen
(Anzahl in Klammern) erfasst wurden:

Kernkraftwerke im Betrieb (5)

Kernkraftwerke im Ruckbau (8)

Forschungsreaktoren im Rickbau (12)

radiochemische Labors (4)

Wiederaufbereitung von abgebrannten Brennstaben (2)
Brennelementfertigung (2).

Dabei wurden alle Freigabeoptionen der Strahlenschutzverordnung Anlage IIl Tabelle
1 (Spalten 4 bis 10a) genutzt, allerdings in sehr unterschiedlicher Haufigkeit und mit
stark unterschiedlichen Massen. Auf Grund der lickenhaften Angaben lassen sich nur
unvollstandige Aussagen zur Haufigkeit der Freigabeoptionen in Bezug auf ihre An-
wendung in den einzelnen kerntechnischen Anlagen machen.

Tabelle 2: Haufigkeit der Anwendung der Freigabeoptionen

Freigabeoption nach StrISchV Anl. lll Tabelle 1 Spalte Nr. Anzahl der
Anlagen
4 (Oberflachenkontamination) 15
5 (uneingeschr. Freigabe feste Stoffe und Flussigkeiten) 20
6 (uneingeschr. Freigabe Bauschutt u. Bodenaushub > 1000 t/a) 11
7 (uneingeschrankte Freigabe Bodenflachen) 5
8 (uneingeschr. Freigabe Gebaude zur Wieder-/Weiterverwendung) 8
9 (Freigabe feste Stoffe und Flussigkeiten zur Beseitigung) 12
10 (Freigabe von Gebauden zum Abriss) 10
10a (Freigabe von Metallschrott zur Rezyklierung) 3

In mindestens sechs der zehn Bundeslander wurden zusatzlich zu den Freigabeoptio-
nen der Anlage Ill Tabelle 1 auch Freigaben nach Einzelfallbetrachtungen durchge-
fuhrt.
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Die in den einzelnen Vorgangen freigegebenen Materialien sind sehr vielfaltig:

o Flussigkeiten (z. B. Reinigungslosung, Schmierstoffe)

e Bauschutt

e Gebaude zum Abriss

e Baumaterialien (z. B. Isoliermaterial, FulRbodenbelag, Kabel, Glas, Holz,
Dachpappe, Asbest)

e Bodenaushub

e Stahl, Edelstahl (z. B. Behalter, Rohrleitungen)

e andere Metalle (z. B. Aluminium, Blei, Messing)

e Schlamme (z. B. Chemieschlamm, Klarschlamm)

e Textilien (z. B. Kontrollbereichswasche)

o Eindampfrickstande

¢ Filtermaterial

o Gebaude zur Wieder-/Weiterverwendung (z.B. Laborraume)

Auf Grund der Auskunfte der Landesbehorden, die allerdings nicht vollstandig waren,
lassen sich die Massen folgendermalien zuordnen:

e uneingeschrankte Freigabe fester Stoffe und Flussigkeiten 32.300 t
e uneingeschrankte Freigabe von Bauschutt und Bodenaushub 96.700 t
¢ Freigabe fester Stoffe und Flissigkeiten zur Beseitigung 55.600 t
e Gebdude zum Abriss 101.100 t

Als Mittelungsmassen wurden im Allgemeinen maximal, die in der Strahlenschutzver-
ordnung Anlage IV genannten 300 kg und als Mittelungsflachen maximal 1000 cm? fur
Gegenstande und 1 m? fur Gebaude verwendet.

In drei Bundeslandern wurde nach Einzelfallprifungen davon abgewichen und folgen-
de Mittelungsmassen bzw. —flachen fur konkrete Freigabevorhaben festgelegt:

Messung von festen Stoffen in der Freimessanlage 3 bzw. 5 m?
Messung von festen Stoffen mittels In-situ-Gammaspektrometrie 20 m?
Messung von Gebauden mit moglicher Kontamination 2 m?
Messung von Gebauden mit unwahrscheinlicher Kontamination 20 m?
Messung von Bauschutt 10t
Messung von Bodenaushub 1t

Uber die Anwendung des 10 %-Abschneidekriteriums nach Anlage IV der Strahlen-
schutzverordnung wurde aus 4 Bundeslandern berichtet.

In einem Bundesland gilt in bestimmten Fallen das 10 %-Abschneidekriterium nur fur
Beta-Strahler, bei Alphastrahlern gilt ein Abschneidekriterium von 1 %. Weiterhin wur-
de hier festgelegt, dass bei Nukliden, bei denen aus der Betriebshistorie ein Vorhan-
densein unterstellt wird, Nachweisgrenzen als Messwerte fur den zu erstellenden
Nuklidvektor bericksichtigt werden. Die Probenahmen sollen so durchgefihrt werden,
dass vorhandene Maxima erfasst werden. In die Nuklidvektoren sollen dann die ma-
ximalen Verhaltnisse der vor Ort schlecht messbaren Nuklide (z. B. Sr-90+, Alpha-
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strahler) einflielRen. Dadurch soll eine ausreichende Konservativitat des Nuklidvektors
sichergestellt werden.

Mit Ausnahme dieses Bundeslandes wurde von den anderen Bundeslandern angege-
ben, dass es keine landerspezifischen Regelungen zur Ermittlung des Nuklidvektors
gibt.

Von den jeweiligen Landerbehdrden wurde angegeben, dass die Antragsteller die Re-
prasentativitat der Nuklidvektoren nachgewiesen haben und dass dies durch die Gut-
achter und die behordliche Kontrolle bestatigt werden konnte. Dazu wurden aber kei-
ne detaillierten Angaben gemacht.

Bei den meisten Verfahren, Uber die von den Landerbehorden berichtet wurde, be-
stand das Bestreben von Seiten der Antragsteller, die Zahl der Nuklidvektoren mog-
lichst gering zu halten.

Die Zahl der in den erfassten Nuklidvektoren enthaltenen Nuklide variiert zwischen 4
und 26.

In drei Fallen wurde angegeben, dass fur die Nuklidvektoren alle 2 Jahre eine Zer-
fallskorrektur durchgefihrt wird. Von zwei Anlagen wurde angegeben, dass eine Kor-
rektur des Nuklidvektors erfolgt, wenn sich der Anteil eines Nuklids um den Faktor 2
andert.

Es wurde beobachtet, dass die Landerbehdrden bei den Freigabeantragen zum Teil
nur die verkurzten Nuklidvektoren nach Anwendung des 10 %-Abschneidekriteriums
mitgeteilt bekommen, ohne dass dies besonders vermerkt wurde.

Zu den untersuchten Probenzahlen fir die Ermittlung von Nuklidvektoren in Kern-
kraftwerken bzw. Forschungsreaktoren wurden von verschiedenen Betreibern nach-
folgende Angaben gemacht, die aber kein reprasentatives Bild geben.

e 70 Proben, davon 11 auch radiochemisch untersucht
e 600 Proben, davon 60 auch radiochemisch untersucht
e flr die Ermittlung der Nuklidvektoren
o0 mindestens eine reprasentative Probe je 1000 kg Material ohne feste
Oberflache
0 mindestens eine reprasentative oberflachennahe Probe je 10 m? bei
handhabbaren Oberflachen
o mindestens 1 reprasentative Probe (2 cm tief) je 100 m? bei Gebaude-
flachen, dabei sind Eindringverhalten und Storstellen zu berticksichtigen
o mindestens 1 reprasentative Probe (5 cm tief) je 1000 m? bei Bodenfla-
chen, dabei sind Eindringverhalten und Beschaffenheit der Bodenober-
flache zu berucksichtigen
0 mindestens 5 Proben je Raum
e ca. 1600 Proben, davon ca. 40 auch radiochemisch untersucht bei ca. 40 Teil-
systemen des Kernkraftwerks Stade (Stand 2006) [52]

Die Nuklidvektoren wurden in den meisten Fallen als abdeckende Nuklidvektoren gebil-
det.
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Fir das Kernkraftwerke Stade wird in der Literatur [10], [28], [30], [31], [38], [50], [51],
[52] Uber die Berechnung optimierter Nuklidvektoren berichtet und darauf verwiesen,
dass dieses Verfahren auch beim Kernkraftwerk Wirgassen eingesetzt wurde.

Fir die Freigabe von Radiochemischen Labors im Institut fir Sicherheits- und Reak-
torforschung (ISR) des Forschungszentrums Julich wurden 12 Nuklidvektoren gebil-
det. Diese relativ grolde Zahl an Nuklidvektoren fir einen kleinen raumlichen Bereich
wird damit begrindet, dass in den einzelnen Labors mit sehr unterschiedlichen Ra-
dionukliden eines breiten Spektrums (Th, U, Co-60, Sr-90+, Tc-99, Cs-137+, Np, Pu,
Am, Cm) umgegangen wurde [34].

Im Kernkraftwerk Biblis decken 14 Nuklide bei allen Freigabearten mindestens 90 %
der mdglichen Ausschopfung der Freigabewerte ab [35].

Fir die Wiederaufbereitungsanlage Karlsruhe (WAK) wurden im Rahmen des Rlckbaus
Nuklidvektoren fur die Deklaration von radioaktiven Abfallen ermittelt. Das Vorgehen zur
Ermittlung der Nuklidvektoren wurde in der Literatur folgendermal3en beschrieben [60]:

Auf Grund der Betriebsdaten zur Nuklidzusammensetzung in den einzelnen Prozess-
schritten wurde die Anlage in 12 Systeme gegliedert, fur die jeweils ein ahnlicher Nuk-
lidvektor zu erwarten ist. Aus dem Betreib der Anlage gab es auch Erfahrungen Uber die
Anreicherung einzelner Nuklide (z. B. Ru-106+, Tc-99, Np-237+) in verschiedenen An-
lagenteilen, daher wurde die Nutzung der Betriebsdaten zur Ermittlung der Nuklidvekto-
ren als nicht ausreichend angesehen und entsprechende Probenahmen und Analysen
durchgefiuhrt. Die relevanten Nuklide waren auf Grund von Abbrandrechnungen der
aufbereiteten Kernbrennstabe bekannt. Die Nuklide Co-60, Ru-106+, Sb-125+, [-129,
Cs-134, Cs-137+, Eu-154, Eu-155 und Am-241 wurden gammaspektrometrisch und die
Nuklide Sr-90+, Tc-99, Np-237+, Cm-244 sowie die Uran- und Plutoniumisotope radio-
chemisch bestimmt. Auf Grund der unterschiedlichen Korrelation der Nuklide in den
Systemen der Anlage wurden die drei Nuklide Co-60, Cs-137+ und Am-241 als Schlus-
selnuklide fur jeweils einen Bereich ausgewahlt:

e Co-60 fur den Head End Bereich, d. h. die drei Systeme Brennelement-
Transportbehalterreinigung, Brennelement-Lagerung und Wasserreinigung des
Brennelement-Lagerbeckens, in diesen Systemen betragt der Cs-137+-Anteil nur
20 %, 3 % bzw. 1 % des Co-60-Anteils

e (Cs-137+ fUr den Bereich der mechanischen Zerlegung der Brennstabe und der
chemischen Wiederaufarbeitung

e Am-241 und die Uranisotope fur die Anlagenbereiche der Endprodukte Uran und
Plutonium.
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Die anderen analysierten Nuklide wurden als Unterschlusselnuklide verwendet. lhnen,

wie auch

den oben genannten Hauptschlusselnukliden, wurden auf Grund des jeweils

ahnlichen chemischen Verhaltens bzw. radioaktiven Zerfalls, die auf Grund der Ab-
brandrechnung bekannten aber nicht analysierten Nuklide folgendermalien zugeordnet:

Co-60:

Sr-90+:
Sb-125:
Cs-137+:
Eu-154:
Cm-244:

Be-10, CI-36, Ar-39, Mn-54, Fe-55, Ni-59, Ni-63, Nb-94, M0-93, Sn-119m
Zr-93+, Zr-95

Pd-107, Cd-113m, Sn-126, Pb-210+, Ra-226+, Ra-228+

Se-79

H-3, C-14, Rb-87, Ag-108m+, Cs-135

Ce-144+, Pm-147, Sm-151, Eu-152, Ac-227+

Am-242m+, Am-243+, Cm-242, Cm-243, Cm-245, Cm-246, Cm-247,
Cm-248, Kr-85 unter Berticksichtigung der Spontanspaltung

U-Isotope: Th-228+, Th-229+, Th-230, Th-232, Pa-231.

FUr die Zwecke der Freigabe werden die Nuklidvektoren durch erneute Probenahmen
und nachfolgende Analytik Gberprift und entsprechend angepasst.

Bei einigen Reaktoren wurden auch Aktivierungsrechnungen in Kombination mit Probe-
nahme und Analytik zur Ermittlung der Nuklidvektoren von aktivierten Materialien einge-

setzt.

Gelegentlich wurden aber aus Sicht des Betrachters Schwachstellen bei der Umset-
zung des Nuklidvektorkonzepts deutlich. Beispiele dafur sind:

Erstellung des Nuklidvektors an Hand weniger Proben ohne die Homogenitat
des Materials zu Uberprufen

Vermengung mehrerer Nuklidvektoren unterschiedlichen Materials oder un-
terschiedlicher Herkunft zu einem Ubergreifenden Nuklidvektor durch einfa-
che Mittelung

Anwendung des Nuklidvektors eines Materials auf andere Materialien ohne
Uberpriifung, ob der Nuklidvektor auch auf dieses zutrifft

Erstellung eines Nuklidvektors ohne Beachtung der Herkunft der Radionukli-
de aus Aktivierung (Grundmaterial) oder Kontamination (Oberflache)
Anwendung des 10 %-Abschneidekriteriums auf den ungewichteten Nuklid-
vektor

nicht alle relevanten Nuklide bei der Analytik oder Berechnung des Nuklid-
vektors berucksichtigt

kein Angabe des Bezugsdatums des Nuklidvektors bzw. keine Gultigkeits-
dauer

Dies zeigt, dass es durchaus sinnvoll ist, Empfehlungen zur Ermittlung reprasentativer
Nuklidvektoren zu erarbeiten.
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3.2 Erstellung einer Datei bekannter Nuklidvektoren

Im Rahmen des Projektes wurden fur bisher durchgefluhrte Freigabeverfahren gemaf
§ 29 StriSchV die Daten Uber die freigegebenen Materialien, die zugehdrigen Nuklid-
vektoren und die zur Beurteilung der Reprasentativitat relevanten Informationen ge-
sammelt und in geeigneter Weise zusammengestellt. Dabei waren nur die Antrage auf
Freigabe groRerer Stoffmengen relevant. Kleine Mengen Abféalle aus Forschung und
Medizin, die nicht stichprobenartig, sondern vollstandig auf ihre Radioaktivitat unter-
sucht werden, sollten nicht betrachtet werden. Die Informationen wurden erhalten auf
Grund von:

e Tatigkeit der Auftragnehmer dieser Studie bei der Ermittlung von Nuklidvekto-
ren

e Tatigkeit der Auftragnehmer dieser Studie bei der Freimessung, bei der die
Nuklidvektoren durch die Auftraggeber vorgegeben waren

e Literaturdaten

¢ Angaben der zustandigen Landesbehorden

e Angaben der Betreiber.

Die Darstellung im Bericht erfolgt in Absprache mit dem Auftraggeber in anonymisier-
ter Form, um so betriebliche Interessen in geeigneter Weise zu schutzen.

Die Excel-Datei mit den gesammelten Nuklidvektoren kerntechnischer Anlagen ist als
Datei auf CD-ROM als Anlage zu diesem Bericht angeflugt.

Es wurden Nuklidvektoren fur folgende Anlagentypen und Materialien erfasst (Anzahl
in Klammern):

Anlagentypen:

Kernkraftwerke (9)
Forschungsreaktoren (9)
radiochemische Labors (2)

HeilRe Zellen (1)
Abwasserbehandlungsanlagen (2)
Wiederaufbereitungsanlagen (2)
Brennelementproduktion (1)

Materialien:

Beton (48)
Barytbeton (6)
Boden (3)
Stahl (19)
Aluminium (8)
Kupfer (1)
Blei (1)
Cadmium (1)
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Eisenoxid (1)

Grafit (8)

Kunststoff (5)
lonenaustauscherharz (1)
Filtermaterial (2)

Staub (2)

Schlamm (5)
Verdampferkonzentrat (6)
Oberflachenmaterial (Kratzproben, Atzproben, Lack) (25)
Wischproben (16)
Mischabfalle (1).

Die zur Verfugung stehenden Daten sind haufig lickenhaft. So fehlen fallweise einzelne
der folgenden Angaben:

genaue Materialbezeichnung

betroffenes Anlagenteil

vollstandiger oder vereinfachter Nuklidvektor

Einzelanalyse oder berechneter Nuklidvektor

charakteristischer Nuklidvektor oder storfallbedingte Kontamination
Nachweisgrenzen

Messunsicherheiten.

Aus diesem Grund war eine systematische Auswertung der gesammelten Nuklidvekto-
ren nicht moglich. Insbesondere lassen sich keine Anhaltspunkte finden, ob es fur be-
stimmte Situationen (z. B. Anlagen oder Materialien) typische Nuklidvektoren gibt.

Eine Auswertung der Nuklidvektoren hinsichtlich ihrer Reprasentativitat und Konservati-
vitat war auch auf Grund der zu geringen Informationen Uber die Verfahrensweise bei
der Ermittlung in keinem Fall moéglich. Die daflr erforderlichen detaillierten Angaben zur
radiologischen Situation in den Anlagen, den Probenahmestellen, den Probenahmever-
fahren, den Analysenverfahren und Analysenergebnissen und den Modalitaten der Be-
rechnung der Nuklidvektoren standen in keinem Fall zur Verfugung.

Im Weiteren wird gezeigt, dass dies auch aus methodischen Gesichtspunkten im Nach-

hinein nur bedingt moglich ist, da sich die Reprasentativitat nur am Prozess (Verfahren
zur Ermittlung des Nuklidvektors) und nicht am Ergebnis (Nuklidvektor) beurteilen lasst.
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4 Begriffsdefinitionen

4.1 Begriffe aus dem Bereich der Probenahme

Im folgenden sind die Definitionen einiger wichtiger Begriffe aus dem Bereich der Pro-
benahme zusammengestellt, die flr das bessere Verstandnis der Definition des Begriffs
,Reprasentativitat des Nuklidvektors® und der MaRnahmen zu seiner Umsetzung hilf-
reich sind. Dabei wurde auf die einschlagigen Normen zurickgegriffen.

Grundgesamtheit
Gesamtheit der betrachteten Aspekte. [62]

Probe
Anteil eines [Boden-]Materials, der aus einer grof3eren Menge dieses Materials
ausgewahlt wurde. [62]

Probenahme
Vorgang der Entnahme oder Zusammenstellung einer Probe. [49]

Probenahmestrategie:
Satz technischer Grundsatze zur Losung der Hauptfragen der Probenahmedichte
und der raumlichen Verteilung der beprobten Flachen, abhangig von den Unter-
suchungszielen und der betrachteten Flache. [68]

Probenahmeplan
Vorbestimmte Vorgehensweise zur Auswahl, Entnahme, Vorbehandlung vor Ort,
Transport und Vorbehandlung der Mengen, die aus der Grundgesamtheit als
Probe entnommen werden. [62]

Exaktes Protokoll, das, abhangig von der Umsetzung der anzuwendenden Pro-
benahmestrategie, die raumlichen und zeitlichen Abstande der Probenahme fest-
legt, deren Haufigkeit, die Probennummer, die gesammelten Mengen usw., so-
wie die fur die Durchfuhrung der Probenahme erforderlichen Arbeitskrafte. [68]

Probenahmeverfahren
Durchfuhrungsanforderungen und —anleitungen bezogen auf einen speziellen
Probenahmeplan [62]

homogen
Grad der gleichformigen Verteilung einer Eigenschaft oder eines Bestandteils in
einer Materialmenge. [62]

heterogen
Grad der ungleichférmigen Verteilung einer Eigenschaft oder eines Bestandteils
in einer Materialmenge. [62]

Das Material kann mit Bezug auf einen Analyten oder eine Eigenschaft homogen
sein, jedoch heterogen mit Bezug auf einen weiteren/eine weitere. Der Grad der
Heterogenitat (Gegensatz zur Homogenitat) ist der bestimmende Faktor des
Probenahmefehlers. [48]
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Probenahmefehler
Teil des Gesamtfehlers (des Schatzwertes einer Probe abzlglich des Grundge-
samtheitswerts), verursacht durch Extrapolation fraktionsbezogener Ergebnisse
auf die Grundgesamtheit und Unterschiede zum Analysefehler oder Messfehler.
Ursache ist die nicht vorhandene Homogenitat der Grundgesamtheit. [62]

Mindestprobenumfang
Mindestmaterialmenge einer Probe, bei der die durch die einzelnen Teilchen des
Materials verursachte Variabilitdt eine vernachlassigbare Auswirkung hat. [62]

maximale Korngrofie
KorngroRRe, die der Maschenweite eines Siebes entspricht, auf dem ein Massen-
anteil des Materials von maximal 5 % (Masseanteil) verbleibt. [62]

Probenviertelung
Verringerung der Menge einer kérnigen oder staubférmigen Probe durch Auftei-
lung in Viertel. Zwei der gegenuberliegenden Viertel werden vereinigt, die beiden
anderen Viertel werden verworfen. Der Vorgang wird solange wiederholt, bis die
gewunschte Menge fur die anschlieRende Verwendung (z. B. als Laborprobe
oder Analysenprobe) erreicht ist. [62]

4.2 Nuklidvektor und Begriffe im Umfeld

Schlisselnuklide:

Schlusselnuklide sind messtechnisch einfach erfassbare Radionuklide, Uber
deren Messung das Aktivitatsinventar schwierig zu messender Radionuklide
rechnerisch bestimmt werden kann [3]. In Sonderfallen kann es auch zweck-
malig sein, das Radionuklidgemisch in Teilgruppen zu zerlegen und fur diese
jeweils Schlusselnuklide festzulegen [4]. Die Gesamtaktivitat ergibt sich dann
aus der Summe der Teilaktivitaten. Solche Teilgruppen kénnen z. B. Aktivie-
rungsprodukte, Spaltprodukte, Kernbrennstoff und Transurane sein.

Hochrechnungsfaktor:
Der Hochrechnungsfaktor ist ein dimensionsloser Faktor, mit dem aus der Akti-
vitat der Schlisselnuklide die Gesamtaktivitat ermittelt wird [3].

A=A xf,
A - im Material enthaltene Gesamtaktivitat
As -  Aktivitat der Schlusselnuklide
fs-  Hochrechnungsfaktor (fs = 1)
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Nuklidvektor:

Der Nuklidvektor gibt die relativen Anteile der Aktivitat der Einzelnuklide an der
Gesamtaktivitat wieder.

aj- spezifische Aktivitat des Nuklids i
Vi - Anteil des Nuklids i am Nuklidvektor

gewichteter und normierter Nuklidvektor:
Der gewichtete Nuklidvektor wird bestimmt, indem fur jedes Radionuklid die
Verhaltniszahl aus Anteil am Nuklidvektor und relevantem Freigabewert gemaf}
StriSchV Anlage Ill Tabelle 1 Spalte 4 bis 10a gebildet wird. Die dabei erhalte-
nen Werte werden normiert. Der gewichtete und normierte Nuklidvektor zeigt
die radiologische Relevanz der Einzelnuklide. [9]

Vi
I:ai

Vi - Anteil des Nuklids i am Nuklidvektor

Ri- relevanter Freigabewert des Nuklids i
(flachen- oder massebezogen, nach StriSchV Anl. lll,
Tab. 1)

w; -  Anteil des Nuklids i am gewichteten und normierten

Nuklidvektor

konservativ:

Vorgehen das zu einer Uberschatzung des Risikos fiihrt, z. B. durch Uberbe-
wertung nicht gammaspektrometrisch messbarer Radionuklide.

abdeckender Nuklidvektor:
Zusammenfassung mehrerer Nuklidvektoren, in der Weise, dass er die unguns-
tigste Kombination aller zusammengefassten Nuklidvektoren in sich vereinigt.
Er fuhrt daher zu einer deutlich konservativeren Bewertung als die einzelnen
Nuklidvektoren. Seine Anwendung kann aber andere Vorgange vereinfachen.
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4.3 Reprasentativitat des Nuklidvektors

Im Unterschied zur Hohe der spezifischen Aktivitat, die in einem zu untersuchenden
Objekt um Grélenordnungen variieren kann, ist davon auszugehen, dass der Nuklid-
vektor bei gleicher Materialzusammensetzung und ahnlicher Aktivierungs- und Konta-
minationsgeschichte eine geringere Variabilitat aufweist. So kann z. B. die spezifische
Aktivitat der Kontamination auf einer Flache bei gleich bleibendem Nuklidvektor von der
Kontaminationsquelle her mit zunehmender Entfernung stark abnehmen. Analog nimmt
die spezifische Aktivitat in einem aktivierten Material mit zunehmender Entfernung von
der Neutronenquelle ab, ohne dass sich die Nuklidzusammensetzung andern muss.

Die Reprasentativitat der Nuklidvektoren ist also mit geringerem Aufwand erreichbar als
die Reprasentativitat fur die Einhaltung der Freigabewerte, da bei letzterer neben den
Verhaltnissen der Nuklide zueinander (Nuklidvektor) auch noch die absolute Hohe der
Aktivitat mit eingeht.

Zur Bestimmung von reprasentativen Nuklidvektoren empfiehlt sich ein systematisches,
schrittweises und reproduzierbares Vorgehen. Das entspricht auch der Definition, die
Gy fur die Reprasentativitat von Proben gegeben hat: ,, A sample is representative when
it is taken by a selection method that is both accurate and reproducible“ [25], d. h. eine
Probe ist dann reprasentativ, wenn sie mittels eines Probenahmeverfahrens genommen
wurde, das sowohl richtig als auch prazise ist.

Die Reprasentativitat lasst sich nicht an Merkmalen der Probe festmachen, son-
dern muss durch die Richtigkeit und Reproduzierbarkeit des Verfahrens gesichert
werden.

Deshalb kommt es bei der Planung und Durchfiuhrung des Verfahrens auf jeden einzel-
nen Schritt an. Fehler die bei einem Schritt gemacht werden, beeintrachtigen das End-
ergebnis, wobei die Fehler bei den friheren Schritten (Planung und Probenahme)
schwerwiegender sind als die bei spateren Schritten (Analytik und Berechnung), da sie
nur mit grélerem Aufwand, namlich durch erneute Probenahme, korrigiert werden kon-
nen.

Da sich die Reprasentativitat nicht am Ergebnis, d. h. den Nuklidvektoren, sondern nur
am Prozess, der zu diesem Ergebnis gefuhrt hat, Gberprifen lasst, ist eine lickenlose
und detaillierte Dokumentation aller Arbeitsschritte, Uberlegungen und Schlussfolge-
rungen erforderlich. Aus dem gleichen Grund ist es vorteilhaft, wenn die Beurteilung
durch Behorden und gegebenenfalls auch Gutachter schon bei der Planung und Durch-
fuhrung stattfindet. Nur so lassen sich Unterschiede in der Einschatzung einzelner
Schritte durch Antragsteller, Behorde und Gutachter feststellen, diskutieren und
Schlussfolgerungen fur die weitere Arbeit ziehen. Eine Beurteilung im Nachhinein ist nur
sehr bedingt maoglich.

Breiter et al. definieren eine reprasentative Probe so: Eine reprasentative Probe stimmt
mit der Grundgesamtheit im Bezug auf die zu untersuchenden Merkmale innerhalb ei-
nes festgelegten Vertrauensbereichs zu einem bestimmten Konfidenzniveau Uberein
[26].
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In der E DIN ISO 11074 ,Bodenbeschaffenheit — Woérterbuch® [62] wird eine reprasenta-
tive Probe wie folgt definiert:

,Probe, die nach einem Probenahmeplan entnommen ist, der die im Untersuchungsinte-
resse stehenden Eigenschaften der Grundgesamtheit in entsprechender Weise berlck-
sichtigt.”

In der Anmerkung zu dieser Definition wird noch festgestellt, dass der Grad der Repra-
sentativitdt aus Kostengrinden oder aus zweckdienlichen Griinden eingeschrankt wer-
den kann.

In beiden Definitionen wird also bewusst nur auf die zu untersuchenden Merkmale ori-
entiert.

Die Reprasentativitat muss nur im Bezug auf die zu untersuchenden Eigenschaf-
ten gewahrleistet sein, im Falle des Nuklidvektors also auf die Verhaltnisse der
Nuklide zueinander.

Im Hinblick auf die Frage der Reprasentativitat der Nuklidvektoren vereinfacht das die
Situation deutlich, wenn die Proben nicht mehr fur alle radiologischen Eigenschaften,
sondern nur noch flr den Nuklidvektor reprasentativ sein missen. Hinsichtlich der Re-
prasentativitat fur alle radiologischen Eigenschaften wirden sonst ahnliche Probleme
auftreten wie bei der reprasentativen Beprobung von Abfallen, d. h. eine mathematisch-
statistisch begrindete Reprasentativitat ware nur mit unverhaltnismaRig hohem Auf-
wand erreichbar [8].

Andererseits wird auch in beiden Definitionen darauf hingewiesen, dass es sinnvoll ist
die Reprasentativitat auf ein bestimmtes Konfidenzniveau zu beziehen, das heil3t den
Grad der Reprasentativitat einzuschranken. Darauf stellt im Bereich konventioneller Ab-
falle die LAGA-Richtlinie [8] noch viel starker ab, indem sie empfiehlt statt von ,repra-
sentativen Proben® besser von ,abfallcharakterisierenden Proben“ auszugehen.

