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1 Einleitung

GemaB dem Auftrag BE170480 (Untersuchung von Filtereinheiten der MAW-Abluftfilteranlage auf
Radioaktivitat) der Asse GmbH vom 08.02.2017 sind diverse Filterelemente durch die Firma IAF-

Radiotkologie GmbH auf radioaktive Stoffe zu analysieren.

Es sollen der kontaminierte Hauptfilter aus 2016 zum bereits