Repréasentativitat kann mit vernunftigem und dem Zweck angemessenem Auf-
wand nicht absolut, sondern nur zu einem festzulegenden Konfidenzniveau er-
reicht werden.

Das fir statistische Betrachtungen zugrunde zu legende Vertrauensniveau soll nach
Stellungnahme der Strahlenschutzkommission zum Ruckbaukonzept des Kernkraft-
werks Stade 95 % sein [10].

Das gleiche Vertrauensniveau wird auch fir die Hochrechnungsfaktoren in zwei ein-
schlagigen Normen fur die Freigabe von Bauschutt und Gebauden [5] und Boden [6]
angegeben.

Es wurden noch zwei weitere Definitionen der Reprasentativitat gefunden. Im Freigabe-
leitfaden des Arbeitskreises Entsorgung des Fachverbandes Strahlenschutz [7] heildt
es:

»Ein Nuklidvektor ist reprasentativ, wenn eine mit ihm kalibrierte Messeinrichtung die
Aktivitat im Hinblick auf die Freigabe nicht unterschatzt.”
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Diese Definition beschreibt aber nicht die Reprasentativitat des Nuklidvektors, sondern
die Konservativitat, wie sie auch im Abschnitt 4.2 definiert ist. Ein abdeckender Nuklid-
vektor erfullt diese Bedingung auch.

In einer betrieblichen Anleitung wurde folgende Definition gefunden:

,Reprasentativ ist die Probenentnahme, wenn von allen unterschiedlichen Oberflachen-
formen oder Materialarten Proben enthommen werden.*

Das ist fur eine reprasentative Probenahme sicherlich ein Ansatzpunkt, reicht aber bei
weitem nicht aus. Es kommt vielmehr darauf an, die Stellen zu beproben, an denen auf
Grund der Betriebsgeschichte unterschiedliche Kontaminationen mdglich sind. Aul3er-
dem ist die Probenahme so durchzufuihren, dass die Proben auch den Nuklidvektor des
Materials widerspiegeln. Naheres zur Probenahme ist in den folgenden Abschnitten zu
finden.

5 Herangehensweise zur Ermittlung reprasentativer Nuklidvektoren

Aus der oben gegebenen Definition des reprasentativen Nuklidvektors ist abzuleiten,
dass er nur durch ein systematisches, schrittweises und reproduzierbares Verfahren zu
ermitteln ist.

Dabei sollen bereits vorhandene Daten der Anlage genutzt werden, um darauf aufbau-
end ein Programm zur Messung, Probenahme und Laboruntersuchung zu erstellen und
durchzufuhren. Der dabei betriebene Aufwand ist wesentlich von der Komplexitat und
radiologischen Situation abhangig. Im Folgenden wird der prinzipielle Ablauf beschrie-
ben. Dabei werden die Empfehlungen aus der ,Rahmenrichtlinie zur Freigabe von ra-
dioaktiven Stoffen nach § 29 Strahlenschutzverordnung“ des TUV Nord e. V. [9] und der
Stellungnahme der Strahlenschutzkommission zu Stilllegung und Rickbau des Kern-
kraftwerks Stade [10] genutzt.

Die Ermittlung der Nuklidvektoren wird bei allen Projekten im Wesentlichen nach fol-
gender Schrittfolge ablaufen:

Historische Erkundung und Abgrenzung von Bereichen
Auswahl der zu untersuchenden Nuklide

Erstellung eines Probenahmemessprogramms
Durchfuhrung erkundender Messungen vor Ort
Probenahme

Probenvorbereitung

Analytik

Berechnung der Nuklidvektoren

Aktualisierung der Nuklidvektoren

©CoeNO>ORWN=

Die konkrete Gestaltung des Untersuchungsprogramms ist dann von der Zielstellung
und der radiologischen Situation der Anlage abhangig. Darauf wird spater noch einge-
gangen.
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Fir die einzelnen Schritte lassen sich aber unabhangig von der konkreten Situation ver-
schiedene Modglichkeiten und Regeln fur ein sachgerechtes Vorgehen beschreiben.
Darauf wird im Kapitel 6 detailliert eingegangen.

Einen wesentlichen Einfluss auf die Unsicherheit der Probenahme und damit auf die
Reprasentativitat des Nuklidvektors haben [58]:

o die Probenahmestrategie,
e der Probenehmer und
e die Probenmenge.

Dabei stellt Spirgath in seiner Dissertation ,Entwicklung von Kriterien zur Beurteilung
der Unsicherheiten bei der Probenahme von Feststoffen” [58] auf Grund der Auswer-
tung entsprechender Untersuchungen klar heraus, dass bei der Erstellung der Probe-
nahmestrategie die Kompetenz des Bearbeiters der entscheidende Faktor flr die Rich-
tigkeit ist. Ahnliches gilt bei der Durchfiihrung der Probenahme fir den Probenehmer.

Die Kompetenz des Bearbeiters lasst sich nicht durch Normen und Regelungen erset-
zen. Diese kénnen und sollen aber als Hilfsmittel durch den Bearbeiter genutzt werden.
In diesem Sinne verstehen sich auch die hier erstellten Empfehlungen. Sie sollen keine
Reglementierung sein, sondern

Moglichkeiten zur Auswahl zeigen

als Merkpostenliste dienen

Hinweise in besonderen Fallen geben
Begrindungspflichten reduzieren
Fehler vermeiden helfen.

Die Erarbeitung der Probenahmestrategie erfordert spezifisches Vorgehen in Abhangig-
keit von der Zielstellung fur die die Nuklidvektoren ermittelt werden und den Gegeben-
heiten des Objekts.

Bei der Zielstellung spielen die Ruckbautechnologie, der Zeitfaktor und die Kosten bzw.
Erl6se eine grolRe Rolle. Dies Iasst sich an einigen Beispielen veranschaulichen.

Beim Ruckbau des Kernkraftwerkes Stade soll ruckbaubegleitend unmittelbar die Ent-
scheidung gefallt werden, ob das jeweils gemessene und mit Hilfe des Nuklidvektors
bewertete Material freigegeben werden kann oder als radioaktiver Abfall zu behandeln
ist. Dabei geht es um eine moglichst hohe Ausschdpfung der Freigabemdoglichkeiten,
um die radioaktiven Abfalle zu minimieren. Dazu sind Nuklidvektoren hilfreich, die mog-
lichst realistisch die im Material enthaltene nuklidspezifische Aktivitat abschatzen. Das
gelingt am Besten durch eine grolRere Anzahl angepasster Nuklidvektoren, die nicht
konservativer als notwendig sind.

Bei den Energiewerken Nord wurden hingegen ausreichend Madglichkeiten der Lage-
rung zum Abklingen und zur spateren Dekontamination geschaffen [66]. Der Zeitfaktor
ist also nicht so bedeutsam. Andererseits wurde hier der Schwerpunkt auf eine mog-
lichst einfache und fur die Mitarbeiter nachvollziehbare Handhabung der Nuklidvektoren
gelegt. Die wenigen abdeckenden Nuklidvektoren flhren aber trotz ihrer konservativen
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Abschatzung des Radionuklidinventars im Uberwiegenden Teil der Falle nur zu einer
Ausschopfung der Freigabewerte in der Hohe von 10 — 20 % [67].

Bei der Kostenfrage spielt zum Beispiel eine Rolle, ob die Einlagerungskapazitaten in
einem Endlager bereits bezahlt sind und die MaRnahmen zur Verbesserung der Freiga-
bemdglichkeiten aber zusatzliche Kosten verursachen. Auch die moglichen Erlése fur
freigegebene Reststoffe, die dem Wirtschaftskreislauf wieder zugeflihrt werden kdnnen,
sind zu berucksichtigen.

Ein systemweiser Ruckbau ermoglicht es haufig mit geringerer Zahl von Nuklidvektoren
arbeiten zu kénnen, weil die Nuklidvektoren im Allgemeinen in geschlossenen Syste-
men (z. B. Primarkreislauf) konstant bleiben und Querkontaminationen bei dieser Art
des Ruckbaus weitestgehend vermieden werden kdnnen.

Beim systemubergreifenden Rickbau ist dagegen mit Querkontaminationen zu rech-
nen, dadurch konnen die Nuklidvektoren der einzelnen Systeme in einer vorher nicht zu
bestimmenden Weise miteinander vermischt werden.

Das konkrete Vorgehen ist wie oben genannt auch abhangig von den Gegebenheiten
des Objekts. Dabei stehen im Vordergrund:

Anlagentyp

Materialarten

Masse

Art der Aktivitatsentstehung (Aktivierung, Kontamination durch bestimmungsma-
Rigen Betrieb, Kontamination durch Storfalle)

o Aktivitatsniveau

e Homogenitat

e Grad der Vorkenntnisse.

Bei einigen Anlagentypen beeinflussen Besonderheiten das Vorgehen. Beispiele dafur
sind:

Produktionsanlagen (z. B. fur Brennelemente, Glihstrimpfe, Radionuklidquellen und
Radiopharmaka):

e hier handelt es sich meist um ein enges und bekanntes Nuklidspektrum,

e daher wird der Aufwand fur die Ermittlung von Nuklidvektoren relativ gering sein

Wiederaufbereitungsanlagen flir Kernbrennstabe:
¢ hier ist ein sehr breites und verschiedenartiges Nuklidspektrum zu erwarten, das
wahrend des Betriebs der Anlage mdglicherweise auch zeitlichen Schwankungen
unterlegen hat
o die Nuklidvektoren werden daher stark variieren und madglicherweise nur einen
engen raumlichen Geltungsbereich haben
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Forschungsreaktoren:

e es ist mit selteneren Konstruktionsmaterialien zu rechnen (z. B. Graphit, Berylli-
um, Cadmium, Blei, Kupfer), die entsprechend auch andere Aktivierungsprodukte
aufweisen

e es wurden moglicherweise andere Materialien zu Forschungszwecken aktiviert
bzw. Experimente mit radioaktiven Stoffen durchgefuhrt

e es muss daher mit anderen Radionukliden und kleinrdumigen Variationen des
Nuklidvektors gerechnet werden

Teilchenbeschleuniger und Neutronengeneratoren:

e die Bestrahlung der Materialien mit geladenen Teilchen bzw. Neutronen definier-
ter Energie erzeugt andere Aktivierungsprodukte als in Kernreaktoren

e es werden zum Teil andere Konstruktionsmaterialien als bei Reaktoren einge-
setzt, die entsprechend auch andere Aktivierungsprodukte aufweisen

e die Anlagen weisen einen engeren Bestrahlungsbereich auf, es muss aber mit
Streufeldern gerechnet werden

¢ es sind daher andere Radionuklide und rdumliche Variationen des Nuklidvektors
zu erwarten

radiochemische Labors und Heile Zellen
e bei der praparativen Arbeiten (z. B. Synthese markierter Verbindungen): meist
enges und bekanntes Nuklidspektrum analog zu Produktionsanlagen
e bei der Analytik: breites, zeitlich und raumlich stark variierendes Nuklidspektrum,
aber meist geringe Aktivitat
¢ Anwendung von Radionukliden, Strahlenforschung: breites, zeitlich und raumlich
stark variierendes Nuklidspektrum und hohe Aktivitaten sind moglich

Abfall- und Abwasserbehandlungsanlagen:
¢ verschiedene, mdglicherweise wechselnde Technologien der Abfall- und Abwas-
serbehandlung und zeitlich variierendes Nuklidinventar der Abfalle und Abwasser
e es ist von einem breiten und raumlich stark variierenden Nuklidspektrum auszu-
gehen

Transportwege und Lagerraume:
e Transport- und Lagerprozesse sind haufig hinsichtlich des zeitlichen und raumli-
chen Ablaufs und des dabei gehandhabten Nuklidinventars nicht nachvollziehbar
e mogliche Storfalle sind nicht immer vollstandig dokumentiert
e kontaminierte Flachen mussen zunachst gesucht werden.

Auf jeden Fall ist zu Beginn der Planung zu Uberprifen, ob die Arbeit mit Nuklidvektoren
fur die Freigabe sinnvoll ist. Sie ist vor allem dann fraglich, wenn es sich um relativ klei-
ne freizugebende Massen handelt oder um hinsichtlich der Nuklidzusammensetzung
extrem inhomogene Materialien. In letzterem Fall ist es auch moglich zu untersuchen,
ob die schwer bestimmbaren Alpha- und Betastrahler, eventuell gruppenweise, in relativ
fester Korrelation zu bestimmten Gammastrahlern stehen. Diese kdnnen dann als Teil-
nuklidvektoren angesehen werden, die sich auf jeweils ein Schlisselnuklid beziehen.
Dann konnte bei schwankenden Relationen der Gammastrahler untereinander das Ma-
terial chargenweise komplett nuklidspezifisch mittels Gammaspektrometrie gemessen
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und die schwerer bestimmbaren Alpha- und Betastrahler Uber die Teilnuklidvektoren zur
Bewertung hinsichtlich der Freigabe einbezogen werden.

Die Bildung und Anwendung einer begrenzten oder unbegrenzten Anzahl von Nuklid-
vektoren fir freizugebende Objekte hat folgende Vor- und Nachteile [28]:

begrenzte Zahl von Nuklidvektoren:

e die Nuklidvektoren sind haufig zu konservativ, das fiihrt zu einer starken U-
berschatzung der Dosis und damit méglicherweise zu einer nicht gerechtfer-
tigten Verweigerung der Freigabe

die geringe Anzahl ist leichter handhabbar

die Nuklidvektoren sind fur das Personal leichter nachvollziehbar

die Plausibilitatskontrolle wird erleichtert

die Entscheidungen zur Zuordnung der Materialien sind leichter

unbegrenzte Zahl von Nuklidvektoren:

o die Nuklidvektoren sind jeweils nur fur begrenzte Stoffmengen gultig

¢ die Nuklidvektoren sind nicht so konservativ, dadurch bessere Ausschopfung
der Freigabemadglichkeiten

o die Nuklidvektoren sind passender zu den jeweiligen Objekten

e die Handhabung der groReren Anzahl ist schwieriger, meist nur uber EDV
mdglich

Es ist daher im konkreten Fall zu entscheiden, welches Vorgehen vorteilhafter ist.

Schon an dieser Stelle sei auf die hohe Aussagekraft von gewichteten Nuklidvektoren
hingewiesen. Als Mal fur die Wichtung werden die jeweiligen Freigabewerte fur die
vorgesehene Freigabeoption (StriSchV Anlage Ill Tabelle 1 Spalte 4 bis 10a) fur jedes
Nuklid genutzt. So lasst sich die radiologische Relevanz der einzelnen Radionuklide
besser beurteilen. Hohe Aktivitatsanteile von Nukliden, die auch hohe Freigabewerte
haben (z. B. H-3, C-14, Fe-55 und Ni-63), verlieren so an Bedeutung, wahrend anderer-
seits Nuklide mit niedrigen Freigabewerten wie die Actinide hinsichtlich ihrer Relevanz
fur die Freigabe deutlicher erkennbar werden. Auch das 10 %-Abschneidekriterium
nach StrISchV Anlage IV kann erst auf den gewichteten und normierten Nuklidvektor
angewandt werden.

6 Arbeitsschritte bei der Ermittlung von Nuklidevektoren

6.1 Historische Erkundung und Abgrenzung von Bereichen

Ausgangspunkt der Planung muss die historische Erkundung, das heil3t die Erfassung
der vorhandenen Kenntnisse zur Anlage sein. Dies kann mit Hilfe eines Raum- bzw.
Systembuches geschehen, in dem die relevanten Daten zusammengetragen werden.

Wichtig ist dabei vor allem die Erfassung der aktivierten Bereiche und der Ausbrei-
tungswege fur Radionuklide aus dem Aufbau der Anlage und der Betriebshistorie. Da-
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bei sind sowohl der bestimmungsgemale Betriebsablauf als auch Einzelereignisse wie
z. B. Abweichungen vom bestimmungsgemalien Betrieb und der Ein- und Ausbau von
Komponenten zu berlcksichtigen.

Als Ausbreitungswege flr Radionuklide kommen dabei in Frage:

Wasserkreislaufe
Abwasser

Dampf

Aerosole

Staub

Leckagen.

Im nachsten Schritt sollen Bereiche voneinander abgegrenzt werden, fur die ein ho-
mogener Nuklidvektor zu erwarten ist. Die Grenzziehung zwischen den Bereichen soll
zunachst auf Grund physikalischer, verfahrenstechnischer, chemischer und werkstoff-
kundlicher Kriterien erfolgen [31].

Die Strahlenschutzkommission hat die vorgesehene systemtechnische Bewertung als
Ausgangspunkt fur die Ermittlung der Nuklidvektoren im Fall des Kernkraftwerkes
Stade ausdricklich begrifdt [10].

Als solche Kriterien zur Abgrenzung kdnnen verwendet werden:

e Gebaude- und Raumgrenzen

e Grenzen technischer Systeme (z. B. Behalter, Rohrleitungen, Einhausun-

gen)

Wechsel in der Materialzusammensetzung

Wechsel in der Oberflachenbeschaffenheit

Reichweite der Neutronen oder geladenen Teilchen

Zuordnung zu den Ausbreitungswegen

Wechsel der chemischen Parameter von Betriebsmedien (z. B. Zusammen-

setzung, pH, Redoxpotential)

e Wechsel der physikalischen Parameter von Betriebsmedien (z. B. Stro-
mungsgeschwindigkeit, Temperatur, Druck, Aggregatzustand)

o Filter

e |lonenaustauscher.

Dabei ist hinsichtlich des Umfangs und der Detailliertheit der Gliederung der Anlage das
Verhaltnis von Aufwand und Nutzen zu beachten. Ein schrittweises Vorgehen mit zu-
nehmendem Detailliertheitsgrad der Untersuchungen kann hilfreich sein.

Bei der Abgrenzung der Bereiche sollen auch die Erfahrungen und Daten genutzt wer-
den, die beim Betrieb der Anlage gewonnen und dokumentiert wurden. Empfehlungen
zu dieser Dokumentation stilllegungsrelevanter Daten enthalt die Empfehlung des Ar-
beitskreises Entsorgung des Fachverbandes flr Strahlenschutz [11].
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Relevante Daten sind z. B.:

e Materialzusammensetzung (Zertifikate, Analysenergebnisse, Materialproben
u. a.)
e Angaben zum bestimmungsgemallem Betrieb einschlieBlich Instandhal-
tungsmallnahmen

o Daten zu den Betriebsmedien (Kuhlwasser, Abluft, lonenaustauscher,
Filter, Schlamme)
Betriebszeiten, Leistungsverlauf
Ein- und Ausbau von Komponenten
Umgang mit offenen radioaktiven Stoffen
Einrichtung und Aufhebung von Strahlenschutzbereichen
Transportwege flur radioaktive Stoffe
e Angaben zu nicht bestimmungsgemaflem Betrieb
fehlerhafte Betriebsweisen
Leckagen von aktivitatsfUhrenden Systemen
Freisetzung von Aktivitat Gber Wasser oder Luft
Analysenergebnisse der freigesetzten Radionuklide
raumliche Verteilung der freigesetzten Aktivitat

0 mogliche Abdeckung von dabei aufgetretenen Kontaminationen
e Ergebnisse von Freigaben nach § 29 wahrend des Betriebes
e Deklaration von radioaktiven Abfallen aus dem Betrieb
o Messergebnisse der Kontaminationskontrolle.

(el O O0OO0OO0Oo
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Bei aktivierten Bauteilen ist es vorteilhaft, ausgehend von der Materialzusammen-
setzung, der Geometrie, dem Teilchenfluss und den Betriebsdaten Modellberech-
nungen der Aktivierungsprodukte durchzufliihren und diese dann mit Hilfe weniger
Proben zu verifizieren und gegebenenfalls das Modell der Aktivierungsrechnung zu
justieren. Daflr sind folgende Angaben hilfreich:

Art der aktivierenden Teilchen (Neutronen oder geladenen Teilchen)
maogliche Sekundarstrahlung

Starke der Quelle

Aktivierungszeitraum

Ausbreitungsrichtung, gegebenenfalls Streubereich

Reichweite

abschirmende Materialien

madgliche Kernreaktionen

Halbwertszeit der Aktivierungsprodukte

Zeitpunkt des Ein- und Ausbaus von Komponenten.

Bei der Zusammenstellung der Daten aus Betriebshistorie ist es empfehlenswert auf
das Insiderwissen der Beschaftigten zurtickzugreifen. Dazu sollten auch ehemalige Mit-
arbeiter befragt werden, da diese uUber langer zuruckliegende Ereignisse berichten kon-
nen, deren Dokumentation mdglicherweise am schlechtesten ist [53]. Bei der Befragung
von Mitarbeitern ist eine offene und vertrauensvolle Atmosphare vorteilhaft, um madg-
lichst viele Informationen zu erhalten. Der Erfahrungsaustausch in kleinen Gruppen bie-
tet die Moglichkeit, dass die Teilnehmer sich gegenseitig zu Erinnerungen anregen.
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Wichtig ist, dass keiner Sanktionen flir moégliches friheres Fehlverhalten beflirchten
muss.

Am Ende dieses Schrittes sollten fur die einzelnen abgegrenzten Bereiche Kontaminati-
onshypothesen aufgestellt werden. Diese kdnnen Aussagen Uber die Ausbreitungswege
und die zu erwartende Nuklidzusammensetzung enthalten.

6.2 Auswahl der relevanten Nuklide

Bei der Ermittlung des Nuklidvektors sind alle fur das betreffende Material und Aktivie-
rungs- bzw. Kontaminationsszenarium relevanten Radionuklide zu berucksichtigen.
Die moglicherweise in Frage kommenden Radionuklide kénnen dabei auf folgenden
Wegen ermittelt werden:

e Genehmigungen nach Atomgesetz bzw. Strahlenschutzverordnung
e technische Daten der Anlage
o0 Artder Anlage
verfahrenstechnische Parameter
eingesetzte Radionuklide
Aktivierungsprodukte der Konstruktionsmaterialien
Spaltprodukte von spaltbarem Material
o Tochternuklide der obigen Nuklide
e Ergebnisse der Emissionsuberwachung
o Abwasser
0 Abluft
e Betriebsgeschichte
0 bestimmungsgemaler Betrieb
o Abweichungen vom bestimmungsgemalien Betrieb (Aktivitatsfreiset-
zung, Aktivitatsverschleppung)

©0Oo0O0o

Daraus lassen sich dann die relevanten Radionuklide auswahlen unter Berucksichti-
gung der Halbwertszeit (Abklingen bzw. Neubildung von Tochternukliden) und der
physikalisch-chemischen Eigenschaften (z. B. Aktivierung, Flichtigkeit, chemische
Bindung, Adsorption) der Nuklide. Einerseits sollen bei der Auswahl der Nuklide keine
relevanten Nuklide Ubersehen werden, andererseits ist es aber auch erforderlich die
Zahl der zu untersuchenden Nuklide zu begrenzen. Fur die Begrenzung der Nuklid-
zahl gibt es zwei Grunde:

e Begrenzung des Aufwandes fur die Analytik, insbesondere die radiochemische
Analytik

e bei konservativer Berechnung des Nuklidvektors werden bei spezifischen Akti-
vitaten unter der Nachweisgrenze die Nachweisgrenzen der betreffenden Nuk-
lide wie Messwerte behandelt und addieren sich, das kann vor allem bei Pro-
ben mit insgesamt niedrigen spezifischen Aktivitaten zu einer deutlichen Ver-
schiebung des Nuklidvektors fiihren (Uberschatzung von Nukliden unterhalb
der Nachweisgrenze).
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Hilfreich hierflr ist eine mdglichst umfassende Dokumentation stilllegungsrelevanter
Daten in der Betriebsdokumentation, wie sie vom Arbeitskreis Entsorgung des Fach-
verbandes Strahlenschutz empfohlen wird [11]. Beispiele daflr sind:

e Analysenergebnisse von Betriebsmedien
0 Kuihimittel
0 Abluft
o0 lonenaustauscher
o Filter
e Analysenergebnisse von ausgetauschten Teilen
e Analysenergebnisse von Freigabevorgangen nach § 29 wahrend des Betrie-
bes
¢ Materialzusammensetzung der Bauteile
e im nicht bestimmungsgemalien Betrieb freigesetzte Radionuklide

So konnte z. B. im Falle des Reaktors TRIGA HD Il im Deutschen Krebsforschungs-
zentrum Heidelberg an Hand der Betriebsdokumentation nachgewiesen werden, dass
uber die gesamte Laufzeit keine Leckagen der Brennelemente aufgetreten waren. Aus
diesem Grund wurden Kontaminationen mit Spaltprodukten, Transuranen und Kern-
brennstoff ausgeschlossen und diese Nuklide brauchten nicht analysiert werden [36].

Bei schlecht bestimmbaren Radionukliden bzw. bei unsicheren Ergebnissen der Analy-
tik (z. B. durch Verlust flichtiger Radionuklide) kdnnen auch berechnete Nuklidanteile
verwendet werden, wenn diese konservativer sind.

In der Tabelle 3 sind auf Grund eigener Erfahrungen und Literaturangaben [65], die
fur kerntechnische Anlagen relevanten Nuklide und ihre Zuordnung zu Nuklidgruppen
und ihre besondere Relevanz fur bestimmte Materialien aufgefuhrt. Als Nuklidgruppen
werden Ublicherweise betrachtet:

e Aktivierungsprodukte, diese sind durch Aktivierung von Konstruktionsmateri-
alien entstanden

e Spaltprodukte, diese sind durch Spaltung des Kernbrennstoffs entstanden

e Kernbrennstoff

e Transurane, diese sind durch Aktivierung des Kernbrennstoffs entstanden.

Die Nuklide der Gruppen ,Spaltprodukte®, ,Kernbrennstoff* und ,Transurane“ entste-
hen hauptsachlich in den Brennelementen. Als Kontamination sind sie vor allem dort
zu finden, wo sie Uber das Kuhlmittel oder die Abluft hintransportiert wurden. Sie rei-
chern sich vor allem in Filtern, Schlammen und Oberflachenschichten von Leitungen
und Behaltern insbesondere des Primarkuhlmittelkreislaufs und des Abluftsystems an.

Einige Nuklide sind nur oder besonders bei bestimmten Anlagentypen zu erwarten,
das betrifft z. B. H-3 bei Schwerwasser-Reaktoren und Neutronengeneratoren.
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Tabelle 3: Ubersicht tiber relevante Radionuklide

Nuklid Nuklidgruppe Relevanz fur bestimmte Materialien

H-3 Aktivierungsprodukt | Wasser, organische Verbindungen, Schlamm,
Beton

C-14 Aktivierungsprodukt | organische Verbindungen, Beton, Graphit

Mn-54 Aktivierungsprodukt | Stahl, Eisen

Fe-55 Aktivierungsprodukt | Stahl, Eisen

Co-60 Aktivierungsprodukt | Stahl, Eisen

Ni-63 Aktivierungsprodukt | Stahl, Eisen

Sr-90+ Spaltprodukt

Ag-108m+| Aktivierungsprodukt | Cadmium

Ag-110m+| Aktivierungsprodukt | Cadmium

Cd-109+ | Aktivierungsprodukt | Cadmium

Cd-113m | Aktivierungsprodukt | Cadmium
Sb-125+ | Spaltprodukt
Cs-134 Spaltprodukt
Cs-137+ | Spaltprodukt
Ba-133 Aktivierungsprodukt | Barytbeton
Eu-152 Spaltprodukt
Aktivierungsprodukt | z.B. bei Beton
Eu-154 Spaltprodukt
Eu-155 Spaltprodukt
U-233 Kernbrennstoff
U-234 Kernbrennstoff
U-235+ Kernbrennstoff
U-238+ Kernbrennstoff
Pu-238 Transuran
Pu-239 Transuran
Pu-240 Transuran
Pu-241 Transuran
Am-241 Transuran
Cm-242 | Transuran
Cm-243 Transuran
Cm-244 | Transuran

Von untergeordneter Bedeutung sind folgende Nuklide: CI-36, Fe-59, Co-57, Ni-59,
Zn-65, Zr-95, Nb-94, Nb-95, Tc-99, Ru-106+, Sn-126, Sb-124, 1-129, Ce-144+, Am-
243+,

Es ist aber zu beachten, dass es Sonderfalle gibt, bei denen zusatzliche Radionuklide
(Angabe in Klammern) einbezogen werden mussen. Dazu gehdren:

¢ radiochemische Laboratorien (alle Nuklide, mit denen umgegangen wurde)

¢ Anlagen zur Herstellung von Kernbrennstoff (z. B. Th-232 und andere Th-
Nuklide, andere U-Isotope, Transurane)

e Wiederaufbereitungsanlagen (grof3ere Bandbreite von Spaltprodukten)
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e Forschungsreaktoren (Aktivierungsprodukte aus den eingesetzten Konstruk-
tionsmaterialien, z. B. Beryllium, Borcarbid, Graphit)

e Teilchenbeschleuniger (Aktivierungsprodukte aus den eingesetzten Kon-
struktionsmaterialien z. B. Kupfer, die Aktivierung erfolgt hier vorrangig durch
geladene Teilchen )

Erganzend zu diesen Nukliden sind vor allem bei Baumaterialien und Boden auch die
naturlichen Radionuklide zu bestimmen. Das betrifft die Nuklide der Zerfallsreihen von
U-238, U-235 und Th-232 und das K-40. Dies ist einerseits erforderlich um spatere
Gesamt-Gammamessungen, die nicht nuklidspezifisch sind, nicht falsch zu interpretie-
ren, da Baumaterialien wie z. B. Fliesen und andere Keramikteile zum Teil erhebliche
spezifische Aktivitaten der natlrlichen Radionuklide enthalten. Zum anderen ist es
auch wichtig um eine Unterscheidung zwischen naturlichem Gehalt und Kontaminati-
on vornehmen zu konnen. Fur Boden ist auch die Konzentration der aus dem weltwei-
ten fall-out (Kernwaffentests, Tschernobyl) stammenden Radionuklide an geeigneten
Proben, die nicht aus der kerntechnischen Anlage stammen, festzustellen. So kénnen
dann anlagenbedingte Kontaminationen besser abgegrenzt werden.

6.3 Erstellung eines Probenahmemessprogramms
6.3.1 Allgemeines

Im Probenahmemessprogramm sind alle geplanten Malkhahmen zur Messung vor Ort,
zur Probenahme und Analytik festzulegen. Dabei sind gegebenenfalls Varianten vorzu-
sehen, je nachdem wie die Ergebnisse des vorangegangenen Schritts ausfallen.

Vor der Planung der Probenahme ist zu prufen, ob bereits vorhandene Proben genutzt
werden konnen, die vor nicht zu langer Zeit aus anderem Anlass genommen wurden.
Anlass dafir kdnnen z. B. Revisionen, Reparaturen, Strahlenschutzkontrollen, Deklara-
tionen von radioaktiven Abfallen und rickgebauten Materialien sein.

Wichtig ist vor allem ein Probenahmeplan, damit der Probenehmer maoglichst keine sub-
jektiven ad hoc Entscheidungen treffen muss. Der Probenahmeplan sollte folgende An-
gaben enthalten:

Arbeitsanweisung
Probenahmeorte
Probenahmezeitpunkt
Probenehmer
Probenahmeverfahren
Probenahmegerate
Probenmenge
Probenvorbehandlung vor Ort
Probengefalle
Probenahmeprotokoll
MaRnahmen der Qualitatssicherung.

Hinsichtlich der Unsicherheitskomponenten bei der Probenahme sei auf die Dissertation
von Spirgath ,Entwicklung von Kriterien zur Beurteilung der Unsicherheit bei der Probe-
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nahme von Feststoffen® [58] verwiesen. Dort findet sich eine zusammenfassende Dar-
stellung des jetzigen Kenntnisstandes. Auf einzelne relevante Punkte wird in den ent-
sprechenden Abschnitten direkt eingegangen.

Der Arbeitsschritt ,Erkundende Messungen vor Ort* ist vor allem dann durchzufihren,
wenn die raumliche Aktivitatsverteilung auf Grund der historischen Erkundung nicht
ausreichend geklart werden konnte. Sonst kann er der Kontrolle der Aktivitatsverteilung
und besonders der Identifizierung von Kontaminationsmaxima dienen, um Proben mit
ausreichender Aktivitat fur die Analytik zu gewinnen.

6.3.2 Probenarten und Probenahmeverfahren

Die Bestimmung der Radionuklide kann an verschiedenartigen Proben erfolgen. Da-
bei sollen vorrangig Materialproben berucksichtigt werden, da sich so der Nuklidvektor
dem Material eindeutig zuordnen lasst und damit belastbare Aussagen erhalten wer-
den.

Als Materialproben kommen in Frage:

Bauteile (wenn diese hinreichend klein sind)

feste und flussige Stoffproben durch Direktentnahme

Bohrkerne

Bohrspane, Bohrmehl

Frasproben

Schleifproben (z. B. durch Absaugung des Schleifstaubes)

Stocker- oder Kratzproben von Oberflachenschichten

elektrolytische Proben (glnstig, wenn das Bauteil nicht zerstort werden darf)

Bei der Festlegung des Probenahmeverfahrens ist auch die mégliche Eindringtiefe der
Radionuklide in das Material zu berucksichtigen und gegebenenfalls eine tiefengestaf-
felte Probenahme vorzusehen. Vor allem bei pordsen Materialien dringen die einzel-
nen Radionuklide auf Grund ihrer physikalischen und chemischen Eigenschaften un-
terschiedlich tief ein, so dass es zu einer Tiefenabhangigkeit des Nuklidvektors kom-
men kann. Das tritt vor allem bei ungeschutzten Betonflachen auf, in die radioaktive
Ldsungen eingedrungen sind. Auch bei Aktivierungen kann auf Grund der unter-
schiedlichen Eindringtiefe der Neutronen oder geladenen Teilchen eine Tiefenabhan-
gigkeit der Aktivierungsprodukte auftreten. Ein Beispiel daflr ist das biologische
Schild von Reaktoren.

Eine tiefengestaffelte Beprobung ist auf folgende Weise moglich:

e Kernbohrung und Beprobung der Kernabschnitte
e Bohrung und tiefengestaffelte Beprobung des Bohrmehls bzw. der Bohrspane
e schichtweiser Abtrag.

Am gunstigsten ist die Beprobung in Richtung des Eindringens bzw. der Aktivierung.
Die Beprobungsabschnitte sind je nach der vermuteten Eindring- bzw. Aktivierungstie-
fe zu wahlen. Bei der Beprobung sind Verschleppungen durch Kihlflussigkeit bei Boh-

rungen oder durch Staub mit Hilfe geeigneter Mallnahmen zu vermeiden. Bei Kern-
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bohrungen konnen die Auswirkungen von Verschleppungen durch den nachtraglichen
Abtrag der Mantelflache der Bohrkerne minimiert werden.

Proben von abgelagerten Stoffen, wie Sedimenten und Stauben, kénnen nur als re-
prasentativ fur diese selbst angesehen werden. Sie liefern aber Anhaltspunkte fir die
im Einzugsbereich dieser Materialien vorhandenen Radionuklide und konnen damit
zur Festlegung des zu untersuchenden Nuklidspektrums dienen.

Wischproben sind mit Vorsicht zu berucksichtigen, da der Anteil der abnehmbaren
Aktivitat beim Wischen von Nuklid zu Nuklid auf Grund unterschiedlicher physikali-
scher und chemischer Eigenschaften der Nuklide, des Materials und der Oberflachen-
beschaffenheit unterschiedlich sein kann [45].

Bei der Festlegung der Probenahmemodalitaten sind die Anforderungen an die Pro-
ben von Seiten der einzusetzenden Mess- und Analysenverfahren und auf Grund der
Materialeigenschaften zu berucksichtigen, wie z. B.:

e Mindestprobenmenge
o die fur die Untersuchung aller Parameter bendtigt wird
o auf Grund der KorngréRe des Materials
o auf Grund der Inhomogenitat des Materials
e keine Erwarmung des Materials wenn flichtige Radionuklide untersucht
werden sollen
e kein Kontakt mit Wasser und Losungsmitteln wenn H-3 bestimmt werden soll
e moglichst keine Vermischung von kontaminierten Oberflachenschichten mit
aktiviertem Grundmaterial
e besser Einzelproben als Mischproben, um Aussagen Uber die Variabilitat
des Nuklidvektors zu bekommen
e ausreichende Aktivitat der Probe.

Bei der Festlegung der Probenahmemodalitaten und des Analysenkonzeptes ist das
Labor einzubeziehen, das die Untersuchung der Proben durchfihren soll. Dabei sind
insbesondere die zu bestimmenden Parameter, die anzuwendenden Entnahmeverfah-
ren, die Mengen, die Beschaffenheit, die Konservierung, die Verpackung, die Kenn-
zeichnung der Proben abzusprechen. Dadurch kann vermieden werden, dass Proben
nur eingeschrankt fur die Analysen verwendbar oder die Ergebnisse nicht zuverlassig
sind und es deshalb zu aufwandigeren Nachbeprobungen kommt. Dies sind die Erfah-
rungen nicht nur unseres Labors, sondern auch anderer Labors [47].

6.3.3 Probenzahl und Probenahmestellen

Die jeweilige Probenzahl ist so zu planen, dass ausreichend Informationen Uber die
Streuung der Nuklidvektoren erhalten werden kénnen. Gegebenenfalls sind nach
Auswertung der Untersuchung der ersten Proben weitere Probenahmen durchzufih-
ren, um die Streuung der Nuklidvektoren statistisch abzusichern.
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Dabei unterscheidet sich das Herangehen bei folgenden Szenarien:

e Aktivierung
e gleichmafige Kontamination
0 in geschlossenen Systemen z. B. Kiuhlkreislauf
0 Dbei stetigen Veranderungen in zeitlicher und raumlicher Hinsicht z. B.
Aerosole
0 bei nachvollziehbaren Kontaminationsmechanismen

e ungleichmallige Kontamination

0 durch singulare Ereignisse z. B. Havarien, Leckagen

0 bei stark wechselnder Zusammensetzung von Kontaminanten z. B. in
radiochemischen Labors, Versuchsanlagen

0 bei zeitlich und rdumlich wechselnden physikalischen oder chemi-
schen Bedingungen z. B. Abwasserbehandlungsanlagen, Abfallkondi-
tionierung

0 sekundare Umlagerungen von Materialien z. B. Umbau, Bodenabtrag,
Bodenaufschuttung

o Materialien, die Dekontaminationsmalinahmen unterworfen wurden,
die zu einer Veranderung des primaren Nuklidvektors gefuhrt haben
konnen z. B. chemische Dekontamination

Im Fall der Aktivierung kénnen zur Ermittlung der Nuklidvektoren neben der direkten
Bestimmung auch Modellrechnungen verwendet werden, die aus den physikalischen
und chemischen Grunddaten die Nuklide und die Aktivitatsverhaltnisse berechnen.
Dazu werden maoglichst genaue Angaben bendtigt fur:

e qualitative und quantitative Zusammensetzung des Materials einschlielich
der Spurenelemente z. B. durch
o Zertifikate fUr die eingesetzten Materialien
o0 chemische Analyse von nicht aktivierten Materialproben
0 chemische Analyse von aktivierten Materialproben
o Kerndaten der Materialien
0 mogliche Kernreaktionen
o Wirkungsquerschnitte
0 Halbwertszeiten
e Daten zum Aktivierungsprozess
o Art der Aktivierung (Neutronen, geladene Teilchen, Photonen)
Energiespektrum der Teilchen
Teilchenfluss (raumlich und zeitlich)
zeitliche Verteilung der Aktivierung (Zeitpunkt, Zeitdauer)
Abschirmung
0 Moderation z. B. durch Wasser oder Grafit
e Daten zur Geometrie
0 Lage und Geometrie der Aktivierungsquelle
0 Lage und Geometrie des aktivierten Materials
0 Lage und Geometrie von abschirmenden Materialien
0 Lage und Geometrie von Moderatoren

O 00O
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Die Modellrechnungen mit Hilfe etablierter Rechenprogramme (z. B. ACFA und CO-
RIGEN) mussen aber auf jeden Fall an Hand der gemessenen nuklidspezifischen Ak-
tivitaten von Proben des aktivierten Materials verifiziert werden. Da einige Daten der
Modelle (z. B. der Neutronenfluss am Ort des entnommenen Materials) nur ungenau
bestimmbar sind, ist eine anschlielende Justierung der Modelle erforderlich. Dabei
soll schrittweise eine Anpassung des Modells an die gemessenen spezifischen Aktivi-
taten erreicht werden. Fur diese Aufgabenstellung reichen wenige Proben flr jedes
Material und Objekt aus. Wichtig ist aber die genaue raumliche Lage der Proben zu
ermitteln und die Kontaminationsfreiheit der Proben zu gewahrleisten, so dass aus-
schliel3lich die durch Aktivierung erzeugten Radionuklide gemessen werden kénnen.

FUr den Fall der gleichméafigen Kontamination wird in erster Naherung davon aus-
gegangen, dass es sich um einen einheitlichen Nuklidvektor in jedem der vorher ab-
gegrenzten Bereiche handelt. Dies soll nun an Hand der Probenahme und Analyse
der Proben verifiziert werden. In der DIN ISO 10381-5 [56], die sich mit der Boden-
probenahme auf urbanen und industriellen Standorten beschaftigt, wird empfohlen
eine Mindestzahl von Proben zu entnehmen, um die raumliche Variabilitat im beprob-
ten Bereich zu erfassen. Als Anmerkung ist dort festgehalten, dass dafur tblicherwei-
se sechs Proben bendtigt werden. Weiterhin heil3t es dort, dass mit zunehmender
Probenzahl selbstverstandlich die Zuverlassigkeit der Abschatzung der Kontaminati-
onsverteilung steigt.

Eine andere Mdoglichkeit ist die statistische Bewertung der Verteilung. Als statistische
Modelle kommen sowohl die Normalverteilung als auch die Log-Normalverteilung der
Daten in Frage.

Statistische Tests sind erst bei mehr als 16 Proben je betrachtetes Objekt sinnvoll
[30], so dass Probenzahlen von 16 bis 20 fur die festgelegten Bereiche aus der Ab-
wagung von Aufwand und statistischer Sicherheit optimal erscheinen [31].

Das fir statistische Betrachtungen zugrunde zu legende Vertrauensniveau soll nach
Stellungnahme der Strahlenschutzkommission zum Ruckbaukonzept des Kernkraft-
werks Stade 95 % sein [10]. Das betrifft sowohl die Anzahl der Proben, als auch die
Anzahl der Messpunkte.

Im Freigabeleitfaden des VdTUV [57] wird unter der Uberschrift ,Untersuchung der
Nuklidzusammensetzung der Aktivitat der freizugebenden Stoffe“ empfohlen, dass
von der Untersuchung von zunachst 30 Proben auszugehen ist. Die erforderliche Min-
destzahl ,n“ von Proben flr einen Fehler von ca. 25 % auf einem Vertrauensniveau
von 90 % lasst sich dann mit der Formel

n=45s?% x2

berechnen, wobei hierbei von einer normalverteilten Stichprobe ausgegangen wird
und ,s“ die Standardabweichung und ,x“ den Mittelwert der Beprobungsergebnisse
bezeichnen. Wenn die Beprobungsanzahl geringer als 30 ist, so sollten die Vertrau-
ensgrenzen gesondert unter Bericksichtigung einer geeigneten Verteilungsfunktion
(z. B. students-t) bestimmt werden.
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Diese Forderung fur die Mindestprobenzahl stammt aus dem Technical Report Series
No. 334 der IAEA [61]. Dort bezieht sie sich aber nicht auf die Ermittlung des Nuklid-
vektors, sondern direkt auf die Freigabemessungen, d. h. es geht nicht um die Nuklid-
verhaltnisse, sondern um die Gesamtaktivitat des Materials. In diesem Sinne wird sie
auch in der ISO 11932 ,Activity measurements of solid materials considered for recyc-
ling, re-use, or disposal as non-radioactive waste” [63] verwendet. Das heildt fur die
Probenzahl bei der Ermittlung des Nuklidvektors ist diese Forderung zu hoch ange-
setzt.

Bei der Festlegung der Probenzahl ist aber auch zu bedenken, dass eine spatere Pro-
benahme bei Zweifeln an der Reprasentativitdt von Nuklidvektoren mdglicherweise
durch zu geringe Aktivitat erschwert wird.

Es gibt aber auch Situationen, in denen vor allem auf Grund der Materialzusammen-
setzung und der radiologischen Situation eine deutlich geringere Probenzahl denkbar
ist:

e homogenes Material mit homogener Kontamination
0 Losungen
0 homogenisierte Schlamme

e aktiviertes homogenes Material
0 z.B. Metalle, Graphit

e geringe Materialmenge

¢ wenige zugangliche Probenahmestellen

e ausreichende Vorbefunde.

Es ist generell sinnvoll zunachst eine grof3ere Anzahl potentieller Probenahmeorte zu
definieren und daraus in einem zweiten Schritt eine Auswahl zu treffen. So hat man
spater die Mdglichkeit auf alternative Probenahmeorte zurtickzugreifen, falls die Pro-
benahme an einem vorgesehenen Ort nicht moglich ist oder zusatzliche Probenah-
men erforderlich sind [31].

Bei der Auswahl der Probenahmeorte kdnnen folgende Kriterien mit herangezogen
werden:

Materialstrome

Abwasserwege

Abluftwege

Kontamination durch:
0 Betriebsmedien
o Abwasser
0 Abluft
o Umgang mit offenen radioaktiven Stoffen

e Entstehungsorte der Radionuklide und deren Ausbreitung im bestimmungs-
gemalen Betrieb

e Entstehungsorte der Radionuklide und deren Ausbreitung im nicht bestim-
mungsgemalen Betrieb

e Betriebsgeschichte
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Akkumulation von radioaktiven Stoffen durch:
o0 Materialeigenschaften
0 Oberflachenformen
o0 Oberflachenfehler (z. B. Risse, Locher)
o Phasenubergange
0 chemische Prozesse

Zuganglichkeit fur die Probenahme.

Anreicherungen radioaktiver Stoffe sind vor allem zu beobachten bei:

Systemen mit Sammelfunktion
Filterstrecken

Absetzbecken

Tiefpunkte von Rohrleitungen und Behaltern
Entleerungsleitungen.

Bei solchen Akkumulationsstellen muss allerdings auch damit gerechnet werden, dass
sich im Einzugsbereich Kontaminationen unterschiedlicher Nuklidzusammensetzung
befinden. Es ist also zu prufen, inwieweit der an diesen Akkumulationsstellen ermittel-
te Nuklidvektor reprasentativ fur den ganzen Einzugsbereich ist.

Bei der Auswahl der Probenahmestellen hilft auch eine moéglichst umfassende Doku-
mentation stilllegungsrelevanter Daten in der Betriebsdokumentation [11], neben den
oben genannten Angaben sind auch relevant:

raumliche Verteilung und Herkunft der Ortsdosisleistung

Hohe, Zusammensetzung und Beschaffenheit von Kontaminationen (festhaf-
tend, locker staubférmig, feucht abwischbar)

Bereiche in denen nachweislich keine Kontamination stattgefunden hat
Daten der Umgebungsuberwachung wahrend des Betriebes der Anlage,
auch hinsichtlich der Abgrenzung zu Kontaminationen, die von auf3en einge-
tragen wurden (z. B. fall out von Tschernobyl)

Es ist bei der Planung der Probenahme zu prifen, in welchen Fallen eine tiefengestaf-
felte Probenahme sinnvoll oder gar notwendig ist. Das betrifft vor allem folgende Situ-

ationen:

Objekte aus mehreren Schichten unterschiedlicher Materialien z. B. FulRbo6-
den, Wande mit Beschichtungen

Kontamination von porosen Materialien (z. B. Beton, Boden) durch Ldsun-
gen (unterschiedliche Eindringtiefe einzelner Radionuklide und dadurch be-
dingte Variation des Nuklidvektors beachten)

nachtragliche Abdeckung von alteren Kontaminationen durch Beschichtun-
gen

Eindringen von Kontaminationen an Unstetigkeiten der Oberflache z. B. Ris-
se, Locher, Fugen.
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Proben sind vorzugsweise an Orten zu entnehmen, die eine erhohte Aktivitat erwarten
lassen, um auch die Bestimmung von Nukliden mit niedriger spezifischer Aktivitat zu
ermdglichen, da die Nachweisgrenzen der Analysenverfahren nur mit grolem Auf-
wand und auch nur in bestimmten Grenzen abzusenken sind. Andererseits sollte die
Aktivitat in ihrer Hohe auch begrenzt werden, da sonst der Aufwand flr den Strahlen-
schutz bei der Handhabung und beim Transport der Proben steigt. Fur den Fall zu
geringer Aktivitat, der fir die Freigabe vorgesehenen Materialien, kann auch auf star-
ker kontaminierte Komponenten, die als radioaktiver Abfall einzustufen sind, zurtck-
gegriffen werden, wenn davon auszugehen ist, dass diese die gleiche Nuklidzusam-
mensetzung aufweisen.

Far den Fall der ungleichmafigen Kontamination ist die Ausgangssituation insofern
komplizierter, dass nicht von einer Homogenitat des Nuklidvektors in einem bestimm-
ten Bereich ausgegangen werden kann. Es ist also mit mehreren Nuklidvektoren zu
rechnen, deren raumliche Verteilung innerhalb des Bereiches unbekannt ist.

Als Ausgangspunkt kdnnen unter Anderem folgende Daten aus der Betriebsgeschich-
te herangezogen werden:

o Betriebsdaten von Betriebsbereichen mit wechselnden Arbeiten
o Abwasserbehandlungsanlagen
o Abfallkonditionierung
0 radiochemische Labors
0 Versuchseinrichtungen
e wechselnde Wege und Zusammensetzung von
o0 radioaktiven Materialien
o0 Abwassern
0 Abluft
o festen Abfallen
¢ Umgang mit offenen radioaktiven Stoffen
e Entstehungsorte der Radionuklide und deren Ausbreitung im nicht bestim-
mungsgemalen Betrieb
¢ mogliche nuklidselektive Akkumulation durch:
o0 Materialeigenschaften
o0 Oberflachenformen
o Oberflachenfehler (z. B. Risse, Locher)
o Phasenubergange
0 chemische Prozesse
raumliche Verteilung und Herkunft der Ortsdosisleistung
temporare Kontrollbereiche
Durchfuhrung von Experimenten mit radioaktiven Stoffen
Daten der Umgebungsuberwachung wahrend des Betriebes der Anlage,
auch hinsichtlich der Abgrenzung zu Kontaminationen, die von auf3en einge-
tragen wurden (z. B. fall out von Tschernobyl)

Hier bietet es sich an, erkundende Messungen vor Ort mit anschlieRender Probenah-
me durchzufiuhren. Mit Hilfe der Messungen vor Ort soll die raumliche Verteilung der
Aktivitat ermittelt werden. Dazu kénnen auch bereits vorhandene Messergebnisse aus
der Betriebsphase genutzt werden.
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Als Messverfahren eignen sich vor allem Oberflachenkontaminationsmessungen we-
gen der hohen Ortsauflésung und der Unterscheidungsmaglichkeit zwischen Alpha-
strahlern einerseits und Beta-/Gammastrahlern andererseits und die In-situ-
Gammaspektrometrie, da sie schon Informationen zur Variabilitdt des Nuklidvektors
der Gammastrahler liefert. Weniger geeignet sind Messungen der Ortsdosisleistung,
da sie nur eine ungenaue Lokalisierung der Aktivitat erlauben. Fur die durchzufihren-
den Messungen ist ein entsprechendes Messprogramm zu erarbeiten.

Die Probenahme sollte dann vorzugsweise an Stellen mit erhdhter Aktivitat und an
»hot spots® durchgefuhrt werden. Bei der Festlegung der Probenahmestellen sind
auch die im Ergebnis der Messungen ermittelten Informationen zu Teilbereichen mit
unterschiedlichen Nuklidzusammensetzungen zu nutzen, d. h. unterschiedliche Ver-
haltnisse von Alpha- zu Beta-/Gammastrahlern aus der Messung der Oberflachenkon-
tamination und der Nuklidzusammensetzung der Gammastrahler aus der In-situ-
Gammaspektrometrie.

Das Vorgehen zur Festlegung der Probenzahl und der Probenahmestellen ist dann
Analog zum Szenarium ,gleichmaflige Kontamination®.

6.3.4 Probenmenge

Bei der Probenahme ist sicherzustellen, dass die Probenmenge fur die durchzuflhren-
den Analysen ausreichend ist. Dazu ist vor der Probenahme, die bendétigte Probenmen-
ge fur die einzelnen Analysen mit dem Labor abzustimmen.

Andererseits ist die Probenmenge zumindest so grol3 zu wahlen, dass sie das beprobte
Material in seiner Variabilitat wiedergibt. Als Anhaltspunkt kdnnen die Angaben im Ent-
wurf der LAGA PN 98 [8] dienen, die in der Tabelle 4 wiedergegeben sind. Bei der Pro-
benahme aus Haufwerken ist die ,Stlckigkeit” der relevante Parameter und bei der Pro-
benahme aus stehenden Strukturen die KorngréRe innerhalb des Materials.

Tabelle 4: Mindestvolumen der Laborprobe in Abhangigkeit von der Korngro-

Re/Stickigkeit [8]
maximale Korngroe/Stuckigkeit [mm] Mindestvolumen der Laborprobe [I]
<2 1
2-20 2
20-50 4
50 — 120 10
> 120 Einzelprobe

Dabei ist die Definition der ,maximalen Korngréf3e“, wie sie auch im Abschnitt 4.1 auf-
gefuhrt ist, zu beachten: KorngroRRe, die der Maschenweite eines Siebes entspricht, auf
dem ein Massenanteil des Materials von maximal 5 % (Masseanteil) verbleibt [62].

Die Entnahme von Einzelproben bei grofden Stucken ist bei der Bestimmung von Nuk-
lidvektoren wenig sinnvoll. Es ist aber zu prifen, ob bei groRen Sticken ein abweichen-
der Nuklidvektor plausibel auszuschlief3en ist.
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In der Literatur (Zusammenstellung bei Spirgath [58]) sind auch andere Empfehlungen
zur Probenmenge in Abhangigkeit von der KorngroRe zu finden, die sich aber wegen
der unrealistisch groRen Probenmengen fir die Ermittlung von Nuklidvektoren nicht
eignen und auch bei konventionellen Schadstoffen Ublicherweise nicht angewandt wer-
den.

Es ist aber zu beachten, dass diese Empfehlungen fir die Probenmenge keinen Bezug
auf Heterogenitat des Materials hinsichtlich des Nuklidvektors haben. Dies muss durch
den Bearbeiter mit eingebracht werden.

Es gibt auch Ausnahmen, bei denen mit deutlich geringeren Probenmengen als dem in
der Tabelle 4 angegebenen einem Liter gearbeitet werden kann und muss:

sehr feinkoérniges Material z. B. Schlamme

homogen dichtes Material z. B. Metalle, Kunststoff
Staube

dinne Schichten (z. B. Anstriche, Korrosionsprodukte)
Bohrmehl

Zur Probenahme von Bdéden wird auch auf die einschlagigen Normen ISO 18589-2 [54]
und DIN ISO 10381-5 [56] verwiesen.

6.3.5 Dokumentation

Im Probenahmemessprogramm ist auch festzulegen, in welcher Weise die durchge-
fuhrten Arbeiten zu dokumentieren sind. Die Dokumentation soll eine eindeutige Zu-
ordnung der Untersuchungsergebnisse zu den Materialien und den Probenahmeorten
ermoglichen. Dabei sind die Darstellung in Lagepléanen und die fotografische Doku-
mentation der Probenahme hilfreich. Die Dokumentation ist so durchzufuhren, dass
der Ablauf und die Umstande der Messungen vor Ort, der Probenahmen, der Proben-
vorbereitung im Labor, der Analytik, der Interpretation der Ergebnisse, der Einbezie-
hung anderer Daten und Informationen, der Uberlegungen und Entscheidungen und
der Berechnung der Nuklidvektoren nachvollziehbar ist.

Die Dokumentation sollte moglichst standardisiert erfolgen, damit alle Merkmale auch

von unterschiedlichen Bearbeitern in gleicher Weise beschrieben werden. Entspre-
chende Formulare kdnnen gleichzeitig den Mitabeitern als Merkliste dienen.
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Fir die Nachvollziehbarkeit der Probenahme und ihrer Unsicherheit sind folgende An-
gaben wichtig:

e Name des Probenehmers

e Probenahmezeitpunkt

¢ Probenahmeort (genaue, reproduzierbare Beschreibung, moglichst mit Skizze
und/oder Foto)

Beprobungstiefe

Entnahmeverfahren (auch Angabe Uber Spulung bei Bohrungen)
Probenahmegerate (Material)

Probenart (Einzel- oder Mischprobe)

Vorbehandlung der Probe vor Ort

Umgebungsbedingungen

Auffalligkeiten.

6.3.6 Probenahmezeitraum

Der Zeitpunkt der Probenahme ist so zu wahlen, dass eine hinreichend hohe Aktivitat
der Einzelnuklide vorhanden ist, um eine ausreichend genaue Messung zu erlauben.
Der Zerfall der kirzerlebigen Radionuklide kann dann rechnerisch auf den Zeitpunkt
des Ruckbaus und der Entsorgung korrigiert werden. Es ist daher gunstig die Probe-
nahme und Analytik bereits vor einer Zeit des sicheren Einschlusses durchzuftihren.

Es ist bei der Planung zu beachten, dass Dekontaminationsvorgange zu Veranderun-
gen des Nuklidvektors fuhren kénnen. Daher sind Bestimmungen des Nuklidvektors
vor und nach der Dekontamination sinnvoll. Dekontaminationsmal3nahmen kdnnen
auch zu lokal unterschiedlichen Veranderungen des Nuklidvektors fuhren, deshalb ist
nach der Dekontamination zu Uberprufen, ob flr den untersuchten Bereich weiterhin
ein einheitlicher Nuklidvektor gilt.

Es kann sinnvoll sein, bestimmte Teile rickbaubegleitend nach der Demontage zu
beproben, um so an sonst unzugangliche Stellen zu gelangen.

6.4 Durchfuhrung von erkundenden Messungen vor Ort

Nach dem vorher festgelegten Probenahmemessprogramm sind die erforderlichen
Messungen vor Ort durchzufihren. Dabei ist darauf zu achten, dass unzulassige Be-
einflussungen der Messergebnisse z. B. der Kontaminationsmessungen durch Direkt-
strahlung bei erhéhten Ortsdosisleistungen vermieden bzw. dokumentiert werden, um
die richtige Interpretation zu ermoglichen. Zur Vermeidung eignen sich entsprechende
Abschirmungen fir die Messgerate.

Die Auswertung der Messungen fuhrt zu einem genaueren Bild Uber die Verteilung
der Aktivitat im Objekt und so zu einer gezielteren Festlegung der Probenahmestellen.
Dazu sollten die Messergebnisse glinstigerweise grafisch z. B. in Planen und Karten
dargestellt werden.
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Wenn mit Hilfe der In-situ-Gammaspektrometrie Aussagen Uber die Variabilitat des
Nuklidvektors im Raum gewonnen wurden, sind die Probenahmestellen so festzule-
gen, dass alle erhaltenen Nuklidvektoren der Gammastrahler mit einer ausreichend
grofRen Zahl von Proben belegt werden.

Zur Durchfuhrung der Messungen sind die einschlagigen Normen der Messverfahren
zu beachten [1], [2], [3], [4], [5]}, [6], [32]. Hilfreich ist auch die Empfehlung zu Mess-
strategien fur die In-situ-Gammaspektrometrie [33].

6.5 Probenahme

Die Bedeutung der Probenahme fir die Qualitat des Gesamtprozesses und damit far
die Reprasentativitat der Nuklidvektoren kann nicht genug betont werden. Fehler, die
hier gemacht werden, lassen sich durch keine noch so prazise Analytik und mathema-
tisch-statistisch begrindete Datenauswertung wieder korrigieren.

Die Probenahme ist von zuverlassigem, ausreichend qualifiziertem und fur die Probe-
nahme besonders geschultem Personal durchzufiihren. Die Probenehmer missen
uber praktische Erfahrungen verfugen und mit der Problemstellung vertraut sein. Es
ist glinstig, wenn die Probenehmer auch Ortskenntnis und Erfahrungen aus dem Be-
trieb der Anlage mitbringen.

Von der Bund-/Landerarbeitsgemeinschaft Bodenschutz ist dies so formuliert worden:
.Fur die Probenahme vor Ort sind Personen zu beschaftigen, fur die auf Grund entspre-
chender Aus- bzw. Fortbildung und ausreichender Berufserfahrung Kompetenz bei der
Probenahme dokumentiert werden kann.” [59]

Die Probenahme ist nach dem vorher festgelegten Probenahmemessprogramm unter
Berucksichtigung der Ergebnisse der erkundenden Messungen vor Ort durchzufuhren.

Die Festlegungen zur Art der Probenahme und zur Beschaffenheit der Proben sind
dabei grundsatzlich einzuhalten. Wenn dies im Einzelfall nicht moglich ist, sind Abwei-
chungen mit dem fur das Probenahmemessprogramm Verantwortlichen abzuspre-
chen und zu dokumentieren.

Hilfreich ist es, wenn zumindest betriebsintern standardisierte Arbeitsverfahren erstellt
werden, die eine fehlerfreie und reproduzierbare Probenahme gewahrleisten.

Auf die Vermeidung folgender Fehler bei der Probenahme soll hingewiesen werden:

e Verschleppung von Aktivitat

o0 durch mangelhafte Reinigung von Probenahmegeraten

0 durch Spulung bei Nassbohrungen

0 durch Nachfall von Material bei vertikalen Bohrungen und Ramm-
kernsondierungen

0 durch Staub an der Probenahmestelle

0 durch mangelhafte Reinigung der temporaren Oberflache bei
schichtweisem Abtrag
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e Vermischung von kontaminiertem und aktiviertem Material z. B. Oberfla-
chenschichten und Grundmaterial des Bauteils
e Verluste von Radionukliden z. B. Gase (wie H-3, Edelgase, CO.), Flussigkei-
ten, Nuklide von Elementen und in Verbindungen mit niedrigem Siedepunkt
(wie lod, Kohlenstoff, Casium)
0 durch zu starke Zerkleinerung (besser grofRere Stucke als Pulver ent-
nehmen)
0 durch zu starke Erwarmung beim Bohren, Tennschneiden, Schleifen
e Trennung von leicht abnehmbaren und festerhaftenden Radionukliden bei
Wischproben
e Nichtbeachtung der Entmischung von Haufwerk hinsichtlich KorngroRle,
Dichte, Material
e zu geringe Aktivitat der entnommenen Probe

Die Proben sind soweit erforderlich zu konservieren, z. B. durch Ansauern und Zuga-
be inaktiver Trager bei Flussigkeiten, um Veranderungen der relevanten Parameter in
der Probe auszuschlie®en. Das Probenmaterial ist so zu Verpacken, dass keine Ver-
luste an Material oder gar an einzelnen Bestandteilen z. B. flichtigen Komponenten
auftreten und auch keine Beeinflussung der Proben durch das Behaltermaterial statt-
findet wie z. B. Adsorption von Radionukliden an der Behalteroberflache. Wichtig ist
auch die eindeutige, verwechslungsfreie und dauerhafte Kennzeichnung der Proben.

6.6 Probenvorbereitung
6.6.1 Allgemeines

Vor der Analyse missen Proben in geeigneter Weise vorbereitet werden. Dabei ist es
wichtig, dass die Probe, die am Ende analysiert wird, den gleichen Nuklidvektor be-
sitzt, wie die am Objekt enthommene Probe. Wenn das auf Grund der Materialeigen-
schaften oder der Anforderungen des Analysenverfahrens nicht moglich ist, dann
muss sichergestellt werden, dass die Zusammenhange zwischen analysierter Probe
und entnommener Probe eindeutig hergestellt werden konnen. Das betrifft insbeson-
dere die Separierung unterschiedlicher Materialien in einer Probe z. B. Flussigkeit und
Sediment oder Beton und Bewehrungsstahl. Mogliche Vorgehensweisen sollen im
Folgenden dargestellt werden. Dabei sind die Verfahren zunachst jeweils an Vorlauf-
proben (z. B. inaktive Proben, Doppelproben) auf ihre Eignung zu testen.

6.6.2 Flussigkeiten

Bei klaren FlUssigkeiten ohne Bodensatz und Schwebstoffen ist die Entnahme von
Teilproben unproblematisch.

Bei truben Flussigkeiten oder Flussigproben mit Bodensatz kann versucht werden, die
Probe zu homogenisieren, in dem die unléslichen Bestandteile durch geeignete Mal}-
nahmen z. B. Saurezugabe in Losung gebracht werden. Wenn die Homogenisierung
nicht moéglich ist, dann sind die Feststoffe von der Flissigkeit zu trennen und die bei-
den Teilproben getrennt zu analysieren. Um die Beziehung zur Gesamtprobe bei der
Auswertung herstellen zu kénnen, sind die jeweiligen Massenanteile aufzuzeichnen.
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6.6.3 Schlamme

Schlamme werden meist getrocknet, um sie dann wie Feststoffe zu behandeln. Der
Anteil des Trockenrickstandes ist zu bestimmen und aufzuzeichnen. Dabei ist aber zu
beachten, dass Nuklide, die bei der Trocknung verloren gehen kénnen, an den Origi-
nalproben zu bestimmen sind, das betrifft z. B. H-3 und I-Isotope. Dazu ist die Probe
durch mechanisches Vermischen ausreichend zu homogenisieren, eine geeignete
Teilprobe zu entnehmen und auf diese Nuklide zu analysieren.

6.6.4 Feststoffe

Feststoffe, die einen nicht vernachlassigbaren Feuchtigkeitsgehalt aufweisen kénnen,
wie Boden, Beton und ahnliches sind analog der Schlamme vorzubereiten. Trockene
Feststoffe kdnnen direkt homogenisiert und geteilt werden. Die Homogenisierung und
Teilung ist aber aufwandiger. Sie wird meist in mehreren Schritten durchgefuhrt. Die
Probe wird in jedem Schritt zerkleinert, mechanisch homogenisiert und verjingt.

Dabei konnen folgende Techniken angewendet werden:

o Zerkleinerung
o von Hand
durch Zerschlagen
durch Zerdrucken
durch Zerschneiden
durch Bohren
mittels Backenbrecher
mittels Muhle (z. B. Kugelmuhle, Scheibenschwingmuhle, Schneid-
muhle)
e Homogenisierung
o von Hand
0 durch Ruhren
0 durch Schutteln
0 mittels Taumelmischer
e Teilung
o Entnahme von Hand
o handisches Vierteln (mit dem Viertelkreuz)
o Riffelteiler
o0 Rotationsteiler

O O0O0O00O0

Diese Schritte werden so lange durchgefuhrt, bis die Probe die gewlnschte Endfein-
heit und die erforderliche Menge hat. Dabei ist zu beachten, dass die Masse der Teil-
proben in jedem Schritt mit der jeweiligen Korngrof3e korrespondiert. D. h. je grober
das Material ist, umso gréfer ist auch die Teilprobe, die als reprasentativ angesehen
werden kann.

Es empfiehlt sich, die Reihenfolge der bearbeiteten Proben so zu wahlen, dass mit
der Probe mit der niedrigsten spezifischen Aktivitat begonnen wird und dann die Pro-
ben mit zunehmender spezifischer Aktivitat zu bearbeiten, um eine Verschleppung
von Aktivitat zu vermeiden. Auf die Sauberkeit des Arbeitsplatzes und die Reinigung
der Gerate und Hilfsmittel zwischen den einzelnen Proben zur Vermeidung von Quer-
kontaminationen sei ausdricklich hingewiesen.
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Bei den Arbeitsschritten ist darauf zu achten, dass es zu keiner unzulassigen Erwar-
mung der Probe kommt, die zum Verlust interessierende Radionuklide fihren konnte.
Wenn in einer Probe Radionuklide bestimmt werden sollen, die an Gase gebunden
sind z. B. H-3 soll die Struktur der Probe mdglichst ungestort bleiben. Dazu kann die
Probe z. B. durch wenig beanspruchende Verfahren geteilt werden, wie durch Zer-
schneiden.

6.6.5 Oberflachenschichten

Oberflachenschichten von Objekten lassen sich haufig im Labor besser, kontrollierter
und reproduzierbarer fur die anschlieliende Untersuchung abtragen als vor Ort.

Dazu kommen mechanische und chemische Verfahren in Frage:

Abkratzen

Abschleifen

Abfrasen

Ablésen durch Losungsmittel
Abatzen

Der Erfolg des Abtrags lasst sich quantitativ bestimmen, in dem die Probe vor und
nach dem Abtrag hinsichtlich ihrer Aktivitat gemessen wird. Dazu eignen sich beson-
ders die Oberflachenkontaminationsmessung und die Gammaspektrometrie. Dabei ist
aber eine eventuelle Aktivitat des Grundmaterials zu beachten.

6.7 Analytik

Die Bestimmung der einzelnen Radionuklide in den Proben erfolgt nach der Proben-
vorbereitung vor allem durch den Einsatz der folgenden Analysenverfahren:

Gammaspektrometrie (mit und ohne chemischer Abtrennung)
Alphaspektrometrie nach radiochemischer Abtrennung
Flissigszintillationsmessung (LSC) nach radiochemischer Abtrennung
Low-level-Alpha-Beta-Messung nach radiochemischer Abtrennung
Massenspektrometrie mit induktiv gekoppeltem Plasma (ICP-MS, mit und
ohne chemischer Abtrennung)

Eine Zusammenstellung entsprechender Analysenverfahren erfolgte in einem vom
BMBF geforderten Projekt ,Messmethoden zur Charakterisierung radioaktiver Abfalle
und zur Freimessung von Reststoffen aus der Stilllegung kerntechnischer Anlagen
(MESRAB)“ durch die RWTH Aachen [40] und in kurzer Form auch in der Loseblatt-
sammlung des Arbeitskreises Umweltuberwachung des Fachverbandes Strahlen-
schutz [65].

Es ist sinnvoll, alle Proben zunachst mit der weniger aufwandigen Gammaspektro-
metrie zu untersuchen, um dann auf Grund der Ergebnisse gezielt Proben flr die auf-
wandigere Bestimmung von Alpha- und Betastrahlern auszuwahlen. So kénnen be-
lastbare Daten bei vertretbarem Aufwand erhalten werden. Dieses Vorgehen wird
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auch von der Strahlenschutzkommission im Fall des Kernkraftwerkes Stade empfoh-
len [10]. Wie hoch der Anteil der radiochemisch analysierten Proben sein soll, hangt
im Wesentlichen von der Variabilitat der Nuklidvektoren, insbesondere der Korrelation
zwischen den radiochemisch bestimmbaren Radionukliden und den leichter zu be-
stimmenden Gammastrahlern ab. Zur besseren Einschatzung kénnen durch Berech-
nungen (Aktivierung und Abbrand) gewonnene Daten hilfreich sein. Haufig werden ca.
10 % der Proben auch radiochemisch analysiert.

Es ist auch zu prifen, ob die Verhaltnisse der nur radiochemisch bestimmbaren Nuk-
lide zu gammastrahlenden Schllsselnukliden auch Uber Bereichsgrenzen und fir
mehrere Materialien Gultigkeit haben. Wenn dies der Fall ist, lasst sich die Zahl der
radiochemischen Analysen verringern. Ein mogliches Schlisselnuklid fur die Alpha-
strahler der Transurangruppe ist Am-241, das sich gammaspektrometrisch bestimmen
lasst. Haufig ist auch Sr-90+ mit dem gammaspektrometrisch gut bestimmbaren Cs-
137+ Korreliert.

Dieses Vorgehen wurde beim Rickbau des Kernkraftwerks Stade gewahlt. Mit Stand
Marz 2006 waren 1500 Proben zur gammaspektrometrischen Untersuchung vorgese-
hen, von denen 40 bis 50 Proben bereichsubergreifend dann auf Alpha- und Beta-
strahler radiochemisch untersucht werden sollten [29].

Dagegen ist die summarische Bestimmung von Alpha- und Betastrahlern (Gesamtal-
pha und Gesamtbeta) mittels Low-level-Alpha-Beta-Countern nur wenig aussagekraf-
tig, da deren Ergebnisse methodisch bedingt sehr gro3e Unsicherheiten aufweisen.
So kann es z. B. bei hohen Zahlraten im Beta-Kanal zu einem Ubersprechen in den
Alpha-Kanal kommen, der dann eine hohere Alpha-Aktivitat vortauscht. Bei dieser
Methode kann bei Proben mit natirlichen Radionukliden (K-40, Zerfallsreihen von U-
238, U-235 und Th-232) wie Boden und Baumaterial nicht zwischen den naturlichen
und den kunstlichen Nukliden unterschieden werden.

Die Auswahl der Analysenverfahren fir die einzelnen Radionuklide soll nach folgen-
den Kriterien (in der Reihenfolge ihrer Wichtigkeit) erfolgen:

e Selektivitat fur das zu bestimmende Radionuklid

e Erreichen der erforderlichen Nachweisgrenze

e moglichst geringe Messunsicherheit (Gesamtmessunsicherheit einschliel3-
lich aller Verfahrensschritte im Labor)

e Robustheit des Verfahrens

e Anforderungen an die Probenmenge (minimale und maximale Probenmen-
ge)

e Arbeitsaufwand/Kosten
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Die weitreichende Bedeutung der Nuklidvektoren im Freigabeprozess und der be-
trachtliche Aufwand bei der Planung und Durchfuhrung einer ordnungsgemafien Pro-
benahme rechtfertigt auch einen entsprechenden Aufwand bei der Analytik zur Ermitt-
lung belastbarer Werte fur die spezifische Aktivitat, d. h. bei der Erreichung ausrei-
chend niedriger Nachweisgrenzen und geringer Messunsicherheiten [42].

Einige Radionuklide lassen sich auch mittels Radiochemie nicht separieren, da sie
Isotope des gleichen Elements sind, und auch auf Grund ahnlicher Energie der von
ihnen erzeugten Strahlung im Spektrum nicht sauber trennen. Das betrifft z. B. die
Nuklidpaare Pu-239 — Pu-240 und Cm-243 — Cm-244. Auf Grund ihrer meist recht
geringen Anteile am Nuklidvektor und der gleichen bzw. sehr ahnlichen Freigabewerte
ist das aber in der Uberwiegenden Zahl der Falle kein Problem. Falls doch eine Unter-
scheidung der Anteile erforderlich ist, sollten die Ergebnisse von Aktivierungs- und
Abbrandrechnungen herangezogen werden.

Bei der Radionuklidanalytik ist zu beachten, dass neben der Kontamination mit Kern-
brennstoff Uran und Thorium auch als natlrlicher Bestandteil des Materials enthalten
sein kdnnen. Das betrifft vor allem mineralische Materialien wie Beton, Mauerwerk
und Boden. Aber auch andere Konstruktionsmaterialien kbnnen Uran oder Thorium
enthalten, vor allem im Aluminium ist haufig ein nicht vernachlassigbarer Gehalt an
Uran festzustellen. Natirliches Uran und Thorium liegen dann im radioaktiven Gleich-
gewicht mit ihren Tochtern (Zerfallsreihen) vor. Die Unterscheidung zwischen naturli-
chem Gehalt und der Kontamination mit Kernbrennstoff lasst sich sowohl tber die Iso-
topenverhaltnisse (Anreicherung der spaltbaren Isotope bei Kernmaterial) als auch
uber die Bestimmung der Tochternuklide der Zerfallsreihen (naturliche Herkunft)
durchfuhren.

Im Freigabeleitfaden des VATUV wird im Abschnitt ,Untersuchung der Nuklidzusam-
mensetzung der Aktivitat der freizugebenden Stoffe“ empfohlen die Erkennungsgren-
zen so zu wahlen, dass sie fur die relevanten Nuklide in der Summe nicht mehr als 10
% der Freigabewerte ausschopfen [57]. Diese Empfehlung ist aber nur fur die eigentli-
chen Freigabemessungen sinnvoll, da dort die Unterschreitung der Freigabewerte
nachzuweisen ist. Bei der Ermittlung des Nuklidvektors ist es dagegen wichtig wel-
chen Anteil das jeweilige Nuklid am Nuklidgemisch hat. Das heil3t hier geht es um die
Relation der Nuklide zueinander. Ein Wert von 10 % der Freigabewerte kann also bei
niedriger spezifischer Gesamtaktivitat zu hoch sein, da dann der Anteil des Nuklids
uber 10 % des Nuklidgemisches liegen kann. Andererseits ist bei hohen spezifischen
Gesamtaktivitaten in vielen Fallen eine Erkennungsgrenze in Hohe von 10 % des
Freigabewertes nicht sinnvoll und analytisch haufig nicht erreichbar.
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Das soll an einem vereinfachten Beispiel verdeutlicht werden, bei dem im Nuklidge-
misch nur Cs-137+ und Sr-90+ zu erwarten sind.

Bei der Freigabeoption ,uneingeschrankte Freigabe von festen Stoffen und Flussigkei-
ten“ nach Spalte 5 der Anlage Ill Tabelle 1 der Strahlenschutzverordnung gelten fol-
gende Freigabewerte:

Cs-137+ 0,5 Bqg/g
Sr-90+ 2 Bq/g

Die nach dem Freigabeleitfaden des VdTUV zu fordernde Erkennungsgrenze flr Sr-
90+ ware demnach 0,2 Bq/g.

Fall 1:

Die spezifische Aktivitat von Cs-137+ in der Probe betragt 0,1 Bq/g.

Im gewichteten und normierten Nuklidvektor hatten die Nuklide die folgenden Anteile
wenn Sr-90 unter der Erkennungsgrenze liegt:

Cs-137+ 0,1Bq/g/0,5Bqg/g =0,2 normiert > 66,67 %
Sr-90+ <0,2Bq/g/2Bqg/g=<0,1 normiert <33.33 %

Der Anteil des Sr-90+ kann also nicht auf Grund des 10 %-Abschneidekriteriums ver-
nachlassigt, sondern musste bei konservativer Betrachtung im Nuklidvektor mit be-
rucksichtigt werden.

Fall 2:

Die spezifische Aktivitat von Cs-137+ in der Probe betragt 100 Bqg/g.

Im gewichteten und normierten Nuklidvektor hatten die Nuklide die folgenden Anteile
wenn Sr-90 unter der Erkennungsgrenze liegt:

Cs-137+ 100 Bg/g / 0,5 Bag/g = 200 normiert > 99,95 %
Sr-90+ <0,2Bq/g/2Bqg/g=<0,1 normiert < 0,05 %

In diesem Fall hatte eine weit hdhere Erkennungsgrenze ausgereicht, um das 10 %-
Abschneidekriterium zu erfullen.

Aulerdem ist besser auf die Nachweisgrenze als auf die Erkennungsgrenze zu orien-
tieren, da bei konservativer Ermittlung des Nuklidvektors bei Nukliden, die unter der
Nachweisgrenze liegen, diese dann in den Nuklidvektor einbezogen wird. Darauf wird
im Abschnitt 6.8 noch eingegangen.

Es ist daher gunstiger, die Nachweisgrenzen in Abhangigkeit von der spezifischen
Gesamtaktivitat in der jeweiligen Probe festzulegen. Sie sind dann so niedrig anzuset-
zen, dass die Anteile der relevanten Radionuklide in Summe das 10 %-
Abschneidekriterium nach Strahlenschutzverordnung Anlage IV unterschreiten.

Eine exakte Berechnung ist allerdings nicht mdglich, da einerseits die Summe der
spezifischen Aktivitaten aller Nuklide noch nicht bekannt ist und andererseits die
Summe der Nachweisgrenzen keine nuklidspezifische Aussage erlaubt.
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Naherungsweise lassen sich die zu erreichenden Nachweisgrenzen aber berechnen,
wenn man vereinfachend anstatt der Summe der Nachweisgrenzen die Nachweis-
grenze des interessierenden Nuklids setzt und statt der Summe der spezifischen Akti-
vitaten aller Nuklide die spezifische Aktivitat des jeweiligen Schlusselnuklids:

as - R,
g =
10- R
gi- Nachweisgrenze des Nuklids i
as - spezifische Aktivitat des Schltisselnuklids S
Ri- massenspezifischer Freigabewert des Nuklids i

Rs - massenspezifischer Freigabewert des Schlusselnuklids S

Analoges gilt fur die flachenspezifischen Freigabewerte. Dabei sind bei den Freiga-
bewerten die jeweiligen Freigabeoptionen nach den Spalten 4 bis 10a der Anlage lli
Tabelle 1 der Strahlenschutzverordnung zu berucksichtigen.

In den Tabellen 5 bis 7 sind geordnet nach den Schlusselnukliden Co-60, Cs-137 und
Am-241 fur die wichtigsten Nuklide die Faktoren frs; in Abhangigkeit von den Freiga-
beoptionen aufgelistet. Dabei ist der Faktor fr s ; wie folgt definiert:

RF,i
fF,S,i =
10- RF'S

fesi- Faktor fur das Nuklid i im Bezug auf das Schllsselnuklid S
bei der Freigabeoption F

Rei- massenspezifischer Freigabewert des Nuklids i bei der
Freigabeoption F

Res - massenspezifischer Freigabewert des Schlisselnuklids S bei der
Freigabeoption F

Analoges gilt wieder fur die flachenspezifischen Freigabewerte.

Fur die Anwendung im konkreten Fall muss die spezifische Aktivitdt des Schlussel-
nuklids as nur mit dem Faktor fr s; multipliziert werden um die Nachweisgrenze des
Nuklids i bei der Freigabeoption F zu berechnen.

Umgekehrt kann bei einer methodisch bedingten Nachweisgrenze eines Nuklids i die
spezifische Mindestaktivitat des Schlisselnuklids berechnet werden, um in der Probe
zu ermitteln, ob das Nuklid i fur den Nuklidvektor relevant ist. Dazu muss die Nach-
weisgrenze des Nuklids i durch den Faktor fr s; dividiert werden.
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Tabelle 5: Faktoren fr co60, fUr das Schlusselnuklid Co-60

iizlﬁl- gggﬁﬁgzg; uneingeschrankte Freigabe von Freigabe von Minimum
Bauschutt, festen Stoffen,

festen Stoffen, Bodenaushub Gebauden zur | Fltssigkeiten zur Metallschrott

Flissigkeiten mit| von mehr als Wieder-, Weiter- | Beseitigung mit Gebauden zum zur

Ausn. von Sp.6 1000 t/a Bodenflachen verwendung Ausn. von Sp.6 Abriss Rezyklierung

Spalte 4 5 6 7 8 9 10 10a
TF,Co-60,

H-3 10,000 1000,000 69,663 10,000 277,778 25,000 131,034 166,667 10,000
C-14 10,000 80,000 11,236 0,133 277,778 50,000 200,000 13,333 0,133
CI-36 10,000 8,000 1,236 8,889 0,200 1,103 1,667 0,200
Mn-54 0,100 0,400 0,292 0,300 0,278 0,250 0,414 0,333 0,100
Fe-55 10,000 200,000 224,719 20,000 277,778 250,000 827,586| 1666,667 10,000
Fe-59 0,100 1,000 0,213 0,200 0,278 0,175 1,138 1,667 0,100
Co-57 1,000 20,000 3,034 2,667 3,333 2,500 4,483 3,333 1,000
Co-60 - - - - == === o -
Ni-59 10,000 800,000 898,876 26,667 277,778 125,000 3068,966[ 1666,667 10,000
Ni-63 10,000 300,000 337,079 10,000 277,778 75,000 1275,862| 1666,667 10,000
Zn-65 0,100 0,500 0,427 0,033 0,639 0,250 0,655 0,083 0,033
Sr-90+ 0,100 2,000 1,685 0,007 9,444 0,050 1,172 1,500 0,007
Zr-95 0,100 0,500 0,102 0,333 0,278 0,125 0,517 0,100 0,100
Nb-94 0,100 0,200 0,157 0,167 0,147 0,150 0,148 0,067 0,067
Nb-95 0,100 2,000 0,326 0,333 0,278 0,250 2,172 1,667 0,100
Tc-99 10,000 10,000 1,573 19,444 0,250 2,414 6,667 0,250
Ru-106+ 1,000 1,000 1,236 1,000 1,556 1,000 1,652 0,167 0,167
Ag-108m+ 0,100 0,200 0,157 0,023 0,142 0,150 0,145 0,133 0,023
Ag-110m+ 0,100 0,100 0,091 0,023 0,133 0,075 0,134 0,083 0,023
Cd-109+ 10,000 20,000 22,472 0,100 11,111 100,000 141,379 3,333 0,100
Sb-124 0,100 0,500 0,562 0,133 0,278 0,125 0,517 0,083 0,083
Sb-125+ 1,000 0,800 0,607 0,267 0,583 0,500 0,621 0,500 0,267
1-129 0,100 0,400 0,135 2,083 0,010 0,259 0,067 0,010
Cs-134 0,100 0,200 0,157 0,167 0,175 0,150 0,176 0,033 0,033
Cs-137+ 0,100 0,500 0,449 0,200 0,417 0,250 0,414 0,100 0,100
Ba-133 0,100 1,000 0,750 0,333 0,100
Ce-144+ 10,000 9,000 5,843 1,333 7,222 2,500 8,276 1,667 1,333
Eu-152 0,100 0,200 0,225 0,233 0,214 0,200 0,214 0,083 0,083
Eu-154 0,100 0,200 0,202 0,200 0,192 0,175 0,197 0,083 0,083
Eu-155 1,000 30,000 9,101 6,667 4,167 2,500 8,966 5,000 1,000
U-233 0,100 0,400 0,360 0,333 0,050 0,334 0,500 0,050
U-234 0,100 0,500 0,404 0,389 0,225 0,379 0,333 0,100
U-235+ 0,100 0,500 0,382 0,361 0,075 0,345 0,133 0,075
U-238+ 0,100 0,600 0,483 0,444 0,250 0,448 0,333 0,100
U-238sec 0,100 0,009 0,003 0,007 0,003
Pu-238 0,010 0,040 0,092 0,200 0,028 0,025 0,086 0,050 0,010
Pu-239 0,010 0,040 0,087 0,133 0,028 0,025 0,079 0,033 0,010
Pu-240 0,010 0,040 0,087 0,133 0,028 0,025 0,079 0,033 0,010
Pu-241 1,000 2,000 2,247 13,333 3,056 2,500 3,172 1,667 1,000
Am-241 0,010 0,050 0,056 0,200 0,028 0,025 0,097 0,050 0,010
Am-243+ 0,010 0,050 0,102 0,167 0,028 0,025 0,097 0,050 0,010
Cm-242 0,100 0,800 0,753 1,333 0,361 1,250 1,379 0,833 0,100
Cm-243 0,010 0,070 0,135 0,233 0,028 0,025 0,131 0,067 0,010
Cm-244 0,010 0,080 0,090 0,267 0,028 0,250 0,155 0,083 0,010
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Tabelle 6: Faktoren fr cs.137, fur das Schlusselnuklid Cs-137

Radio- Oberflachen- . « . .
nuKiid kontamination uneingeschrénkte Freigabe von Freigabe von Minimum
Bauschutt, festen Stoffen,
festen Stoffen, | Bodenaushub Gebauden zur | Flissigkeiten zur Metallschrott
Flussigkeiten mit] von mehr als Wieder-, Weiter- | Beseitigung mit Gebauden zum zur
Ausn. von Sp.6 1000 t/a Bodenflachen verwendung Ausn. von Sp.6 Abriss Rezyklierung
Spalte 4 5 6 7 8 9 10 10a
fr.cs137
H-3 10,000 200,000 15,500 5,000 66,667 10,000 31,667 166,667 5,000
C-14 10,000 16,000 2,500 0,067 66,667 20,000 48,333 13,333 0,067
Cl-36 10,000 1,600 0,275 2,133 0,080 0,267 1,667 0,080
Mn-54 0,100 0,080 0,065 0,150 0,067 0,100 0,100 0,333 0,065
Fe-55 10,000 40,000 50,000 10,000 66,667 100,000 200,000] 1666,667 10,000
Fe-59 0,100 0,200 0,048 0,100 0,067 0,070 0,275 1,667 0,048
Co-57 1,000 4,000 0,675 1,333 0,800 1,000 1,083 3,333 0,675
Co-60 0,100 0,020 0,022 0,050 0,024 0,040 0,024 0,100 0,020
Ni-59 10,000 160,000 200,000 13,333 66,667 50,000 741,667| 1666,667 10,000
Ni-63 10,000 60,000 75,000 5,000 66,667 30,000 308,333| 1666,667 5,000
Zn-65 0,100 0,100 0,095 0,017 0,153 0,100 0,158 0,083 0,017
Sr-90+ 0,100 0,400 0,375 0,003 2,267 0,020 0,283 1,500 0,003
Zr-95 0,100 0,100 0,023 0,167 0,067 0,050 0,125 0,100 0,023
Nb-94 0,100 0,040 0,035 0,083 0,035 0,060 0,036 0,067 0,035
Nb-95 0,100 0,400 0,073 0,167 0,067 0,100 0,525 1,667 0,067
Tc-99 10,000 2,000 0,350 4,667 0,100 0,583 6,667 0,100
Ru-106+ 1,000 0,200 0,275 0,500 0,373 0,400 0,375 0,167 0,167
Ag-108m+ 0,100 0,040 0,035 0,012 0,034 0,060 0,035 0,133 0,012
Ag-110m+ 0,100 0,020 0,020 0,012 0,032 0,030 0,033 0,083 0,012
Cd-109+ 10,000 4,000 5,000 0,050 2,667 40,000 34,167 3,333 0,050
Sb-124 0,100 0,100 0,125 0,067 0,067 0,050 0,125 0,083 0,050
Sb-125+ 1,000 0,160 0,135 0,133 0,140 0,200 0,150 0,500 0,133
1-129 0,100 0,080 0,030 0,500 0,004 0,063 0,067 0,004
Cs-134 0,100 0,040 0,035 0,083 0,042 0,060 0,043 0,033 0,033
Cs-137+ - - - - o -—- o -
Ba-133 0,100 0,200 0,300 0,333 0,100
Ce-144+ 10,000 1,800 1,300 0,667 1,733 1,000 2,000 1,667 0,667
Eu-152 0,100 0,040 0,050 0,117 0,051 0,080 0,052 0,083 0,040
Eu-154 0,100 0,040 0,045 0,100 0,046 0,070 0,048 0,083 0,040
Eu-155 1,000 6,000 2,025 3,333 1,000 1,000 2,167 5,000 1,000
U-233 0,100 0,080 0,080 0,080 0,020 0,081 0,500 0,020
U-234 0,100 0,100 0,090 0,093 0,090 0,092 0,333 0,090
U-235+ 0,100 0,100 0,085 0,087 0,030 0,083 0,133 0,030
U-238+ 0,100 0,120 0,108 0,107 0,100 0,108 0,333 0,100
Pu-238 0,010 0,008 0,021 0,100 0,007 0,010 0,021 0,050 0,007
Pu-239 0,010 0,008 0,019 0,067 0,007 0,010 0,019 0,033 0,007
Pu-240 0,010 0,008 0,019 0,067 0,007 0,010 0,019 0,033 0,007
Pu-241 1,000 0,400 0,500 6,667 0,733 1,000 0,767 1,667 0,400
Am-241 0,010 0,010 0,013 0,100 0,007 0,010 0,023 0,050 0,007
Am-243+ 0,010 0,010 0,023 0,083 0,007 0,010 0,023 0,050 0,007
Cm-242 0,100 0,160 0,168 0,667 0,087 0,500 0,333 0,833 0,087
Cm-243 0,010 0,014 0,030 0,117 0,007 0,010 0,032 0,067 0,007
Cm-244 0,010 0,016 0,020 0,133 0,007 0,100 0,038 0,083 0,007
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Tabelle 7: Faktoren fr am-241 fUr das Schltusselnuklid Am-241

Radio- Oberflachen- . « . .
nuKiid kontamination uneingeschrénkte Freigabe von Freigabe von Minimum
Bauschutt, festen Stoffen,
festen Stoffen, | Bodenaushub Gebauden zur | Flissigkeiten zur Metallschrott
Flussigkeiten mit] von mehr als Wieder-, Weiter- | Beseitigung mit Gebauden zum zur
Ausn. von Sp.6 1000 t/a Bodenflachen verwendung Ausn. von Sp.6 Abriss Rezyklierung
Spalte 4 5 6 7 8 9 10 10a
fE Am-241
H-3 100,000 2000,000 124,000 5,000 1000,000 100,000 135,714 333,333 5,000
C-14 100,000 160,000 20,000 0,067 1000,000 200,000 207,143 26,667 0,067
CI-36 100,000 16,000 2,200 32,000 0,800 1,143 3,333 0,800
Mn-54 1,000 0,800 0,520 0,150 1,000 1,000 0,429 0,667 0,150
Fe-55 100,000 400,000 400,000 10,000 1000,000 1000,000 857,143] 3333,333 10,000
Fe-59 1,000 2,000 0,380 0,100 1,000 0,700 1,179 3,333 0,100
Co-57 10,000 40,000 5,400 1,333 12,000 10,000 4,643 6,667 1,333
Co-60 1,000 0,200 0,178 0,050 0,360 0,400 0,104 0,200 0,050
Ni-59 100,000 1600,000 1600,000 13,333 1000,000 500,000 3178,571[ 3333,333 13,333
Ni-63 100,000 600,000 600,000 5,000 1000,000 300,000 1321,429] 3333,333 5,000
Zn-65 1,000 1,000 0,760 0,017 2,300 1,000 0,679 0,167 0,017
Sr-90+ 1,000 4,000 3,000 0,003 34,000 0,200 1,214 3,000 0,003
Zr-95 1,000 1,000 0,182 0,167 1,000 0,500 0,536 0,200 0,167
Nb-94 1,000 0,400 0,280 0,083 0,530 0,600 0,154 0,133 0,083
Nb-95 1,000 4,000 0,580 0,167 1,000 1,000 2,250 3,333 0,167
Tc-99 100,000 20,000 2,800 70,000 1,000 2,500 13,333 1,000
Ru-106+ 10,000 2,000 2,200 0,500 5,600 4,000 1,607 0,333 0,333
Ag-108m+ 1,000 0,400 0,280 0,012 0,510 0,600 0,150 0,267 0,012
Ag-110m+ 1,000 0,200 0,162 0,012 0,480 0,300 0,139 0,167 0,012
Cd-109+ 100,000 40,000 40,000 0,050 40,000 400,000 146,429 6,667 0,050
Sb-124 1,000 1,000 1,000 0,067 1,000 0,500 0,536 0,167 0,067
Sb-125+ 10,000 1,600 1,080 0,133 2,100 2,000 0,643 1,000 0,133
1-129 1,000 0,800 0,240 7,500 0,040 0,268 0,133 0,040
Cs-134 1,000 0,400 0,280 0,083 0,630 0,600 0,182 0,067 0,067
Cs-137+ 1,000 1,000 0,800 0,100 1,500 1,000 0,429 0,200 0,100
Ba-133 1,000 2,000 3,000 0,667 0,667
Ce-144+ 100,000 18,000 10,400 0,667 26,000 10,000 8,571 3,333 0,667
Eu-152 1,000 0,400 0,400 0,117 0,770 0,800 0,221 0,167 0,117
Eu-154 1,000 0,400 0,360 0,100 0,690 0,700 0,204 0,167 0,100
Eu-155 10,000 60,000 16,200 3,333 15,000 10,000 9,286 10,000 3,333
U-233 1,000 0,800 0,640 1,200 0,200 0,346 1,000 0,200
U-234 1,000 1,000 0,720 1,400 0,900 0,393 0,667 0,393
U-235+ 1,000 1,000 0,680 1,300 0,300 0,357 0,267 0,267
U-238+ 1,000 1,200 0,860 1,600 1,000 0,464 0,667 0,464
Pu-238 0,100 0,080 0,164 0,100 0,100 0,100 0,089 0,100 0,080
Pu-239 0,100 0,080 0,154 0,067 0,100 0,100 0,082 0,067 0,067
Pu-240 0,100 0,080 0,154 0,067 0,100 0,100 0,082 0,067 0,067
Pu-241 10,000 4,000 4,000 6,667 11,000 10,000 3,286 3,333 3,286
Am-241 --- --- -—- - --- --- --- -—-
Am-243+ 0,100 0,100 0,182 0,083 0,100 0,100 0,100 0,100 0,083
Cm-242 1,000 1,600 1,340 0,667 1,300 5,000 1,429 1,667 0,667
Cm-243 0,100 0,140 0,240 0,117 0,100 0,100 0,136 0,133 0,100
Cm-244 0,100 0,160 0,160 0,133 0,100 1,000 0,161 0,167 0,100
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Bei der analytischen Bestimmung der spezifischen Aktivitaten sind immer die zugeho-
rigen Gesamtstandardmessunsicherheiten zu ermitteln. Dabei handelt es sich um die
kombinierten Standardmessunsicherheiten, die alle relevanten Unsicherheits-
komponenten berucksichtigen. Die alleinige Berucksichtigung der zahlstatistischen
Messunsicherheit ist nicht ausreichend.

Als Unsicherheitskomponenten kommen in Frage:

Probenaufbereitung

Entnahme von Teilproben
Probenaufschluss
radiochemisch Trennung
Praparation der Messproben
Kalibration des Messverfahrens
Messung

Da diese Komponenten nicht alle mit vertretbarem Aufwand mathematisch-statistisch
quantifiziert werden kénnen (Typ A) sind auch qualifizierte Abschatzungen zulassig

(Typ B).

Grundlagen dafur sind der Guide to the Expression of Uncertainty in Measurement
(GUM) [12], die DIN V ENV 13005 [13]und die DIN 1319-4 [14].

Anleitungen flr die Praxis bieten auch entsprechende Dokumente verschiedener Or-
ganisationen:

EURACHEM [15]

Deutscher Akkreditierungsrat (DAR) [16], [17]

Deutsches Akkreditierungssystem Prafwesen GmbH (DAP) [18]
Deutsche Akkreditierungsstelle Chemie GmbH (DACH) [19]
Nordtest [20].

Bei den Normen zu radiologischen Messungen und Analysen ist die vollstandige Er-
mittlung der Messunsicherheit bisher nur bei DIN 25482-10 [21], DIN 25482-12 [22],
DIN 25482-13 [23] und ISO 11929-7 [24] berucksichtigt.

Wichtig ist dabei die Einbeziehung aller Unsicherheitskomponenten zumindest der
Arbeiten im Labor, da sich die Unsicherheiten bei der Probenahme nur schwer ab-
schatzen lassen. Fir diese ist die Streuung der Resultate fur mehrere Proben eines
Objektes ein zuverlassigeres Mal. Unsicherheitskomponenten, die sich mathema-
tisch-statistisch nur mit groRem Aufwand ermitteln lassen, sollen realistisch geschatzt
werden.
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Bei der Ermittlung der Messunsicherheit ist es vorteilhaft, auf bereits vorhandene Da-
ten der Qualitatssicherung aus dem Labor zurickzugreifen, wie z. B.:

Ergebnisse von Teilnahmen an Ringversuchen und Laborvergleichen
Daten aus der Validierung bzw. Verifizierung der Analysenverfahren
Analysenergebnisse von Standardreferenzmaterialien

Daten der regelmafigen Qualitatskontrolle (z. B. Regelkarten)
Mehrfachbestimmungen

Parallelbestimmungen mit anderen Analysenverfahren

Die Durchfuhrung der Analysen in einem nach der DIN EN ISO/IEC 17025 [27] flr
Radionuklidbestimmungen akkreditierten Labor bietet den Vorteil, dass dort die
durchgangige Qualitatssicherung und die Bestimmung der Gesamtmessunsicherhei-
ten auf Grund der Akkreditierung etabliert sind.

Bei aktivierten Materialien ist es fur Modellrechnungen der Aktivierung erforderlich, die
Elementzusammensetzung des Materials zu ermitteln. Dazu kdnnen Zertifikate der
eingesetzten Materialien herangezogen werden, soweit sie vorhanden sind. In den
meisten Fallen ist es aber erforderlich zumindest erganzend eigene Analysen durch-
zufiihren, um die Ubereinstimmung der Materialien mit den Zertifikaten zu Gberpriifen
und um fehlende Angaben zu relevanten Elementen zu erganzen. Fur diese Analysen
sollten vorrangig inaktive Ruckstellproben der Konstruktionsmaterialien verwendet
werden. Nur wenn dies nicht mdglich ist, soll auf moéglichst gering aktivierte Material-
proben zurlckgegriffen werden. Dabei ist aber dann der bereits aktivierte Anteil der
Elemente zu korrigieren, wenn es bei der Aktivierung zu einer Elementumwandlung
gekommen sein kann.

Zu den interessierenden Elementen gehdren nicht nur die Hauptelemente sondern
auch ausgewahlte Spurenelemente, die auf Grund der moéglichen Kernreaktionen und
ihrer Wirkungsquerschnitte zu freigaberelevanten Aktivitaten fihren kdnnen. Auler-
dem sind die spaltbaren Elemente U und Th zu bestimmen, da eine Kernspaltung
auch bei dem in Konstruktionsmaterialien enthaltenen U und Th stattfinden kann.

6.8 Berechnung der Nuklidvektoren
6.8.1 Allgemeines

Zur Berechnung der Nuklidvektoren werden die verfugbaren Informationen zur Nuklid-
zusammensetzung der zu bewertenden Materialien herangezogen:

e Daten aus der Betriebsdokumentation
e Ergebnisse der Laboranalytik der entnommenen Proben
o Gammaspektrometrie
o radiochemische Analytik
e Ergebnisse der In-situ-Gammaspektrometrie bei den Vor-Ort-Messungen
¢ Modellrechnungen der Aktivierung
e Berechnung der Verhaltnisse des Urans und der Transurane (Abbrandrech-
nungen)
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Diese Daten sind vor ihrer Nutzung zu validieren, d. h. es sind unter Anderem folgen-
de Punkte zu prufen:

Vollstandigkeit

Plausibilitat

Zuverlassigkeit

Berucksichtigung der Gesamtmessunsicherheit

Wiedergabe des aktuellen Zustandes des Materials (gegebenenfalls ist eine
Korrektur des Abklingens kurzlebiger Nuklide erforderlich)

e Widerspruchsfreiheit

Aus den gepriften Daten kdnnen dann die Nuklidvektoren berechnet werden. Dafur
wird die Summe der spezifischen Aktivitaten aller Nuklide einer Probe gebildet und
dann der Anteil der einzelnen Nuklide daran ermittelt.

Bei analytisch schlecht bestimmbaren Radionukliden bzw. unsicheren Ergebnissen
kdnnen auch berechnete Nuklidanteile verwendet werden, insbesondere wenn diese
konservativer sind.

Radionuklide unter der Nachweisgrenze brauchen bei der Berechnung der Nuklidvek-
toren nicht bertcksichtigt werden, wenn die Nachweisgrenzen entsprechend den oben
genannten Vorgaben niedrig genug sind, d. h. wenn das Radionuklid sicher das 10 %-
Abschneidekriterium nach Anlage IV der Strahlenschutzverordnung unterschreitet.
Diesem Konzept hat die Strahlenschutzkommission beim Rulckbau des Kernkraft-
werks Stade zugestimmt [10].

FUr eine konservativere Betrachtung konnen die Nachweisgrenzen wie Messwerte bei
der Berechnung der Nuklidvektoren einbezogen werden. Das sollte aber auf die Ra-
dionuklide beschrankt bleiben, die bei der Konzeption fur die Ermittlung von Nuklid-
vektoren als relevant fur einen Bereich und ein Material angesehen wurden.

Das fur statistische Betrachtungen zugrunde zu legende Vertrauensniveau soll nach
Stellungnahme der Strahlenschutzkommission zum Rickbaukonzept des Kernkraft-
werks Stade 95 % sein [10]. Das betrifft sowohl die Anzahl der Proben, als auch die
Anzahl der Messpunkte. Das gleiche Vertrauensniveau wird auch in den Normen fir
die Freigabe von Bauschutt und Gebauden [5] und Boden [6] zu Grunde gelegt.

Es gibt drei mdgliche Herangehensweisen zur Ermittlung von Nuklidvektoren zum
Zweck der Freigabe:

e die Berechnung eines abdeckenden Nuklidvektors
e die Berechnung des Nuklidvektors auf statistischer Grundlage
e die Berechnung des Nuklidvektors durch Mittelwertbildung.
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Diese drei Mdglichkeiten unterscheiden sich hinsichtlich Reprasentativitat und Kon-
servativitat deutlich:

e Der abdeckende Nuklidvektor ist konservativ, aber im engeren Sinne nicht re-
prasentativ, da er die nicht gammaspektrometrisch bestimmbaren Radionuklide
deutlich Uberbewertet.

e Der durch Mittelwertbildung ermittelte Nuklidvektor ist zwar reprasentativ, da er
die mittlere Nuklidzusammensetzung widerspiegelt. Er ist aber nicht konserva-
tiv, da es bei Uber dem Mittelwert liegenden Nuklidanteilen einzelner Proben
auch zu einer Uberschreitung der Freigabewerte in der Summe aller Nuklide
kommen kann.

e Die Berechnung auf statistischer Grundlage fuhrt zu Nuklidvektoren, die zwi-
schen den beiden vorgenannten Varianten liegen. D. h. sie fihren einerseits zu
keiner so starken Uberbewertung der nicht gammaspektrometrisch bestimmba-
ren Nuklide und vermeiden andererseits auf einem vorgegebenen Vertrauens-
niveau die Uberschreitung der Freigabewerte. Insofern sind die Nuklidvektoren
reprasentativ und konservativ.

Die genaue Vorgehensweise zur Ermittlung der Nuklidvektoren nach diesen drei Mog-
lichkeiten und die jeweiligen Vor- und Nachteile sind in den Abschnitten 6.8.2 bis 6.8.4
dargestellt.

Das in Teil A Ziffer 1. €) der Anlage IV der Strahlenschutzverordnung genannte 10 %-
Abschneidekriterium kann zu einer Vereinfachung der Nuklidvektoren genutzt werden.
Das 10 %-Abschneidekriterium darf aber im Sinne der Anlage IV der Strahlenschutz-
verordnung nicht auf die einfachen Nuklidvektoren, sondern nur auf die gewichteten
und normierten Nuklidvektoren angewandt werden. Denn es soll ja der freigaberele-
vante Beitrag der einzelnen Nuklide betrachtet werden und dann Nuklide, die nicht
wesentlich dazu beitragen, aulder betracht gelassen.

Zur Anwendung des 10 %-Abschneidekriteriums werden die Radionuklide entspre-
chend ihrem Anteil am gewichteten und normierten Nuklidvektor, beginnend mit dem
Nuklid mit dem groRten Anteil, addiert, bis 90 % erreicht sind. Nur diese sind dann
noch fur den Nuklidvektor relevant. Die Nuklide deren Anteil in der Summe unter 10 %
bleibt, kdnnen dann weggelassen werden. Danach ist der nicht gewichtete Nuklidvek-
tor nur mit den relevanten Nukliden (Anteil > 90 %) neu zu normieren. Dieser neue
Nuklidvektor nach Anwendung des 10 %-Abschneidekriteriums wird auch als ,verkurz-
ter” oder ,reduzierter” Nuklidvektor bezeichnet.

Das Vorgehen soll an Hand eines Beispiels in Tabelle 8 erlautert werden.
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Tabelle 8: Ermittlung des verkirzten Nuklidvektors

A B c | D ] E [ F | &6 T H
Freigabewerte nach Nuklidvektor
Anl. lll, Tab. 1 gewichtet Anwendung
Nuklid Spalte 5 Original | gewichtet [und normiert| Abschneidekriterium | verkirzt
Spalte E | Spalte C
[Ba/g] (7] (7] [70] [70] [70]
Fe-55 200,00 10,0 0,05 0,014
Co-60 0,10 20,0 200,00 57,213 57,213 20,0 29,4
Ni-63 300,00 6,0 0,02 0,006
Sr-90+ 2,00 15,0 7,50 2,145
Cs-137+ 0,50 40,0 80,00 22,885 22,885 40,0 58,8
Eu-152 0,20 8,0 40,00 11,443 11,443 8,0 11,8
Pu-238 0,04 0,2 5,00 1,430
Pu-239/240 0,04 0,2 5,00 1,430
Am-241 0,05 0,6 12,00 3,433
Summe 100,0 349,57 100,000 91,541 68,000 100,000

In die Spalten A bis C wurden die Nuklide, ihre Freigabewerte nach der gewahlten
Freigabeoption und die Nuklidanteile (,Originalnuklidvektor®) eingetragen. Fur den
gewichteten Nuklidvektor in Spalte D werden die Nuklidanteile durch die Freigabewer-
te geteilt, d. h. die Freigabewerte werden als Wichtungsgrof3e verwendet. Dieser ge-
wichtete Nuklidvektor wird nun auf 100 % normiert (Spalte E). In Spalte F werden die
Anteile am gewichteten und normierten Nuklidvektor beginnend mit dem grof3ten An-
teil addiert, bis 90 % Uberschritten sind. Das ist im Beispiel nach der Addition von Co-
60, Cs-137+ und Eu-152 der Fall. Die zu den ausgewahlten Nukliden gehdrigen Antei-
le am Originalnuklidvektor werden in Spalte G eingetragen und addiert. Diese Anteile
werden wieder auf 100 % normiert und ergeben den verkurzten Nuklidvektor in Spalte
H.

Wenn die Freigabe sowohl nach flachen- wie nach massenspezifischen Freigabewer-
ten erfolgen soll, ist zu beachten, dass nur die Nuklide unbericksichtigt bleiben dur-
fen, die sowohl bei der flachen- wie bei der massenspezifischen Summenformel zu-
sammengerechnet nicht mehr als 10 % betragen.

Das soll an Hand des obigen Beispiels in Tabelle 9 erlautert werden.
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Tabelle 9: Ermittlung des verkurzten Nuklidvektors flachen- und massebezogen

A B | C D | E | F | G | H | | K
Nuklidvektor
Freigabewerte nach gewichtet und normiert
Nuklid Anl. lll, Tab. 1 Original nach Anl. lll, Tab. 1 | Anwendung Abschneidekriterium | verkirzt
Spalte 4 | Spalte 5 Spalte 4 Spalte 5 | Spalte D | Spalte E | Spalte C
[Ba/cm? | [Ba/g] [%] [%] [%] [%] [%] [%] [%]
Fe-55 100,0 200,00 10,0 0,107 0,014
Co-60 1,0 0,10 20,0 21,468 57,213 21,468 57,213 20,0 23,9
Ni-63 100,0 300,00 6,0 0,064 0,006
Sr-90+ 1,0 2,00 15,0 16,101 2,145 16,101 15,0 17,9
Cs-137+ 1,0 0,50 40,0 42,937 22,885 42,937 22,885 40,0 47,8
Eu-152 1,0 0,20 8,0 8,587 11,443 8,587 11,443 8,0 9,6
Pu-238 0,1 0,04 0,2 2,147 1,430
Pu-239/240 0,1 0,04 0,2 2,147 1,430
Am-241 0,1 0,05 0,6 6,441 3,433 6,441 0,6 0,7
Summe 100,0] 100,000 100,000 95,535 91,541 83,6 100,0

Bei den Spalten A bis F ist das Vorgehen analog zu dem bei Tabelle 8 erlauterten
Verfahren, wobei die Spalten mit den gewichteten Nuklidvektoren zur Verbesserung
der Ubersichtlichkeit ausgeblendet wurden. Die Wichtung erfolgte dabei sowohl mit
den flachenbezogenen wie mit den massebezogenen Freigabewerten. In den Spalten
G und H wurde das Abschneidekriterium jeweils auf den flachenbezogenen und den
massebezogenen gewichten und normierten Nuklidvektor angewandt. Es ist zu se-
hen, dass im Beispiel bei flachenbezogener Betrachtung mehr Nuklide erforderlich
sind, um in der Summe die 90 % zu Uberschreiten. Es durfen nur die Nuklide beim
verkurzten Nuklidvektor unbericksichtigt bleiben, die bei beiden Betrachtungen in der
Summe unter 10 % liegen. Deshalb sind beim verkirzten Nuklidvektor gegenuber der
rein massebezogenen Betrachtung zusatzlich die Nuklide Sr-90+ und Am-241 aufzu-
nehmen (Spalte K).

Es kann auch gunstig sein, bei der Addition der Nuklidanteile in der Reihenfolge der
steigenden Nuklidanteile ein Nuklid auszusparen und ein oder mehrere Nuklide mit
geringeren Anteilen zu berucksichtigen, wenn sich dadurch der Analysenaufwand ver-
ringert. Das kann z. B. dadurch geschehen, dass Nuklide weggelassen werden, die
nur radiochemisch bestimmbar sind zugunsten von Nuklide, die gammaspektro-
metrisch messbar sind.

Bei extrem heterogenen Kontaminationen ist zu prifen, ob die Nutzung von Nuklid-
vektoren Uberhaupt sinnvoll und praktikabel ist. Eine Moglichkeit ist es, die Teilberei-
che so weit zu verkleinern, bis sie in sich homogen sind. Dann gelten die Nuklidvekto-
ren aber nur fur sehr begrenzte Stoffmengen und es ist ein relativ groler Aufwand
erforderlich, um die grolde Zahl von Nuklidvektoren zuverlassig zu bestimmen. Eine
andere Moglichkeit ist es, einen abdeckenden Nuklidvektor zu bilden. Der wird dann
allerdings sehr konservativ sein, so dass seine Anwendung fur die Freigabe unprakti-
kabel sein kann. Die Bildung eines abdeckenden Nuklidvektors scheitert auch, wenn
fur die Teilbereiche, die zusammengefasst werden sollen, kein gemeinsames Schlius-
selnuklid existiert. Solche extrem heterogenen Kontaminationen treten vor allem auf,
wenn zu verschiedenen Zeiten mit sehr unterschiedlichen Nuklidgemischen umge-
gangen wurde, wie das beispielsweise bei radiochemischen Labors, Abfallbehand-
lungsanlagen oder Produktionseinrichtungen mit wechselndem Produktspektrum vor-
kommt [44].
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In speziellen Fallen kann es bei solch heterogenen Kontaminationen auch gelingen,
die unterschiedlichen Kontaminationsmaxima durch geeignete Dekontaminations-
maflnahmen zu entfernen und es ergibt sich fur die verbleibende Kontamination ein
einheitlicher Nuklidvektor. Dies war z. B. bei der Anlage fir Molybdanrtickgewinnung
(AMOR) im Verein fur Kernverfahrenstechnik Rossendorf e. V. der Fall [39].

Flichtige Radionuklide, wie z. B. H-3 stehen nicht immer in einem festen Verhaltnis zu
den restlichen Nukliden des Nuklidspektrums. Das kann durch verschiedene Ursa-
chen bedingt sein:

e andere Quellen z. B. bei Neutronengeneratoren
e Eintrag Uber Gase oder Dampfe
o leichtere Fluchtigkeit schon bei niedrigen Temperaturen.

In solchen Fallen ist die Festlegung des Nuklidvektors ohne die flichtigen Radionukli-
de und eine separate Bestimmung und Bewertung der fllichtigen Radionuklide sinn-
voll. Das spielt vor allem bei Anlagen eine Rolle, in denen die flichtigen Radionuklide
einen freigaberelevanten Anteil haben. Beispiele daflr sind H-3 in Schwerwasserreak-
toren und Neutronengeneratoren [64].

Generell ist bei Nuklidvektoren das Bezugsdatum anzugeben, um jederzeit die Gultig-
keit kontrollieren zu kénnen und eine spatere Anpassung auf Grund des Abklingens
einzelner Radionuklide zu erleichtern. Hilfreich ist die Angabe von Glltigkeitszeitrau-
men oder eine Festlegung zu den Abstanden in denen eine Aktualisierung zu erfolgen
hat.

6.8.2 Berechnung abdeckender Nuklidvektoren

Die abdeckenden Nuklidvektoren werden ermittelt, indem die ungunstigste Relation
der Nuklide zueinander berechnet wird. Unter ungunstig ist dabei zu verstehen, dass
einerseits entsprechend der Summenformel nach StrlSchV Anlage IV Ziffer 1 Buch-
stabe e das groRtmdgliche Verhaltnis der spezifischen Aktivitdten zu den Freigabe-
werten der gewahlten Freigabeoption (flachen- und massebezogen) erreicht wird und
andererseits die Hochrechnungsfaktoren maximiert werden. Dadurch ist dieser abde-
ckende Nuklidvektor konservativer als jeder einzelne Nuklidvektor, der fur abgegrenz-
te Bereiche oder Materialien innerhalb des Gultigkeitsbereiches des abdeckenden
Nuklidvektors gebildet werden konnte. Durch abdeckende Nuklidvektoren wird also
eine gréRere Konservativitat erreicht, d. h. eine starkere Uberschatzung des Risikos.

Bei der Bildung abdeckender Nuklidvektoren werden zuerst aus allen Analysenergeb-
nissen die hochsten Aktivitatsanteile der Nuklide ausgewahlt, die keine Schlisselnuk-
lide sind. Der verbleibende Anteil wird den Schllsselnukliden zugeordnet. Dadurch
kommt es zur erheblichen Uberschatzung der nicht messbaren Nuklide und zur Un-
terschatzung der Schlisselnuklide. Auf diese Weise wird die radiologische Relevanz
einzelner Nuklide, insbesondere der Alphastrahler, Uberbetont, da sie ja bereits bei
der Festlegung der Freigabewerte berlcksichtigt wurde [50].
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Dieser Effekt lasst sich aber abmildern, indem bestimmte Nuklide mit gleichen oder
sehr ahnlichen Freigabewerten in Gruppen zusammengefasst werden. Daflr bieten
sich z. B. die Alphastrahler und das Nuklidpaar Fe-55/Ni-63 an. Anschlielend werden
die Aktivitatsanteile der zu den Gruppen gehoérenden Nuklide in jeder Probe addiert
und die maximalen Anteile der Gruppen gehen in den abdeckenden Nuklidvektor ein.
Fir jede dieser Gruppen wird das Nuklid mit dem niedrigsten Freigabewert bei der
gewahlten Freigabeoption als Referenznuklid festgelegt. Der Freigabewert des Refe-
renznuklids wird dann bei der Berechnung gewichteter Nuklidvektoren berucksichtigt,
die fur die Anwendung des 10 %-Abschneidekriteriums bendtigt werden. Abschlie-
Rend ist durch den Vergleich des Nuklidvektors mit allen zugehorigen Proben zu -
berprifen, ob der so gebildete Nuklidvektor tatsachlich abdeckend ist. Wenn dies
nicht der Fall ist, muss der Nuklidvektor entsprechend angepasst werden, bis er diese
Bedingung erfllt.

Eine weitere Moglichkeit um zu realitatsnédheren abdeckenden Nuklidvektoren zu
kommen besteht darin, Nuklidgruppen zu bilden, die jeweils einem Schlisselnuklid
zugeordnet werden. Dieses Vorgehen ist vor allem dann sinnvoll, wenn die Nuklide in
einer Gruppe in relativ konstantem Verhaltnis zueinander stehen, aber die Aktivitats-
anteile der SchlUsselnuklide zueinander starker schwanken. Die Zuordnung zu den
Schlusselnukliden sollte von der Bildung der Radionuklide und ihrem physikalisch-
chemischen Verhalten her begrindet sein. In jeder dieser Gruppen kann ein abde-
ckender Teilnuklidvektor nach der oben genannten Weise gebildet werden. Der Ge-
samtnuklidvektor wird dann aus dem Verhaltnis der Schlisselnuklide zueinander und
den vom jeweiligen Schlusselnuklid abhangigen Teilnuklidvektor gebildet. Die Anteile
der Nuklide jeder Gruppe werden durch Multiplikation des Anteils des jeweiligen
Schlusselnuklids an der Summe der Schlusselnuklide und dem Anteil des Nuklids im
Teilnuklidvektor berechnet und dann normiert.

Ein Beispiel daflrr ist das Vorgehen in der Wiederaufbereitungsanlage Karlsruhe [60].
In dieser Anlage wird mit drei Nuklidgruppen gearbeitet:

e Aktivierungsprodukte (Schlisselnuklid Co-60)
e Spaltprodukte (Schlusselnuklid Cs-137+)
e Transurane (Schlisselnuklid Am-241).

Die Anwendung abdeckender Nuklidvektoren kann dann gunstig sein, wenn es trotz
der héheren Konservativitat zu einem hohen Anteil freizugebender Materialien kommt.
Dann werden ihre Vorteile wie der geringere Aufwand bei der Ermittlung und Handha-
bung nicht durch einen gréReren Anteil nicht freigebbarer Stoffe aufgehoben.

Abdeckende Nuklidvektoren sind im strengen Sinne nicht als reprasentativ anzuse-
hen, da sie das betrachtete Merkmal (Verhaltnis der Nuklide zueinander) der Grund-
gesamtheit nicht richtig wiedergeben. Sie fuhren durch ihre Konservativitat aber bei
ihrer Anwendung zu einer sicheren Unterschreitung der Freigabewerte, so dass sie fur
die Freigabe zielfiihrend sind.

Um die Zahl der Nuklidvektoren flr ein Objekt zu verringern, kdnnen abdeckende
Nuklidvektoren auch fur groRere und in sich inhomogene Gruppen von Bereichen o-
der Materialien gebildet werden.
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Zusammenfassend kann Uber abdeckende Nuklidvektoren festgestellt werden:

e Sie lassen sich leicht berechnen, da keine statistische Bearbeitung der Daten
erforderlich ist.

e Die verwendeten Daten mussen keiner bestimmten statistischen Verteilung ge-
nagen.

e Die Einbeziehung der Messunsicherheiten ist nur schwer moglich.

e Es koénnen auch Nuklidvektoren berechnet werden, die fir groRere Bereiche
gelten.

e Sie sind meist deutlich konservativer als auf statistischer Grundlage berechnete
Nuklidvektoren.

e Sie fiihren zu einer deutlichen Uberschatzung der Aktivitat des Materials, daher
kann es leichter zu Uberschreitungen der Freigabewerte fiihren. In der Aktivi-
tatsbilanz kann es zu groReren ,Scheinaktivitaten nicht gammaspektro-
metrisch bestimmbarer Nuklide, insbesondere von Alphastrahlern kommen.

6.8.3 Berechnung von Nuklidvektoren auf statistischer Grundlage

Die Berechnung auf statistischer Grundlage ist zwar aufwendiger als die Bildung ab-
deckender Nuklidvektoren. Dieser Aufwand lasst sich aber mit Hilfe geeigneter Re-
chenprogramme beherrschen

Bei der Berechnung der Nuklidvektoren spielen statistische Aspekte in zwei Bereichen
eine Rolle, zum einen bei der Berucksichtigung der Messunsicherheiten der Mess-
und Analysenergebnisse und zum anderen bei der Variabilitat der Proben die aus ei-
nem untersuchten Bereich stammen.

Fir die bei der systemtechnischen Betrachtung gebildeten Bereiche werden einheitli-
che Nuklidvektoren erwartet, da sie ja unter diesem Gesichtspunkt abgegrenzt wur-
den. Es wird nun gepruft, ob diese Erwartung durch die Statistik der flr die Bereiche
ermittelten Nuklidvektoren bestatigt wird, d. h. ob eine Normal- oder Log-
Normalverteilung vorliegt und die Proben eines Systems eine Grundgesamtheit bil-
den. Dazu kénnen entsprechende statistische Kenngrof3en, wie z. B. das arithmeti-
sche Mittel, die Standardabweichung, die Momentenkoeffizienten der Schiefe und
Wolbung dienen [38]. Wie schon im Abschnitt 6.3.3 angegeben, sind statistische
Tests erst bei mehr als 16 Proben je betrachtetes Objekt sinnvoll [30].

Wenn die Ergebnisse eines Bereiches zu inhomogen sind, ist zu prifen, welche Mal3-
nahmen zu treffen sind:

e Bestatigung der Plausibilitat auf Grund von Systemzusammenhangen oder
der Betriebshistorie

e Entnahme und Untersuchung weiterer Proben

e Untergliederung des Bereichs in Teilbereiche, die dann in sich homogen sind
[30].

Andererseits soll auch geprift werden, ob sich mehrere urspringlich gebildete Berei-
che auf Grund ahnlicher Nuklidvektoren zusammenfassen lassen.

63



Im Ergebnis dieser Auswertung ist zu prufen, ob weitere Probenahmen erforderlich
sind. Grunde dafur kénnen sein:

e zu geringe Probenzahl in neu gebildeten Teilbereichen

e zu grole Streuung der Nuklidvektoren in Bereichen, in denen sich keine
Teilbereiche ausgliedern lassen

o Verifizierung von Ausreildern

Um die Bedeutung der Radionuklide hinsichtlich der Freigabe einschatzen zu kdnnen,
ist es erforderlich gewichtete und normierte Nuklidvektoren zu berechnen.

Welchen Einfluss die Wichtung mit den Freigabewerten der einzelnen Freigabeoptio-
nen hat wurde von Krins et al [37] an Hand von Modellnuklidvektoren anschaulich
demonstriert.

Die Freigabe erfolgt haufig unter gleichzeitiger Beachtung von flachen- und massen-
spezifischen Freigabewerten. Daher ist es sinnvoll, auch bei der Bildung der Nuklid-
vektoren diese beiden Aspekte zu bericksichtigen, um einen Nuklidvektor zu erhalten,
der sowohl flachen- wie massenspezifisch konservativ ist. Da sich die flachen- und
massenspezifischen Freigabewerte der einzelnen Nuklide in den einzelnen Freigabe-
optionen zum Teil deutlich unterscheiden, ist es erforderlich den Nuklidvektor schon
im Hinblick auf die gewahlte Freigabeoption zu ermitteln.

Solche Nuklidvektoren sind also dann auch nur fur die zugrunde liegende Freigabeop-
tion berechnet und sollen entsprechend gekennzeichnet sein.

Aulerdem sollten die Hochrechnungsfaktoren nach DIN 25457 bertcksichtigt und ihre
Maximalwerte angestrebt werden, um einen entsprechend konservativen Nuklidvektor
zu erhalten. Letzteres soll verhindern, dass beim Freigabeverfahren die nicht messba-
re Aktivitat unterschatzt wird.

Um alle drei Ziele:

e Konservativitat hinsichtlich der massenspezifischen Freigabewerte
¢ Konservativitat hinsichtlich der flachenspezifischen Freigabewerte
¢ Konservativitat hinsichtlich der Hochrechnungsfaktoren

gleichzeitig maoglichst gut zu erreichen, ist ein Optimierungsverfahren hilfreich, das
sich schrittweise dem gewunschten Ergebnis nahert. Dazu konnen entweder kom-
merzielle Rechenprogramme oder entsprechende Excel-Arbeitsblatter verwendet
werden.

Fir den Rickbau des Kernkraftwerkes Stade wird dieses Optimierungsverfahren zur
Bildung von Nuklidvektoren angewandt [10, 50, 51, 52], das sich auch schon beim
Rickbau des Kernkraftwerkes Wirgassen bewahrt hat. Fir diese Berechnungen wird
dabei das von Brenk Systemplanung entwickelte Programm ReFOM (Reststoff-
Freigabe-Optimierungs-Modul) eingesetzt [31].

Zunachst werden die Nuklidvektoren fir alle Proben berechnet. Diese werden wie o-
ben beschrieben Uberpriuft, ob sie zu einer Grundgesamtheit gehéren. Bei positivem
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Ergebnis dieser Prifung werden fiur jedes gefundene Radionuklid fiir die betrachteten
Proben eines Bereiches Mittelwert und Standardabweichung der Aktivitatsanteile ge-
bildet.

Die Strahlenschutzkommission hat in ihrer Stellungnahme zum Rickbaukonzept des
Kernkraftwerkes Stade das dort vorgeschlagene ,ein-sigma-Konzept“ bei der Ermitt-
lung der Nuklidvektoren fir sachgerecht gehalten [10]. Wobei unter ,sigma“ die empi-
rische Standardabweichung bzw. die kombinierte Standardmessunsicherheit unter
Berucksichtigung aller Unsicherheitskomponenten verstanden werden soll. Dabei lie-
gen 68,3 % aller moglichen Werte in dem Bereich

(X-0)<x<(X+0)

X - Mittelwert
o - Standardabweichung
X - Wert.

Damit ist fur alle Nuklide das gleiche Niveau an Konservativitat gegeben, die unter-
schiedliche radiologische Relevanz wird dann Uber die Freigabewerte bei der Normie-
rung der Nuklidvektoren berucksichtigt.

Deshalb reicht es aus, den Anteil jedes Nuklids innerhalb einer Variationsbreite der
Standardabweichung um den Mittelwert so zu variieren, bis folgende Teilziele erfullt
sind [38]:

e Maximierung der Summenformel gemafl Strahlenschutzverordnung hinsichtlich
der spezifischen Aktivitat (massebezogen, d. h. nach den Spalten 5, 6, 7, 9
oder 10a der Tabelle 1 in der Anlage Il der StrlISchV je nach gewahlter Freiga-
beoption)

a. .
Z—' = Maximum
R

a; - spezifische Aktivitat des Nuklids i
Ri -relevanter massebezogener Freigabewert des Nuklids i
(nach StrISchV Anl. Ill, Tab. 1, Spalte 5, 6, 7, 9 oder 10a)
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e Maximierung der Anteile schwer messbarer Nuklide (d. h. der Alpha- und Beta-
strahler ohne gut messbare Gammalinien) am Nuklidvektor

DV, i = Maximum

Va+g,i - Anteil des alpha- und betastrahlenden Nuklids i
(ohne gut messbare Gammalinien) am Nuklidvektor

e Maximierung der Summenformel gemal Strahlenschutzverordnung hinsichtlich
der flachenbezogenen Aktivitat (d. h. nach den Spalten 4, 8 oder 10 der Tabelle
1 in der Anlage Ill der StrlISchV je nach gewahlter Freigabeoption)

Z% = Maximum

a; - spezifische Aktivitat des Nuklids i
O; - relevanter flachenbezogener Freigabewert des Nuklids i
(nach StrISchV Anl. lll, Tab. 1, Spalte 4, 8 oder 10)

Fir diese Maximierung kann das Excel-Add-In SOLVER genutzt werden. Zielgréflien
sind dabei die Ausschopfung der Freigabewerte bzw. die Summe der Hochrechnungs-
faktoren.

Diese drei Teilziele lassen sich nicht alle gleichzeitig bestmoglich erflillen, da die An-
forderungen zum Teil gegensatzlich sind, deshalb ist eine Optimierung erforderlich.
Dabei wird versucht mit einem Nuklidvektor in der Summe der drei Teilziele einen ho-
hen Anteil an den oben genannten Maxima zu erreichen. Als Zielwert der Optimierung
dient also der Grad der Ausschopfung der Summe der drei oben berechneten Einzel-
zielgroRen. Dadurch lasst sich auch der Grad der Konservativitat insgesamt und fur
die einzelnen Teilziele angeben.

Wenn bei freizugebenden Materialien keine feste Oberflache vorhanden ist, kann na-
turlich die flachenbezogene Betrachtung entfallen und die Optimierung bezieht sich
dann nur auf die massenspezifische Betrachtung und die Hochrechnungsfaktoren.

In einem letzten Schritt kann das 10 %-Abschneidekriterium, wie im Abschnitt 6.8.1
beschrieben, auf den gewichteten und normierten Nuklidvektor angewendet werden.
Es ist aber bei den optimierten Nuklidvektoren zu beachten, dass es fir die flachen-
und massenspezifische Betrachtung in gleicher Weise zutreffen muss. Das heil3t nur
die Nuklide durfen unberlcksichtigt bleiben, die sowohl bei der flachen- wie bei der
massenspezifischen Summenformel zusammengerechnet nicht mehr als 10 % betra-
gen.

AbschlieRend sollte die Plausibilitat des gebildeten Nuklidvektors gepruft werden, das
heildt, ob er aus den Kenntnissen Uber den bewerteten Bereich und seiner Betriebs-
geschichte erklarbar ist.
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Bei dem beschriebenen Vorgehen zur Ermittlung des Nuklidvektors konnen auch be-
stimmte Verhaltnisse einzelner Nuklide zueinander festgeschrieben werden zum Bei-
spiel auf Grund:

e physikalischer GesetzmaRigkeiten (z. B. Mutter- und Tochternuklid)
e dem Ergebnis von Aktivierungs- und Abbrandrechnungen
e beobachteter Abhangigkeit in einer Anlage (z. B. Pu-241/Am-241).

Die Optimierung bewirkt, dass bei dem gebildeten Nuklidvektor nicht das Maximum an
Konservativitat fur alle Teilziele erreicht werden kann. Der Grad der Konservativitat ist
aber bekannt. Wenn dieser fir die Freigabe nicht als ausreichend angesehen wird,
kédnnen Schwellwerte fiir die Freimessung festgelegt werden. Bei Uberschreitung die-
ser Schwellwerte bei der Freimessung, ist dann die tatsachliche Nuklidzusammenset-
zung des Messgutes zu uberprufen. Dadurch kann auch bei radiologisch ungunstigen
Bedingungen eine Uberschreitung der Freigabewerte verhindert werden [57].

Bei aktivierten Materialien kann auch die Modellierung der Aktivierung fur die Ermitt-
lung der Nuklidvektoren sehr hilfreich sein. Die Ergebnisse der Modellierung kénnen
und sollen mit den Analysenergebnissen abgeglichen werden. Dieser Vergleich wurde
z. B. beim TRIGA-Reaktor der Medizinischen Hochschule Hannover durchgefihrt [41].
Mit Hilfe der Analysenergebnisse lasst sich das Modell auch justieren, d. h. es kénnen
Parameter des Modells so verandert werden, dass es zu einer groReren Uberein-
stimmung von modellierten und gemessenen Daten kommt. Durch die Kombination
beider Verfahren kdnnen auch Fehler bei der Probenahme und Analytik besser er-
kannt werden, wie z. B. der Verlust flichtiger Radionuklide.

Die Vor- und Nachteile der Ermittlung auf statistischer Grundlage sind:

e Durch die Nutzung der Mittelwerte und Streubereiche sind die Nuklidvektoren
starker an den wirklichen Aktivitatsanteilen orientiert.

e Spater beobachtete hohere Nuklidanteile als im festgelegten Nuklidvektor sind
auf Grund des statistischen Ansatzes leichter erklarbar.

o Der statistische Ansatz spiegelt die Realitat der Aktivitatsverteilung besser wi-
der.

e GrolRe Streubereiche einzelner Radionuklide sind leichter festzustellen. Korrek-
turen sind durch héhere Probenzahlen oder durch Untergliederung in Teilberei-
che maoglich.

e Die quantitative Bewertung der Ergebnisse ist Uber den Grad der Optimierung
hinsichtlich der Teilziele moglich.

e Die so ermittelten Nuklidvektoren fiihren zu einer Uberschatzung der Aktivitat
des Materials, daher kann es leichter zu Uberschreitungen der Freigabewerte
fuhren. In der Aktivitdtsbilanz kann es zu ,Scheinaktivitaten® nicht gam-
maspektrometrisch bestimmbarer Nuklide, insbesondere von Alphastrahlern
kommen. Beide Effekte sind aber nicht so stark ausgepragt wie bei abdecken-
den Nuklidvektoren.
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6.8.4 Berechnung von Nuklidvektoren durch Mittelwertbildung

Nuklidvektoren kdonnen auch durch einfache Mittelung der Analysenergebnisse der
Proben eines Bereiches gebildet werden. Hier empfiehlt es sich, wie schon bei der
Berechnung von Nuklidvektoren auf statistischer Grundlage, bei ausreichender Pro-
benzahl zu prifen, ob die Ergebnisse in dem Bereich homogen sind, d. h. einer Nor-
mal- oder Log-Normalverteilung genugen. Wenn dies nicht der Fall sein sollte, kdn-
nen, wie bereits im vorigen Abschnitt aufgeflihrt, weitere Proben genommen oder der
Bereich in kleinere in sich homogene Teilbereiche gegliedert werden. Auch die Zu-
sammenfassung von Bereichen ist moglich, wenn sich herausstellt, dass die Ergeb-
nisse in diesen dann homogen sind.

Die Berechnung von Nuklidvektoren durch Mittelung fuhrt zwar zu reprasentativen
aber nicht zu konservativen Nuklidvektoren. Das heil3t selbst bei den Proben mit be-
kannter Nuklidzusammensetzung liegt ein Teil ungunstiger als der Nuklidvektor und
konnte dadurch in Abhangigkeit von der Hohe der Gesamtaktivitat trotz positiver Frei-
gabeentscheidung zu einer nicht bemerkten Uberschreitung der Freigabewerte fiih-
ren.

Diese Variante der Berechnung der Nuklidvektoren gibt die mittlere Zusammenset-
zung der freizugebenden Materialien gut wieder, dadurch kommt es in Aktivitatsbilan-
zen zu keiner Uberschéatzung einzelner Radionuklide. Bei den anderen beiden Varian-
ten der Berechnung von Nuklidvektoren, kommt es bei der Berechnung der Aktivitats-
bilanzen je nach Konservativitat des Nuklidvektors zu mehr oder weniger stark ausge-
pragten ,Scheinaktivitaten®, der nicht gammaspektrometrisch gemessenen sondern
nur berechneten Radionuklide. ,Scheinaktivitat” bedeutet dabei, dass die Aktivitat nur
durch die Uberschatzung des Anteils schwer bestimmbarer Radionuklide berechnet
wurde, aber im Material nicht vorhanden ist. Diese ,Scheinaktivitdten® kdnnen dann
ein Problem darstellen, wenn die Gesamtaktivitat einzelner Radionuklide (z. B. Alpha-
strahler) flr eine beabsichtigte Art des Umgangs oder der Lagerung begrenzt ist.

Die Konservativitat lasst sich aber auf verschiedenen Wegen herstellen. Zum Einen
indem in Abhangigkeit von der gewahlten Freigabeoption Korrekturfaktoren berechnet
werden, welche die Schwankungsbreite relevanter Radionuklide bertcksichtigen. Eine
andere Moglichkeit besteht darin, dass die Freigabewerte der Schlisselnuklide nur zu
einem gewissen Anteil ausgeschopft werden durfen, der sich ebenfalls aus der
Schwankungsbreite relevanter Radionuklide abschatzen lasst. Diese Korrekturen sind
dann von der jeweiligen Freigabeoption abhangig, da die radiologische Relevanz eini-
ger Nuklide stark von der Freigabeoption abhangig ist.

Aus diesem Grund ist die Anwendung des 10 %-Abschneidekriteriums bei der Be-
rechnung des Nuklidvektors durch Mittelwertbildung erst dann mdglich, wenn man
sich fur eine Freigabeoption entschieden hat. Der verkirzte Nuklidvektor ist auch hier
nur fur die zugrunde liegende Freiogabeoption gultig.
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Fir die Berechnung von Nuklidvektoren durch Mittelwertbildung kann festgestellt wer-
den:

e Sie lassen sich leicht berechnen.

e Die Mittelwerte spiegeln die mittlere Zusammensetzung des Materials gut wi-
der.

e Die Einbeziehung der Messunsicherheiten ist nur schwer moglich.

e Es koénnen auch Nuklidvektoren berechnet werden, die fir groRere Bereiche
gelten.

e Die Nuklidvektoren sind hinsichtlich der Freigabe nicht konservativ. Die Kon-
servativitat muss zusatzlich durch Korrekturfaktoren oder eine Grenze der Aus-
schopfung der Freigabewerte in Abhangigkeit von der Freigabeoption herge-
stellt werden.

e In der Aktivitatsbilanz werden keine ,Scheinaktivitaten® von nicht gam-
maspektrometrisch bestimmbaren Nukliden erzeugt.

6.9 Aktualisierung von Nuklidvektoren

Durch den Zerfall kirzerlebiger Radionuklide verandert sich der Nuklidvektor im Laufe
der Zeit. Der Nuklidvektor soll daher, wenn erforderlich, regelmafig an den Zerfall an-
gepasst werden. Die Erfordernis und die Haufigkeit der Korrektur hangen von den
Halbwertszeiten der Nuklide und ihrem Anteil am Nuklidvektor ab. Es ist dabei zu be-
achten, dass es zu keiner Unterschatzung des Aktivitatsinventars von freizugebenden
Stoffen kommt. Haufig erfolgt in der bisherigen Praxis die Zerfallskorrektur alle 2 Jah-
re wenn ein hoher Anteil an Co-60 (Halbwertszeit 5,3 a) vorliegt. Fur die eindeutige
Identifikation des Nuklidvektors ist es notwendig das Bezugsdatum bzw. den Giiltig-
keitszeitraum anzugeben. Dann ist klar ersichtlich, ob er fur die aktuelle Anwendung
korrigiert werden muss.

Nach Dekontaminationsmafinahmen, die auf Grund unterschiedlicher chemischer und
physikalischer Eigenschaften der Radionuklide zu Veranderungen des Nuklidvektors
fuhren kdnnen, ist es unbedingt erforderlich die Gultigkeit des vorher bestimmten Nuk-
lidvektors zu Uberprufen und diese gegebenenfalls anzupassen.

Die Nuklidvektoren sollen mit den bei der Freimessung anfallenden nuklidspezifischen
Daten abgeglichen werden, um gegebenenfalls eine Anpassung oder Korrektur der
Nuklidvektoren vornehmen zu konnen. Es sollte nach Madglichkeit vorab festgelegt
werden, welche Abweichungen von den festgelegten Nuklidvektoren toleriert werden
und wann eine Anpassung vorgenommen wird.

Es ist zu empfehlen, die Anpassung der Nuklidvektoren unter den gleichen Malsta-
ben vorzunehmen, wie die Erstellung. Bei abdeckenden Nuklidvektoren, muss also
bei neuen Befunden geprift werden, ob der Nuklidvektor auch fur diese abdeckend
ist. Wenn dies nicht der Fall ist, ist entweder der bisherige Nuklidvektor entsprechend
zu korrigieren, ein neuer Nuklidvektor fur das Material mit abweichenden Nuklidver-
haltnissen zu erstellen oder eine Einzelfallbewertung vorzunehmen.

Bei Nuklidvektoren, die auf statistischer Grundlage erstellt wurden, ist zu prifen, ob
die neuen Befunde im Streubereich der Ausgangsdaten des Nuklidvektors liegen, das
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heildt, ob die neuen Daten der gleichen Verteilung (Art der Verteilung und Kennwerte)
entsprechen. Wenn dies nicht der Fall ist, muss durch eine neue Berechnung des
Nuklidvektors geprift werden, ob sich der Nuklidvektor andert und mit welcher Rele-
vanz fur die Freigabe. Erst dann kann entschieden werden, ob der Nuklidvektor aktua-
lisiert werden muss. Dabei spielen folgende Fragestellungen eine Rolle:

e Welche Veranderungen des Nuklidvektors konnen bei dem von der SSK ak-
zeptierten Vertrauensniveau von 95 % toleriert werden?

o |st der bisherige Nuklidvektor konservativer als der neu berechnete?

e Bis zu welchem Grad werden die Freigabewerte bei dem in Frage stehenden
Nuklidvektor ausgeschopft?

Es wird bei dieser Betrachtung klar, dass eine pauschale Regelung den Nuklidvektor
zu korrigieren wenn sich der gewichtete und normierte Anteil eines Nuklids um den
Faktor 2 dndert, nicht sinnvoll ist. Sie kann sowohl eine Uber-, wie eine Unterschat-
zung der Veranderung sein, je nach Anteil des Nuklids und der Ausschopfung der
Freigabewerte.

Die Aktualisierung des Nuklidvektors sollte generell am unverkurzten Nuklidvektor,
das heildt ohne vorherige Anwendung des 10 %-Abschneidekriteriums, vorgenommen
werden, da die Ergebnisse auch zu einer Veranderung der Anteile im Bereich des 10
%-Abschneidekriteriums fuhren konnen. Nach der Aktualisierung kann dann das 10
%-Abschneidekriterium wieder angewandt werden.

Die aktualisierten Nuklidvektoren sollen entsprechend gekennzeichnet werden. Es ist
dafiir Sorge zu tragen, dass nach einer Anderung nur noch mit den aktualisierten Nuk-
lidvektoren gearbeitet wird. Ein Verzeichnis der Nuklidvektoren mit den Revisions-
standen, den Bezugsdaten und Gultigkeitszeitraumen kann dabei hilfreich sein.

7 Zusammenstellung der Empfehlungen

7.1 Allgemeines

In den vorherigen Kapiteln wurden aus der bisherigen Praxis und systematischen
Uberlegungen die Vorgehensweise zur Ermittlung reprasentativer Nuklidvektoren und
Anforderungen an die einzelnen Arbeitsschritte abgeleitet, begriindet und erlautert. In
diesem Kapitel sollen die wesentlichen Empfehlungen noch einmal zusammenfassend
dargestellt werden.

Die Reprasentativitat eines Nuklidvektors lasst sich nicht an Merkmalen desselben
festmachen, sondern sie muss durch die Richtigkeit und Reproduzierbarkeit des Ver-
fahrens zu seiner Ermittlung gesichert werden. Daraus ist abzuleiten, dass ein repra-
sentativer Nuklidvektor nur durch ein systematisches, schrittweises und reproduzier-
bares Verfahren zu ermitteln ist.
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Dieses Verfahren sollte im Wesentlichen nach folgender Schrittfolge ablaufen:

Historische Erkundung und Abgrenzung von Bereichen
Auswahl der zu untersuchenden Nuklide

Erstellung eines Probenahmemessprogramms
Durchfuhrung erkundender Messungen vor Ort
Probenahme

Probenvorbereitung

Analytik

Berechnung der Nuklidvektoren

Aktualisierung der Nuklidvektoren

©CONOO WM =

Die konkrete Gestaltung des Untersuchungsprogramms ist aber stark von der Zielstel-
lung und der radiologischen Situation der Anlage abhangig. Deshalb ist bei der Erstel-
lung der Probenahmestrategie die Kompetenz des Bearbeiters der entscheidende
Faktor fur die Richtigkeit. Ahnliches gilt bei der Durchfiihrung der Probenahme fir den
Probenehmer. Die Kompetenz des Bearbeiters lasst sich nicht durch Normen und Re-
gelungen ersetzen. Diese kdnnen und sollen aber als Hilfsmittel durch den Bearbeiter
genutzt werden. In diesem Sinne verstehen sich auch die hier erstellten Empfehlun-
gen. Sie sollen keine Reglementierung sein, sondern

Madglichkeiten zur Auswahl zeigen

als Merkpostenliste dienen

Hinweise in besonderen Fallen geben
Begrundungspflichten reduzieren
Fehler vermeiden helfen.

Die Erarbeitung der Probenahmestrategie erfordert spezifisches Vorgehen in Abhan-
gigkeit von der Zielstellung, fur die die Nuklidvektoren ermittelt werden, der Rickbau-
strategie, dem geplanten zeitlichen Ablauf und den Gegebenheiten des Objekts. Bei
den Gegebenheiten des Objekts stehen im Vordergrund:

Anlagentyp,

Materialarten,

Masse,

Art der Aktivitatsentstehung (Aktivierung, Kontamination durch bestimmungs-
mafigen Betrieb, Kontamination durch Storfalle),

e Aktivitatsniveau,

e Homogenitat,

e Grad der Vorkenntnisse.

Auf jeden Fall ist zu Beginn der Planung zu Uberprufen, ob die Arbeit mit Nuklidvekto-
ren fur die Freigabe sinnvoll ist. Sie ist vor allem dann fraglich, wenn es sich um relativ
kleine freizugebende Massen handelt oder um hinsichtlich der Nuklidzusammenset-
zung extrem inhomogene Materialien. In letzterem Fall ist es auch moglich zu unter-
suchen, ob die schwer bestimmbaren Alpha- und Betastrahler, eventuell gruppenwei-
se, in relativ fester Korrelation zu bestimmten Gammastrahlern stehen.
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7.2 Historische Erkundung und Abgrenzung von Bereichen

Ausgangspunkt der Planung muss die historische Erkundung, das heif3t die Erfassung
der vorhandenen Kenntnisse zur Anlage sein. Wichtig ist dabei vor allem die Erfas-
sung der aktivierten Bereiche und der Ausbreitungswege fur Radionuklide aus dem
Aufbau der Anlage und der Betriebshistorie. Dabei sind sowohl der bestimmungsge-
male Betriebsablauf als auch Einzelereignisse wie z. B. Storfalle und der Ein- und
Ausbau von Komponenten zu berucksichtigen.

Im nachsten Schritt sollen Bereiche voneinander abgegrenzt werden, fir die ein ho-
mogener Nuklidvektor zu erwarten ist. Die Grenzziehung zwischen den Bereichen soll
zunachst auf Grund physikalischer, verfahrenstechnischer, chemischer und werkstoff-
kundlicher Kriterien im Rahmen einer systemtechnischen Bewertung erfolgen.

Dabei ist hinsichtlich des Umfangs und der Detailliertheit der Gliederung der Anlage,
das Verhaltnis von Aufwand und Nutzen zu beachten. Ein schrittweises Vorgehen mit
zunehmendem Detailliertheitsgrad der Untersuchungen kann hilfreich sein.

Bei der Abgrenzung der Bereiche sollen auch die Erfahrungen und Daten genutzt
werden, die beim Betrieb der Anlage gewonnen und dokumentiert wurden. Es ist emp-
fehlenswert auch auf das nicht in Aufzeichnungen festgehaltene Insiderwissen der
jetzigen und ehemaligen Beschaftigten zurlckzugreifen, zum Beispiel in Form von
Befragungen.

Am Ende dieses Schrittes sollten fur die einzelnen abgegrenzten Bereiche Kontami-
nationshypothesen aufgestellt werden. Diese kdnnen Aussagen uber die Ausbrei-
tungswege und die zu erwartende Nuklidzusammensetzung enthalten.

7.3 Erstellung eines Probenahmemessprogramms

Im Probenahmemessprogramm sind alle geplanten Ma3nahmen zur Messung vor Ort,
zur Probenahme und Analytik festzulegen. Dabei sind gegebenenfalls Varianten vor-
zusehen, je nachdem wie die Ergebnisse des vorangegangenen Schritts ausfallen.

Der erste Schritt dabei ist die Ermittlung der relevanten Radionuklide fur die vorher
abgegrenzten Bereiche, diese kdnnen unter anderem aus den technischen Daten der
Anlage, den Ergebnissen der Emissionsuberwachung und der Betriebsgeschichte ab-
geleitet werden. Erganzend zu diesen Nukliden sind vor allem bei Baumaterialien und
Boden auch die natirlichen Radionuklide zu berucksichtigen.

Erkundende Messungen vor Ort sind vor allem dann einzuplanen, wenn die raumliche
Aktivitatsverteilung auf Grund der historischen Erkundung nicht ausreichend geklart
werden konnte. Sie konnen aber auch zur Verifizierung der bisherigen Erkenntnisse
und Auswahl geeigneter Probenahmeorte dienen.

Fur die Probenahme ist ein Probenahmeplan zu erstellen, der in klarer und eindeuti-
ger Form alle erforderlichen Angaben zu den Probenahmeorten, den Probenarten und
den Probenahmeverfahren enthalt.
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Die Bestimmung der Radionuklide kann an verschiedenartigen Proben erfolgen, dabei
sollen vorrangig Materialproben berucksichtigt werden. Bei der Festlegung des Pro-
benahmeverfahrens ist auch die moégliche Eindringtiefe der Radionuklide in das Mate-
rial zu berlcksichtigen und gegebenenfalls eine tiefengestaffelte Probenahme vorzu-
sehen.

Proben von abgelagerten Stoffen, wie Sedimenten und Stauben, sind meist nicht re-
prasentativ fir den Einzugsbereich dieser Ablagerungen, sie liefern aber Anhaltspunk-
te fur die im Einzugsbereich dieser Materialien vorhandenen Radionuklide.

Wischproben sind nur eingeschrankt verwendbar, da nur die abnehmbare Aktivitat
berlcksichtigt wird, die sich hinsichtlich der Nuklidzusammensetzung von der festhaf-
tenden Aktivitat unterscheiden kann.

Bei der Festlegung der Probenahmemodalitaten und des Analysenkonzeptes ist das
Labor einzubeziehen, das die Untersuchung der Proben durchfuhren soll. Dabei sind
insbesondere die zu bestimmenden Parameter, die anzuwendenden Entnahmeverfah-
ren, die Mengen, die Beschaffenheit, die Konservierung, die Verpackung, die Kenn-
zeichnung der Proben abzusprechen.

Dabei unterscheidet sich das Herangehen bei den Szenarien Aktivierung, gleichmaf3i-
ge und ungleichmaliige Kontamination.

Im Fall der Aktivierung konnen zur Ermittlung der Nuklidvektoren neben der direkten
Bestimmung auch Modellrechnungen verwendet werden, die aus den physikalischen
und chemischen Grunddaten die Nuklide und die Aktivitatsverhaltnisse berechnen.
Dabei soll schrittweise eine Anpassung des Modells an die gemessenen spezifischen
Aktivitaten erreicht werden. Fur diese Aufgabenstellung reichen wenige Proben fur
jedes Material und Objekt aus.

FUr den Fall der gleichméafigen Kontamination wird in erster Naherung davon aus-
gegangen, dass es sich um einen einheitlichen Nuklidvektor in jedem der vorher ab-
gegrenzten Bereiche handelt.

In Analogie zu Orientierungswerten bei der konventionellen Analytik werden 6 Proben
je Bereich als gunstig angesehen. Mit zunehmender Probenzahl steigt selbstverstand-
lich die Zuverlassigkeit der Abschatzung. Statistische Tests sind erst bei mehr als 16
Proben je betrachtetes Objekt sinnvoll, so dass Probenzahlen von 16 bis 20 fur die
festgelegten Bereiche bei Abwagung von Aufwand und statistischer Sicherheit optimal
erscheinen. Bei der Festlegung der Probenzahl ist aber auch zu bedenken, dass eine
spatere Probenahme bei Zweifeln an der Reprasentativitat von Nuklidvektoren mogli-
cherweise durch zu geringe Aktivitat erschwert wird.

Es gibt aber auch Situationen, in denen vor allem auf Grund der Materialzusammen-
setzung und der radiologischen Situation eine deutlich geringere Probenzahl denkbar
ist. Das betrifft z. B.:

e homogenes Material mit homogener Kontamination,
e aktiviertes homogenes Material,
e geringe Materialmenge,
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e wenige zugangliche Probenahmestellen,
e ausreichende Vorbefunde.

Es ist generell sinnvoll, zunachst eine grolRere Anzahl potentieller Probenahmeorte zu
definieren und daraus in einem zweiten Schritt eine Auswahl zu treffen. So hat man
spater die Moglichkeit auf alternative Probenahmeorte zurtckzugreifen, falls die Pro-
benahme an einem vorgesehenen Ort nicht mdglich ist oder zusatzliche Probenah-
men erforderlich sind.

Bei der Auswahl der Probenahmeorte konnen folgende Kriterien mit herangezogen
werden:

Materialstrome,
Abwasserwege,
Abluftwege,
Kontamination durch:
0 Betriebsmedien
o Abwasser
0 Abluft
o Umgang mit offenen radioaktiven Stoffen,
e Entstehungsorte der Radionuklide und deren Ausbreitung im bestimmungs-
gemalen Betrieb,
o Entstehungsorte der Radionuklide und deren Ausbreitung im nicht bestim-
mungsgemalfien Betrieb,
e Betriebsgeschichte,
e Akkumulation von radioaktiven Stoffen durch:
o Materialeigenschaften
o0 Oberflachenformen
o Oberflachenfehler (z. B. Risse, Locher)
o0 Phasenubergange
0 chemische Prozesse,
Zuganglichkeit fur die Probenahme.

Proben sind vorzugsweise an Orten zu entnehmen, die eine erhohte Aktivitat erwarten
lassen, um auch die Bestimmung von Nukliden mit niedriger spezifischer Aktivitat zu
ermoglichen. Fur den Fall zu geringer Aktivitat der fur die Freigabe vorgesehenen Ma-
terialien, kann auch auf starker kontaminierte Komponenten, die als radioaktiver Abfall
einzustufen sind, zurickgegriffen werden, wenn davon auszugehen ist, dass diese die
gleiche Nuklidzusammensetzung aufweisen.

FiUr den Fall der ungleichméaRigen Kontamination ist die Ausgangssituation insofern
komplizierter, dass nicht von einer Homogenitat des Nuklidvektors in einem bestimm-
ten Bereich ausgegangen werden kann. Es ist also mit mehreren Nuklidvektoren zu
rechnen, deren raumliche Verteilung innerhalb des Bereiches unbekannt ist.

Hier bietet es sich an, erkundende Messungen vor Ort mit anschlieRender Probenah-

me durchzufuhren. Mit Hilfe dieser Messungen soll die rdumliche Verteilung der Aktivi-
tat ermittelt und die Probenahmestellen festgelegt werden. Als Messverfahren eignen
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sich  vor allem Oberflachenkontaminationsmessungen und die In-situ-
Gammaspektrometrie.

Das Vorgehen zur Festlegung der Probenzahl und der Probenahmestellen ist dann
Analog zum Szenarium ,gleichmaRige Kontamination®.

Bei der Probenahme ist sicherzustellen, dass die Probenmenge fur die durchzufih-
renden Analysen ausreichend ist und sie das beprobte Material in seiner Variabilitat
wiedergibt.

Die Dokumentation der Probenahme soll eine eindeutige Zuordnung der Untersu-
chungsergebnisse zu den Materialien und den Probenahmeorten ermdglichen. Dabei
sind die Darstellung in Lageplanen und die fotografische Dokumentation der Probe-
nahme hilfreich. Die Dokumentation ist so durchzufuhren, dass der Ablauf und die
Umstande der Messungen vor Ort, der Probenahmen, der Probenvorbereitung im La-
bor, der Analytik, der Interpretation der Ergebnisse, der Einbeziehung anderer Daten
und Informationen, der Uberlegungen und Entscheidungen und der Berechnung der
Nuklidvektoren nachvollziehbar ist. Die Dokumentation sollte mdglichst standardisiert
erfolgen, damit alle Merkmale auch von unterschiedlichen Bearbeitern in gleicher
Weise beschrieben werden. Entsprechende Formulare kdnnen gleichzeitig den Mitab-
eitern als Merkliste dienen.

Der Zeitpunkt der Probenahme ist so zu wahlen, dass eine hinreichend hohe Aktivitat
der Einzelnuklide vorhanden ist, um eine ausreichend genaue Messung zu erlauben.
Es ist daher gunstig, die Probenahme und Analytik bereits vor einer Zeit des sicheren
Einschlusses durchzufuhren.

Dekontaminationsvorgange konnen zu Veranderungen des Nuklidvektors fuhren, da-
her sind Bestimmungen des Nuklidvektors vor und nach der Dekontamination sinnvoll.

Um so an sonst unzugangliche Stellen zu gelangen, kann es erforderlich sein auch
ruckbaubegleitend Probenahmen durchzufuhren.

7.4 Durchfihrung von erkundenden Messungen vor Ort und Probenahme

Die erkundenden Messungen vor Ort und die Probenahmen sind nach dem vorher
ausgearbeiteten Messprogramm durchzufuhren. Abweichungen davon sollen nur in
begrindeten Fallen in Absprache mit dem Verantwortlichen fir die Nuklidvektorermitt-
lung vorgenommen werden. Diese Abweichungen sind zu dokumentieren.

Zur Erleichterung der Festlegung der Probenahmestellen sollten die Ergebnisse der
Messungen vor Ort glnstigerweise grafisch z. B. in Planen und Karten dargestellt
werden.

Wenn mit Hilfe der In-situ-Gammaspektrometrie Aussagen uber die Variabilitat des
Nuklidvektors im Raum gewonnen wurden, sind die Probenahmestellen so festzule-
gen, dass alle ermittelten Nuklidvektoren der Gammastrahler mit einer ausreichend
grolden Zahl von Proben belegt werden.
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Die Bedeutung der Probenahme fir die Qualitat des Gesamtprozesses und damit far
die Reprasentativitat der Nuklidvektoren kann nicht genug betont werden. Fehler, die
hier gemacht werden, lassen sich durch keine noch so prazise Analytik und mathema-
tisch-statistisch begrindete Datenauswertung wieder korrigieren.

Die Probenahme ist von zuverlassigem, ausreichend qualifiziertem und fur die Probe-
nahme besonders geschultem Personal durchzufiihren. Die Probenehmer miissen
uber praktische Erfahrungen verfugen und mit der Problemstellung vertraut sein. Es
ist glinstig, wenn die Probenehmer auch Ortskenntnis und Erfahrungen aus dem Be-
trieb der Anlage mitbringen.

Hilfreich ist es, wenn zumindest betriebsintern standardisierte Arbeitsverfahren erstellt
werden, die eine fehlerfreie und reproduzierbare Probenahme gewahrleisten.

Die Proben sind soweit erforderlich zu konservieren, z. B. durch Ansauern und Zuga-
be inaktiver Trager bei Flussigkeiten, um Veranderungen der relevanten Parameter in
der Probe auszuschliel’en. Das Probenmaterial ist so zu verpacken, dass keine Ver-
luste an Material oder gar an einzelnen Bestandteilen z. B. flichtigen Komponenten
auftreten und auch keine Beeinflussung der Proben durch das Behaltermaterial statt-
findet wie z. B. Adsorption von Radionukliden an der Behalteroberflache. Wichtig ist
auch die eindeutige, verwechslungsfreie und dauerhafte Kennzeichnung der Proben.

7.5 Probenvorbereitung und Analytik

Bei der Probenvorbereitung ist darauf zu achten, dass der Nuklidvektor nicht veran-
dert wird z. B. durch den Verlust flichtiger Radionuklide oder durch Querkontaminati-
on von Proben. Bei der Separierung verschiedener Anteile einer Probe z. B. Flussig-
keit und Sediment oder Beton und Bewehrungsstahl ist sicherzustellen, dass die Zu-
sammenhange zwischen analysierter Probe und entnommener Probe eindeutig her-
gestellt werden kdnnen.

Feststoffe missen, gegebenenfalls nach einer Trocknung, homogenisiert und geteilt
werden. Die Probe wird dabei schrittweise zerkleinert, mechanisch homogenisiert und
verjungt. Je grober das Material ist, umso grof3er ist auch die Teilprobe, die als repra-
sentativ angesehen werden kann.

Es empfiehlt sich, die Reihenfolge der bearbeiteten Proben so zu wahlen, dass mit
der Probe mit der niedrigsten spezifischen Aktivitat begonnen wird und dann die Pro-
ben mit zunehmender spezifischer Aktivitat zu bearbeiten, um eine Verschleppung
von Aktivitat zu vermeiden. Auf die Sauberkeit des Arbeitsplatzes und die Reinigung
der Gerate und Hilfsmittel zwischen den einzelnen Proben zur Vermeidung von Quer-
kontaminationen sei ausdricklich hingewiesen.

Bei den Arbeitsschritten ist darauf zu achten, dass es zu keiner unzuldssigen Erwar-
mung der Probe kommt, die zum Verlust interessierender Radionuklide fuhren konnte.
Wenn in einer Probe Radionuklide bestimmt werden sollen, die an Gase gebunden
sind z. B. H-3 soll die Struktur der Probe mdglichst ungestort bleiben. Dazu kann die
Probe z. B. durch wenig beanspruchende Verfahren geteilt werden, wie durch Zer-
schneiden.
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Oberflachenschichten von Objekten lassen sich haufig im Labor besser, kontrollierter
und reproduzierbarer fur die anschlieliende Untersuchung abtragen als vor Ort.

Der Erfolg des Abtrags lasst sich quantitativ bestimmen, in dem die Probe vor und
nach dem Abtrag hinsichtlich ihrer Aktivitat gemessen wird. Dazu eignen sich beson-
ders die Oberflachenkontaminationsmessung und die Gammaspektrometrie. Dabei ist
aber eine eventuelle Aktivitat des Grundmaterials zu beachten.

Es ist sinnvoll, alle Proben zunachst mit der weniger aufwandigen Gammaspektro-
metrie zu untersuchen, um dann auf Grund der Ergebnisse gezielt Proben fir die auf-
wandigere Bestimmung von Alpha- und Betastrahlern auszuwahlen. So kénnen be-
lastbare Daten bei vertretbarem Aufwand erhalten werden. Wie hoch der Anteil der
radiochemisch analysierten Proben sein soll, hangt im Wesentlichen von der Variabili-
tat der Nuklidvektoren, insbesondere der Korrelation zwischen den radiochemisch
bestimmbaren Radionukliden und den leichter zu bestimmenden Gammastrahlern ab.
Haufig werden ca. 10 % der Proben auch radiochemisch analysiert.

Es ist auch zu prifen, ob die Verhaltnisse der nur radiochemisch bestimmbaren Nuk-
lide zu gammastrahlenden Schlusselnukliden auch uUber Bereichsgrenzen und fur
mehrere Materialien Gultigkeit haben. Wenn dies der Fall ist, lasst sich die Zahl der
radiochemischen Analysen verringern.

Die summarische Bestimmung von Alpha- und Betastrahlern (Gesamtalpha und Ge-
samtbeta) mittels Low-level-Alpha-Beta-Countern ist nur wenig aussagekraftig, da
deren Ergebnisse methodisch bedingt sehr gro3e Unsicherheiten aufweisen.

Die weitreichende Bedeutung der Nuklidvektoren im Freigabeprozess und der be-
trachtliche Aufwand bei der Planung und Durchfiihrung einer ordnungsgemafien Pro-
benahme rechtfertigt auch einen entsprechenden Aufwand bei der Analytik zur Ermitt-
lung belastbarer Werte fur die spezifische Aktivitat, d. h. bei der Erreichung ausrei-
chend niedriger Nachweisgrenzen und geringer Messunsicherheiten.

Die erforderlichen Nachweisgrenzen der Analysenverfahren sollten in Abhangigkeit
von der spezifischen Gesamtaktivitat in der jeweiligen Probe festgelegt werden. Sie
sind dann so niedrig anzusetzen, dass die Anteile der relevanten Radionuklide in
Summe das 10 %-Abschneidekriterium nach Strahlenschutzverordnung Anlage IV
unterschreiten. Dazu sind die Nuklidanteile mit den jeweiligen Freigabewerten zu
wichten.

Bei der analytischen Bestimmung der spezifischen Aktivitaten sind immer die zugeho-
rigen Gesamtstandardmessunsicherheiten zu ermitteln. Dabei handelt es sich um die
kombinierten Standardmessunsicherheiten, die alle relevanten Unsicherheitskompo-
nenten berucksichtigen. Die alleinige Berucksichtigung der zahlstatistischen Messun-
sicherheit ist nicht ausreichend. Dazu sind die einschlagigen Vorschriften und Anlei-
tungen zu berucksichtigen.

Die Durchfuhrung der Analysen in einem fur Radionuklidbestimmungen akkreditierten
Labor bietet den Vorteil, dass dort die durchgangige Qualitatssicherung und die Be-
stimmung der Gesamtmessunsicherheiten auf Grund der Akkreditierung etabliert sind.
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Bei aktivierten Materialien ist es fur Modellrechnungen der Aktivierung erforderlich, die
Elementzusammensetzung des Materials zu ermitteln. Dazu kdnnen, soweit vorhan-
den, Zertifikate der eingesetzten Materialien herangezogen werden. Meist ist es aber
erforderlich, zumindest erganzend eigene Analysen durchzufiihren, um die Uberein-
stimmung der Materialien mit den Zertifikaten zu Uberprifen und um fehlende Anga-
ben zu relevanten Elementen zu erganzen.

7.6 Berechnung und Aktualisierung der Nuklidvektoren
7.6.1 Allgemeines

Zur Berechnung der Nuklidvektoren werden die verfigbaren Informationen zur Nuklid-
zusammensetzung der zu bewertenden Materialien herangezogen und vor ihrer Nut-
zung validiert.

Aus den gepriften Daten kdnnen dann die Nuklidvektoren berechnet werden. Dafur
wird die Summe der spezifischen Aktivitaten aller Nuklide einer Probe gebildet und
dann der Anteil der einzelnen Nuklide daran ermittelt.

Bei analytisch schlecht bestimmbaren Radionukliden bzw. unsicheren Ergebnissen
konnen auch berechnete Nuklidanteile verwendet werden, insbesondere wenn diese
konservativer sind.

Radionuklide unter der Nachweisgrenze brauchen bei der Berechnung der Nuklidvek-
toren nicht berucksichtigt werden, wenn die Nachweisgrenzen entsprechend den oben
genannten Vorgaben niedrig genug sind, d. h. wenn das Radionuklid sicher das 10 %-
Abschneidekriterium nach Anlage IV der Strahlenschutzverordnung unterschreitet. Fur
eine konservativere Betrachtung kénnen die Nachweisgrenzen wie Messwerte bei der
Berechnung der Nuklidvektoren einbezogen werden. Das sollte aber auf die Radio-
nuklide beschrankt bleiben, die bei der Konzeption fir die Ermittlung von Nuklidvekto-
ren als relevant fur einen Bereich und ein Material angesehen wurden.

Das in Teil A Ziffer 1. e) der Anlage IV der Strahlenschutzverordnung genannte 10 %-
Abschneidekriterium kann zu einer Vereinfachung der Nuklidvektoren genutzt werden.
Das 10 %-Abschneidekriterium darf aber im Sinne der Anlage IV der Strahlenschutz-
verordnung nicht auf die einfachen Nuklidvektoren, sondern nur auf die gewichteten
und normierten Nuklidvektoren angewandt werden. Der neue Nuklidvektor nach An-
wendung des 10 %-Abschneidekriteriums wird auch als ,verkurzter oder ,reduzierter*
Nuklidvektor bezeichnet.

Wenn die Freigabe sowohl nach flachen- wie nach massenspezifischen Freigabewer-
ten erfolgen soll, ist zu beachten, dass nur die Nuklide unbericksichtigt bleiben dir-
fen, die sowohl bei der flachen- wie bei der massenspezifischen Summenformel zu-
sammengerechnet nicht mehr als 10 % betragen.

Fliichtige Radionuklide, wie z. B. H-3 stehen nicht immer in einem festen Verhaltnis zu
den restlichen Nukliden des Nuklidspektrums. In solchen Fallen ist die Festlegung des
Nuklidvektors ohne die flichtigen Radionuklide und eine separate Bestimmung und
Bewertung der fluchtigen Radionuklide sinnvoll.
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Nuklidvektoren sind nur fur die zugrunde liegende Freigabeoption berechnet und sol-
len entsprechend gekennzeichnet sein. Ebenso ist bei Nuklidvektoren das Bezugsda-
tum anzugeben, um jederzeit die Gultigkeit kontrollieren zu kdnnen und eine spatere
Anpassung auf Grund des Abklingens einzelner Radionuklide zu erleichtern.

Es gibt drei mogliche Herangehensweisen zur Berechnung von Nuklidvektoren zum
Zweck der Freigabe:

e die Berechnung eines abdeckenden Nuklidvektors (konservativ aber nicht re-
prasentativ),

o die Berechnung des Nuklidvektors auf statistischer Grundlage (konservativ und
reprasentativ),

e die Berechnung durch Mittelwertbildung (reprasentativ aber nicht konservativ).

7.6.2 Berechnung abdeckender Nuklidvektoren

Abdeckende Nuklidvektoren sind im strengen Sinne nicht als reprasentativ anzuse-
hen, da sie das betrachtete Merkmal (Verhaltnis der Nuklide zueinander) der Grund-
gesamtheit nicht richtig wiedergeben. Sie fuhren durch ihre Konservativitat aber bei
ihrer Anwendung zu einer sicheren Unterschreitung der Freigabewerte, so dass sie fir
die Freigabe zielflhrend sind.

Die abdeckenden Nuklidvektoren werden ermittelt, indem die ungunstigste Relation
der Nuklide zueinander berechnet wird. Unter ungunstig ist dabei zu verstehen, dass
einerseits entsprechend der Summenformel nach StrlSchV Anlage IV Ziffer 1 Buch-
stabe e das groRtmdgliche Verhaltnis der spezifischen Aktivitdten zu den Freigabe-
werten der gewahlten Freigabeoption (flachen- und massebezogen) erreicht wird und
andererseits die Hochrechnungsfaktoren maximiert werden. Dadurch ist dieser abde-
ckende Nuklidvektor konservativer als jeder einzelne Nuklidvektor, der fur abgegrenz-
te Bereiche oder Materialien innerhalb des Giultigkeitsbereiches des abdeckenden
Nuklidvektors gebildet werden konnte. Durch abdeckende Nuklidvektoren wird also
eine groRere Konservativitat erreicht, d. h. eine starkere Uberschatzung des Risikos.

Bei der Bildung abdeckender Nuklidvektoren werden zuerst aus allen Analysenergeb-
nissen die hochsten Aktivitatsanteile der Nuklide ausgewahilt, die keine Schlisselnuk-
lide sind. Der verbleibende Anteil wird den Schlisselnukliden zugeordnet.

Die Uberschatzung der radiologischen Relevanz der schlecht messbaren Nuklide
lasst sich aber abmildern, indem Nuklide mit gleichen oder sehr ahnlichen Freigabe-
werten in Gruppen zusammengefasst werden. Daflr bieten sich z. B. die Alphastrah-
ler und das Nuklidpaar Fe-55/Ni-63 an. AnschlieRend werden die Aktivitatsanteile der
zu den Gruppen gehdrenden Nuklide in jeder Probe addiert und die maximalen Antei-
le der Gruppen gehen in den abdeckenden Nuklidvektor ein.

Eine weitere MOglichkeit um zu realitatsnaheren abdeckenden Nuklidvektoren zu
kommen besteht darin, Nuklidgruppen zu bilden, die jeweils einem Schllsselnuklid
zugeordnet werden. Dieses Vorgehen ist vor allem dann sinnvoll, wenn die Nuklide in
einer Gruppe in relativ konstantem Verhaltnis zueinander stehen, aber die Aktivitats-
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anteile der Schlisselnuklide zueinander starker schwanken. Die Zuordnung zu den
Schlusselnukliden sollte von der Bildung der Radionuklide und ihrem physikalisch-
chemischen Verhalten her begriindet sein. In jeder dieser Gruppen kann ein abde-
ckender Teilnuklidvektor nach der oben genannten Weise gebildet werden. Der Ge-
samtnuklidvektor wird dann aus dem Verhaltnis der Schlisselnuklide zueinander und
den vom jeweiligen Schlusselnuklid abhangigen Teilnuklidvektor gebildet. Die Anteile
der Nuklide jeder Gruppe werden durch Multiplikation des Anteils des jeweiligen
Schlusselnuklids an der Summe der Schlisselnuklide und dem Anteil des Nuklids im
Teilnuklidvektor berechnet und dann normiert. Ein Beispiel daftr sind die drei Nuklid-
gruppen Aktivierungsprodukte (Schlisselnuklid Co-60), Spaltprodukte (Schlusselnuk-
lid Cs-137+) und Transurane (Schlisselnuklid Am-241).

7.6.3 Berechnung von Nuklidvektoren auf statistischer Grundlage

Die Berechnung von Nuklidvektoren auf statistischer Grundlage ist zwar aufwandiger
als die Bildung abdeckender Nuklidvektoren, dieser Aufwand lasst sich aber mit Hilfe
geeigneter Rechenprogramme beherrschen.

Bei der Berechnung der Nuklidvektoren spielen statistische Aspekte in zwei Bereichen
eine Rolle, zum einen bei der Berucksichtigung der Messunsicherheiten der Mess-
und Analysenergebnisse und zum anderen bei der Variabilitdt der Proben, die aus
einem untersuchten Bereich stammen.

Reprasentativitat kann mit verninftigem und dem Zweck angemessenem Aufwand
nicht absolut, sondern nur zu einem festzulegenden Konfidenzniveau erreicht werden.
Das fur statistische Betrachtungen zugrunde zu legende Vertrauensniveau soll nach
Stellungnahme der Strahlenschutzkommission und nach den einschlagigen Normen
95 % sein.

Um die drei Ziele:

e Konservativitat hinsichtlich der massenspezifischen Freigabewerte
e Konservativitat hinsichtlich der flachenspezifischen Freigabewerte
e Konservativitat hinsichtlich der Hochrechnungsfaktoren

gleichzeitig moglichst gut zu erreichen, ist ein Optimierungsverfahren hilfreich, das
sich schrittweise dem gewinschten Ergebnis nahert. Dazu kdnnen entweder kom-
merzielle Rechenprogramme oder entsprechende Excel-Arbeitsblatter verwendet
werden.

Zunachst werden die Nuklidvektoren fur alle Proben berechnet. Diese werden uber-
pruft, ob sie zu einer Grundgesamtheit gehoren. Bei positivem Ergebnis dieser Pru-
fung werden fur jedes gefundene Radionuklid flr die betrachteten Proben eines Be-
reiches Mittelwert und Standardabweichung der Aktivitatsanteile gebildet.

Der Anteil jedes Nuklids wird innerhalb eines festgelegten Bereiches um den Mittel-
wert so variiert, bis nachfolgende Teilziele erflllt sind. Nach Meinung der Strahlen-
schutzkommission reicht ein Bereich von einer Standardabweichung um den Mittel-
wert aus.
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Die Teilziele sind:

e Maximierung der Summenformel gemaf Strahlenschutzverordnung hinsichtlich
der spezifischen Aktivitat (massebezogen, d. h. nach den Spalten 5, 6, 7, 9
oder 10a der Tabelle 1 in der Anlage Il der StrlISchV je nach gewahlter Freiga-
beoption)

a. .
Z—' = Maximum
R

ai- spezifische Aktivitat des Nuklids i
Ri- relevanter massebezogener Freigabewert des Nuklids i
(nach StrISchV Anl. lll, Tab. 1, Spalte 5, 6, 7, 9 oder 10a)

e Maximierung der Anteile schwer messbarer Nuklide (d. h. der Alpha- und Beta-
strahler ohne gut messbare Gammalinien) am Nuklidvektor

DV, 5 = Maximum
i

Va+g,i - Anteil des alpha- und betastrahlenden Nuklids i
(ohne gut messbare Gammalinien) am Nuklidvektor

e Maximierung der Summenformel gemaf Strahlenschutzverordnung hinsichtlich
der flachenbezogenen Aktivitat (d. h. nach den Spalten 4, 8 oder 10 der Tabelle
1 in der Anlage lll der StrlISchV je nach gewanhlter Freigabeoption)

Z% = Maximum

ai- spezifische Aktivitat des Nuklids i
O; - relevanter flachenbezogener Freigabewert des Nuklids i
(nach StrISchV Anl. Illl, Tab. 1, Spalte 4, 8 oder 10)

Diese drei Teilziele lassen sich nicht alle gleichzeitig bestmoglich erfullen, da die An-
forderungen zum Teil gegensatzlich sind, deshalb ist eine Optimierung erforderlich.
Dabei wird versucht, mit einem Nuklidvektor in der Summe der drei Teilziele einen
hohen Anteil an den oben genannten Maxima zu erreichen. Als Zielwert der Optimie-
rung dient also der Grad der Ausschopfung der Summe der drei oben berechneten
EinzelzielgroRen. Dadurch lasst sich auch der Grad der Konservativitat insgesamt und
fur die einzelnen Teilziele angeben.

Wenn bei freizugebenden Materialien keine feste Oberflache vorhanden ist, kann na-
turlich die flachenbezogene Betrachtung entfallen und die Optimierung bezieht sich
dann nur auf die massenspezifische Betrachtung und die Hochrechnungsfaktoren.

In einem letzten Schritt kann das 10 %-Abschneidekriterium wie oben beschrieben auf
den gewichteten und normierten Nuklidvektor angewendet werden. Es ist aber bei den
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optimierten Nuklidvektoren zu beachten, dass es flr die flachen- und massenspezifi-
sche Betrachtung in gleicher Weise zutreffen muss. Das heil3t nur die Nuklide durfen
unbertcksichtigt bleiben, die sowohl bei der flachen- wie bei der massenspezifischen
Summenformel zusammengerechnet nicht mehr als 10 % betragen.

AbschlieRend sollte die Plausibilitdt des gebildeten Nuklidvektors gepruft werden, das
heillt, ob er aus den Kenntnissen Uber den bewerteten Bereich und seiner Betriebs-
geschichte erklarbar ist.

Die Optimierung bewirkt, dass bei dem gebildeten Nuklidvektor nicht das Maximum an
Konservativitat fur alle Teilziele erreicht werden kann. Der Grad der Konservativitat ist
aber bekannt. Wenn dieser fur die Freigabe nicht als ausreichend angesehen wird,
kénnen Schwellwerte fur die Freimessung festgelegt werden. Bei Uberschreitung die-
ser Schwellwerte bei der Freimessung, ist dann die tatsachliche Nuklidzusammenset-
zung des Messgutes zu Uberprifen. Dadurch kann auch bei radiologisch ungunstigen
Bedingungen eine Uberschreitung der Freigabewerte verhindert werden.

7.6.4 Berechnung von Nuklidvektoren durch Mittelwertbildung

Die Berechnung von Nuklidvektoren durch einfache Mittelung der Analysenergebnisse
der Proben eines Bereiches fuhrt zwar zu reprasentativen aber nicht zu konservativen
Nuklidvektoren. Das heilt selbst bei den Proben mit bekannter Nuklidzusammenset-
zung liegt dann ein Teil ungunstiger als der Nuklidvektor und kdnnte dadurch in Ab-
hangigkeit von der Hohe der Gesamtaktivitat trotz positiver Freigabeentscheidung zu
einer nicht bemerkten Uberschreitung der Freigabewerte fiihren.

Die Konservativitat lasst sich aber auf verschiedenen Wegen herstellen. Zum Einen
indem in Abhangigkeit von der gewahlten Freigabeoption Korrekturfaktoren berechnet
werden, welche die Schwankungsbreite relevanter Radionuklide bertcksichtigen. Eine
andere Moglichkeit besteht darin, dass die Freigabewerte der Schlisselnuklide nur zu
einem gewissen Anteil ausgeschopft werden durfen, der sich ebenfalls aus der
Schwankungsbreite relevanter Radionuklide abschatzen lasst.

7.6.5 Aktualisierung von Nuklidvektoren

Durch den Zerfall kurzerlebiger Radionuklide verandert sich der Nuklidvektor im Laufe
der Zeit. Der Nuklidvektor soll daher, wenn erforderlich, regelmaliig an den Zerfall an-
gepasst werden. Das Erfordernis und die Haufigkeit der Korrektur hangen von den
Halbwertszeiten der Nuklide und ihrem Anteil am Nuklidvektor ab. Es ist dabei zu be-
achten, dass es zu keiner Unterschatzung des Aktivitatsinventars von freizugebenden
Stoffen kommt.

Nach Dekontaminationsmafnahmen, die auf Grund unterschiedlicher chemischer und
physikalischer Eigenschaften der Radionuklide zu Veranderungen des Nuklidvektors
fuhren kdnnen, ist es unbedingt erforderlich die Gultigkeit des vorher bestimmten Nuk-
lidvektors zu Uberprufen und diese gegebenenfalls anzupassen.
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Die Nuklidvektoren sollen mit den bei der Freimessung anfallenden nuklidspezifischen
Daten abgeglichen werden, um gegebenenfalls eine Anpassung oder Korrektur der
Nuklidvektoren vornehmen zu kénnen. Es sollte nach Mdglichkeit vorab festgelegt
werden, welche Abweichungen von den festgelegten Nuklidvektoren toleriert werden
und wann eine Anpassung vorgenommen wird.

Es ist zu empfehlen, die Anpassung der Nuklidvektoren unter den gleichen Mal3sta-
ben vorzunehmen, wie die Berechnung der Nuklidvektoren.

Die Aktualisierung des Nuklidvektors sollte generell am unverkirzten Nuklidvektor,
das heif3t ohne vorherige Anwendung des 10 %-Abschneidekriteriums, vorgenommen
werden, da die Ergebnisse auch zu einer Veranderung der Anteile im Bereich des 10
%-Abschneidekriteriums fuhren kénnen. Nach der Aktualisierung kann dann das 10
%-Abschneidekriterium wieder angewandt werden.

Die aktualisierten Nuklidvektoren sollen entsprechend gekennzeichnet werden. Es ist
dafiir Sorge zu tragen, dass nach einer Anderung nur noch mit den aktualisierten Nuk-
lidvektoren gearbeitet wird. Ein Verzeichnis der Nuklidvektoren mit den Revisions-
standen, den Bezugsdaten und Gliltigkeitszeitraumen kann dabei hilfreich sein.

8 Zusammenfassung

Die Festlegung eines Nuklidvektors stellt einen wichtigen Aspekt des Verfahrens zur
Freigabe grolerer Stoffmengen nach § 29 der Strahlenschutzverordnung dar. Die
Anwendung des Nuklidvektors fur die Freigabe ist aber nur dann zulassig, wenn er
reprasentativ bzw. ausreichend konservativ fur die freizugebende Stoffmenge ist.

Fir die Sicherung der Reprasentativitat der Nuklidvektoren gibt es bisher keine Fest-
legungen, Normen oder Anleitungen. Die Gewahrleistung der Reprasentativitat hangt
vom fachlichen Konnen der Bearbeiter ab und ihre Bestatigung liegt im Ermessen der
Behorden bzw. der von ihnen beauftragten Gutachter. Ziel dieses Projektes war es,
Empfehlungen fur die reprasentative Ermittlung von Nuklidvektoren zu erarbeiten.

In einem ersten Schritt wurde die bisherige Praxis der Ermittlung von Nuklidvektoren
bei der Freigabe nach § 29 der Strahlenschutzverordnung erkundet. Die von den zu-
standigen Landesbehorden und einigen Betreibern erfragten Angaben zu Freigabe-
verfahren groRerer Stoffmengen nach § 29 der Strahlenschutzverordnung geben die
bisherige Praxis summarisch und teilweise unvollstandig wieder. Es wurden alle in der
Strahlenschutzverordnung vorgesehenen Freigabeoptionen, einschliellich der Einzel-
fallentscheidung, genutzt. Landerspezifische Regelungen zur Ermittlung von Nuklid-
vektoren gab es mit Ausnahme eines Bundeslandes nicht.

Die Details zu den Vorgehensweisen sind aus den Ubermittelten Angaben und der
Literatur nur teilweise zu entnehmen. Es zeigt sich, dass die Nuklidvektoren je nach
Anlagentyp und Rlckbausituation recht unterschiedlich ermittelt wurden. Dazu wurden
neben der Probenahme und Analyse von Proben auch Aktivierungs- und Abbrand-
rechnungen genutzt. Die Nuklidvektoren wurden in den meisten Fallen als abdecken-
de Nuklidvektoren und nur in einigen Fallen auf statistischer Grundlage oder durch
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Mittelwertbildung berechnet. Vom 10 %-Abschneidekriterium wurde nur in wenigen
Fallen Gebrauch gemacht.

Bisher ermittelte Nuklidvektoren wurden in einer Excel-Datei erfasst. Eine Einschat-
zung der Reprasentativitat ist auf Grund unvollstandiger Angaben und aus prinzipiel-
len Grunden, auf die bei der Begriffsdefinition eingegangen wird, nicht moglich.

Zum Begriff der Reprasentativitat wurden aus der Literatur folgende grundsatzliche
Aussagen abgeleitet, die einen wesentlichen Einfluss auf die Ermittlung reprasentativer
Nuklidvektoren haben:

¢ Die Reprasentativitat muss nur im Bezug auf die zu untersuchenden Eigenschaf-
ten gewahrleistet sein, im Falle des Nuklidvektors also auf die Verhaltnisse der
Nuklide zueinander.

¢ Die Reprasentativitat lasst sich nicht an Merkmalen der Probe festmachen, son-
dern muss durch die Richtigkeit und Reproduzierbarkeit des Verfahrens gesi-
chert werden.

e Reprasentativitat kann mit vernunftigem und dem Zweck angemessenem Auf-
wand nicht absolut, sondern nur zu einem festzulegenden Konfidenzniveau er-
reicht werden.

Von der Strahlenschutzkommission wurde ein Vertrauensniveau von 95 % akzeptiert
[19], in den Normen DIN 25457-6 [5] und E DIN 25457-7 [6] wurden ebenfalls 95 %
angegeben.

Im Bericht sind die moglichen Vorgehensweisen bei der Ermittlung reprasentativer
Nuklidvektoren beschrieben. Es wird unterschieden zwischen den Szenarien Aktivie-
rung, homogene und inhomogene Kontamination.

Die Ermittlung der Nuklidvektoren wird bei allen Projekten im Wesentlichen nach fol-
gender Schrittfolge ablaufen:

Historische Erkundung und Abgrenzung von Bereichen
Auswahl der zu untersuchenden Nuklide

Erstellung eines Probenahmemessprogramms
Durchfuhrung erkundender Messungen vor Ort
Probenahme

Probenvorbereitung

Analytik

Berechnung der Nuklidvektoren

Aktualisierung der Nuklidvektoren

©ONDO AWM=

Die konkrete Gestaltung des Untersuchungsprogramms ist dann von der Zielstellung
und der radiologischen Situation des zu untersuchenden Objekts abhangig. Fur die
einzelnen Schritte lassen sich aber unabhangig von der konkreten Situation verschie-
dene Moglichkeiten und Regeln flur ein sachgerechtes Vorgehen beschreiben.

Einen wesentlichen Einfluss auf die Unsicherheit der Probenahme und damit auf die
Reprasentativitat des Nuklidvektors haben die Probenahmestrategie, der Probenehmer
und die Probenmenge. Bei der Erstellung der Probenahmestrategie ist die Kompetenz
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des Bearbeiters der entscheidende Faktor fiir die Richtigkeit. Ahnliches gilt bei der
Durchfuhrung der Probenahme fur den Probenehmer. Die Kompetenz des Bearbeiters
lasst sich nicht durch Normen und Regelungen ersetzen. Sie kdnnen und sollen aber
als Hilfsmittel durch den Bearbeiter genutzt werden. In diesem Sinne verstehen sich
auch die hier erstellten Empfehlungen.

Zu Beginn der Planung steht die historische Erkundung, d. h. die Erfassung der Kennt-
nisse zu der untersuchten Anlage, insbesondere der aktivierten und kontaminierten Be-
reiche, Angaben zur Nuklidzusammensetzung und zu den Ausbreitungswegen von Kon-
taminationen. Dazu sollte neben der Anlagen- und Betriebsdokumentation auch das
Insiderwissen der Beschaftigten genutzt werden.

Im Ergebnis der historischen Erkundung kénnen dann auf Grund physikalischer, verfah-
renstechnischer, chemischer und werkstoffkundlicher Kriterien Bereiche voneinander
abgegrenzt werden, fur die ein homogener Nuklidvektor zu erwarten ist. Dabei ist ein
schrittweises Vorgehen mit zunehmendem Detailliertheitsgrad der Untersuchungen vor-
teilhaft, um den Aufwand in Grenzen zu halten.

Die Auswahl der fir die einzelnen Bereiche zu untersuchenden Nuklide erfolgt auf
Grundlage der historischen Erkundung unter Beachtung der physikalischen und chemi-
schen Eigenschaften der Radionuklide. Dabei kdnnen auch Modellrechnungen zu Akti-
vierung und Abbrand genutzt werden.

Im Probenahmemessprogramm werden alle erforderlichen MalRnahmen zur Messung
vor Ort, zur Probenahme und Analytik festgelegt. Das betrifft besonders die Vor-Ort-
Messverfahren, die Messpunkte, die Probenarten, die Probenzahl, die Probenahmeorte,
die Probenahmeverfahren, die Probenmenge, die Probenaufbereitung, die Analysenver-
fahren und Art und Umfang der Dokumentation.

Messungen vor Ort sind vor allem dort vorzusehen, wo die Aktivitatsverteilung auf
Grund der historischen Erkundung nicht ausreichend gesichert ist. Die Messverfahren
sollen neben der Erfassung von kontaminierten Objekten auch der Identifizierung von
Aktivitatsmaxima dienen. Nuklidspezifische Messungen, wie die In-situ-
Gammaspektrometrie, liefern dariber hinaus auch Informationen zu Nuklidverhaltnis-
sen.

Bei der Probenahme sollen vorrangig Materialproben in Form von Einzelproben ent-
nommen werden. Die Tiefenverteilung der Aktivitat ist erforderlichenfalls durch eine tie-
fengestaffelte Probenahme zu erfassen. Bei der Wahl der Probenahmeverfahren sind in
Abhangigkeit vom Material und den zu analysierenden Nukliden mogliche storende Ef-
fekte zu berucksichtigen, wie z. B. der Verlust fluchtiger Radionuklide, Querkontamina-
tionen und die Vermischung von Oberflachenschichten und Grundmaterial. Fir eine
fehlerfreie und reproduzierbare Probenahme ist es hilfreich, wenn zumindest betriebsin-
tern standardisierte Arbeitsverfahren erstellt werden. Dabei sind auch die Probenvorbe-
handlung vor Ort, die Verpackung und die eindeutige, verwechslungsfreie und dauer-
hafte Kennzeichnung der Proben zu berlcksichtigen.

Die erforderliche Probenmenge ist in Abhangigkeit vom Bedarf fur die durchzufuhren-
den Analysen, der Korngréfde und der Inhomogenitat des Materials festzulegen. Die
Probe sollte auch eine bestimmte Mindestaktivitat besitzen, damit Radionuklide mit ge-
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ringer spezifischer Aktivitat aber hoher radiologischer Relevanz, wie die Alphastrahler,
ausreichend sicher bestimmt werden kénnen.

Die Anzahl der in den abgegrenzten Bereichen zu enthehmenden Proben ist so zu wah-
len, dass die statistische Verteilung fur die Nuklide des Nuklidvektors ausreichend si-
cher bestimmt werden kann. Ein Vertrauensniveau von 95 % wurde von der Strahlen-
schutzkommission als ausreichend angesehen. Fur die statistische Betrachtung er-
scheinen aus der Abwagung von Aufwand und statistischer Sicherheit 16 bis 20 Proben
als optimal. In begrindeten Fallen kdnnen auch weniger Proben angemessen sein.

Die Probenahmeorte sind auf Grund grundlicher Anlagenkenntnis und der Nutzung von
Vorbefunden, z. B. aus dem Betrieb der Anlage oder erkundenden Messungen vor Ort
auszuwahlen. Dabei ist die Beprobung von Aktivitatsmaxima gunstig, um auch Nuklide
mit geringer spezifischer Aktivitat bestimmen zu kdnnen. Zunachst sollte eine grolRere
Zahl méglicher Probenahmeorte definiert werden, aus der dann eine Auswahl getroffen
wird. So bleiben alternative Probenahmeorte, auf die zurickgegriffen werden kann,
wenn an einem vorgesehenen Ort keine Probenahme maoglich ist oder zusatzliche Pro-
ben bendtigt werden.

Der Probenahmezeitpunkt soll so gewahlt werden, dass die Aktivitat der Proben aus-
reichend ist, z. B. vor einer Phase des sicheren Einschlusses. Unzugangliche Stellen
konnen wahrend der Demontage von Komponenten beprobt werden. Bei der Wahl
des Probenahmezeitpunkts ist zu beachten, dass Dekontaminationen den Nuklidvek-
tor verandern konnen.

Die Bedeutung der Probenahme fur die Qualitat des Gesamtprozesses und damit fur
die Reprasentativitat der Nuklidvektoren kann nicht genug betont werden. Fehler, die
hier gemacht werden, lassen sich durch keine noch so prazise Analytik und mathema-
tisch-statistisch begrindete Datenauswertung wieder korrigieren.

Die Probenahme ist deshalb von zuverlassigem, ausreichend qualifiziertem und flr
die Probenahme besonders geschultem Personal durchzufuhren. Die Probenehmer
mussen Uber praktische Erfahrungen verfugen und mit der Problemstellung vertraut
sein. Es ist gunstig, wenn die Probenehmer auch Ortskenntnis und Erfahrungen aus
dem Betrieb der Anlage mitbringen.

Die Probenvorbehandlung im Labor dient dazu, die entnommenen Proben fir die Ana-
lysen vorzubereiten. Dabei ist darauf zu achten, dass durch die Verfahren die Nuklid-
zusammensetzung nicht verandert wird.

Bei der Untersuchung der Proben sollte zunachst alle Proben mit der weniger auf-
wandigen Gammaspektrometrie analysiert werden, um dann auf Grund dieser Ergeb-
nisse gezielt Proben fur die radiochemische Bestimmung von Alpha- und Betastrah-
lern auszuwahlen.
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Bei der Analytik kommen vor allem folgende Verfahren zum Einsatz:

Gammaspektrometrie (mit und ohne chemischer Abtrennung),
Alphaspektrometrie nach radiochemischer Abtrennung,
Fllssigszintillationsmessung (LSC) nach radiochemischer Abtrennung,
Low-level-Alpha-Beta-Messung nach radiochemischer Abtrennung,
Massenspektrometrie mit induktiv gekoppeltem Plasma (ICP-MS, mit und
ohne chemischer Abtrennung).

Die Analysenverfahren und die mit ihnen zu erreichenden Nachweisgrenzen und
Messunsicherheiten sollen so gewahlt werden, dass die Anteile aller relevanten Ra-
dionuklide mit hinreichender Genauigkeit bestimmt werden. Die Messunsicherheiten
sind nach den einschlagigen Regeln unter Berucksichtigung aller Unsicherheitskom-
ponenten zu berechnen. Auf die durchgangige Qualitatssicherung z. B. nach den Re-
geln der DIN EN ISO/IEC 17025 ist zu achten.

Bei aktivierten Materialien ist der Einsatz von Modellrechnungen der Aktivierung zur
Ermittlung der Nuklidanteile sinnvoll. Diese sollten aber mit Probenahmen und Analy-
sen abgesichert und gegebenen falls justiert werden.

Zur Berechnung der Nuklidvektoren sollen alle verfigbaren Informationen zur Nuklid-
zusammensetzung herangezogen und validiert, das heif3t vor allem auf ihre Vollstan-
digkeit, Zuverlassigkeit und Plausibilitat Gberpruft werden.

Fir die Berechnung des reprasentativen Nuklidvektors gibt es drei mdgliche Heran-
gehensweisen:

e die Berechnung eines abdeckenden Nuklidvektors (konservativ aber nicht re-
prasentativ),

e die Berechnung des Nuklidvektors auf statistischer Grundlage (konservativ und
reprasentativ),

e die Berechnung durch Mittelwertbildung (reprasentativ aber nicht konservativ).

Die berechneten Nuklidvektoren lassen sich noch durch Anwendung des 10 %-
Abschneidekriteriums verkurzen. Dabei ist zu beachten, dass es nur auf die gewichte-
ten und normierten Nuklidvektoren je nach der gewahlten Freigabeoption anwendbar
ist.

Die abdeckenden Nuklidvektoren werden ermittelt, indem die unglnstigste Relation
der Nuklide zueinander berechnet wird. Unter ungunstig ist dabei zu verstehen, dass
einerseits entsprechend der Summenformel das grof3tmdgliche Verhaltnis der spezifi-
schen Aktivitaten zu den Freigabewerten der gewahlten Freigabeoption (flachen- und
massebezogen) erreicht wird und andererseits die Hochrechnungsfaktoren maximiert
werden. Dadurch ist dieser abdeckende Nuklidvektor konservativer als jeder einzelne
Nuklidvektor, der flr abgegrenzte Bereiche oder Materialien innerhalb des Giiltig-
keitsbereiches des abdeckenden Nuklidvektors gebildet werden kdnnte. Durch abde-
ckende Nuklidvektoren wird also eine groRere Konservativitat erreicht, d. h. eine star-
kere Uberschatzung des Risikos. Der Grad der Konservativitat kann dadurch verrin-
gert werden, indem Nuklide mit gleichen oder ahnlichen Freigabewerten (z. B. die
Transurane) zu Gruppen zusammengefasst werden.
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Eine andere Moglichkeit abdeckende Nuklidvektoren besser an die realen Gegeben-
heiten anzupassen, besteht darin Teilnuklidvektoren zu bilden. Dazu werden die Nuk-
lide entsprechend ihrer Genese und ihren physikalisch-chemischen Eigenschaften in
Gruppen eingeteilt, denen jeweils ein Schllsselnuklid zugeordnet ist. Es wird dabei
das Verhaltnis der Nuklide des Teilnuklidvektors zu dem jeweiligen Schlusselnuklid
berechnet. Der Gesamtnuklidvektor ergibt sich dann aus den gemessenen Aktivitats-
anteilen der SchlUsselnuklide und den daraus berechneten Anteilen der anderen Nuk-
lide.

Abdeckende Nuklidvektoren sind im strengen Sinne nicht als reprasentativ anzuse-
hen, da sie das betrachtete Merkmal (Verhaltnis der Nuklide zueinander) der Grund-
gesamtheit nicht richtig wiedergeben. Sie fuhren durch ihre Konservativitat aber bei
ihrer Anwendung zu einer sicheren Unterschreitung der Freigabewerte, so dass sie fur
die Freigabe zielfiihrend sind.

Bei der Berechnung von Nuklidvektoren auf statistischer Grundlage wird zunachst
gepruft, ob die Proben eines Bereiches auf Grund ihrer Analysenergebnisse im statis-
tischen Sinne zu einer Grundgesamtheit gehdren. Bei positivem Ergebnis werden die
Mittelwerte und Standardabweichungen fur alle Radionuklide der Proben eines Berei-
ches berechnet. Fur alle Proben werden die gewichteten und normierten Nuklidvekto-
ren gebildet. Dabei dienen die Freigabewerte der gewahlten Freigabeoption als Wich-
tungsgrolie, das sie die radiologische Relevanz der Radionuklide widerspiegeln. Falls
sowohl die flachenspezifische als auch die massenspezifische Betrachtung bei der
Freigabe eine Rolle spielen, sind beide Aspekte zu bericksichtigen. AuRerdem wer-
den die Hochrechnungsfaktoren berechnet, d. h. das Verhaltnis der Nuklide zum
Schlusselnuklid.

In einem Optimierungsverfahren werden die Nuklidanteile der einzelnen Nuklide in
einem Bereich von einer Standardabweichung um den Mittelwert so variiert, bis die
folgenden Teilziele erflllt sind:

e Maximierung der Summenformel hinsichtlich der massenspezifischen Aktivitat,

e Maximierung der Summenformel hinsichtlich der flachenbezogenen Aktivitat,

e Maximierung der Anteile schwer messbarer Nuklide am Nuklidvektor (Hoch-
rechnungsfaktoren).

Diese drei Teilziele lassen sich nicht alle gleichzeitig bestmoglich erfullen, da die An-
forderungen zum Teil gegensatzlich sind, deshalb ist ein zweiter Optimierungsschritt
erforderlich. Dabei wird versucht mit einem Nuklidvektor in der Summe der drei Teil-
ziele einen hohen Anteil an den oben genannten Maxima zu erreichen.

Wenn die freizugebenden Materialen keine feste Oberflache besitzen kann auf die
flachenbezogene Betrachtung bei der Optimierung verzichtet werden.

Die Berechnung von Nuklidvektoren durch einfache Mittelung der Analysenergebnisse
der Proben eines Bereiches fluhrt zwar zu reprasentativen aber nicht zu konservativen
Nuklidvektoren. Das heildt selbst bei den Proben mit bekannter Nuklidzusammenset-
zung liegt dann ein Teil ungunstiger als der Nuklidvektor und kénnte dadurch in Ab-
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hangigkeit von der Hohe der Gesamtaktivitat trotz positiver Freigabeentscheidung zu
einer nicht bemerkten Uberschreitung der Freigabewerte fuhren.

Die Konservativitat lasst sich aber durch Korrekturfaktoren herstellen, die in Abhan-
gigkeit von der gewahlten Freigabeoption, die Schwankungsbreite relevanter Radio-
nuklide berlcksichtigen. Eine andere Moglichkeit besteht darin, dass die Freigabewer-
te der Schlusselnuklide nur zu einem gewissen Anteil ausgeschopft werden durfen,
der sich ebenfalls aus der Schwankungsbreite relevanter Radionuklide abschatzen
lasst.

Fir die Nuklidvektoren ist das Bezugsdatum anzugeben, damit deren Gultigkeit kon-
trolliert werden kann und eine Anpassung auf Grund des Abklingens einzelner Nuklide
zu erleichtern.

FiUr diese Anpassung an das Abklingen sind je nach Halbwertszeit und Anteil am Nuk-
lidvektor entsprechende Fristen festzulegen. Eine Korrektur des Nuklidvektors sollte
auch erfolgen, wenn sich auf Grund neuer Befunde z. B. bei der Freimessung deutli-
che Abweichungen zeigen. Bei der Bewertung der Abweichungen soll nach den glei-
chen Kriterien vorgegangen werden, wie bei der Erstellung des Nuklidvektors.

Die Dokumentation soll so gestaltet sein, dass das Vorgehen und die Uberlegungen
und Entscheidungen Uber den gesamten Prozess der Ermittlung der Nuklidvektoren
transparent und nachvollziehbar sind. Eine betriebsinterne Standardisierung der Do-
kumentation kann dabei hilfreich sein.

Die Ergebnisse des Projektes sollen zur Vereinfachung des Vorgehens beitragen. Die
Zusammenstellung von mdglichen Herangehensweisen zur Ermittlung reprasentativer
Nuklidvektoren soll den Betreibern von Anlagen die Aufstellung und Durchfihrung
entsprechender Probenahmemessprogramme und die Berechnung der Nuklidvekto-
ren erleichtern. Dazu dienen vor allem die Beschreibungen der einzelnen Arbeits-
schritte, in denen auch auf mogliche Fehlerquellen hingewiesen wird.

Die Planung und Ausfuhrung konnen und mussen aber auf die Zielstellung der Frei-
gabe und die radiologische Situation der jeweiligen Anlage angepasst werden.

Durch die Anwendung der in dem Bericht dargestellten Vorgehensweisen, lasst sich
der Aufwand fur die Herleitung und Begrundung konkreter MalRnahmen verringern
und die Abstimmung mit Gutachtern und Behdrden erleichtern. In einzelnen Fallen
konnen Abweichungen von den hier vorgeschlagenen Wegen sinnvoll sein, diese sind
dann entsprechend zu begrinden.
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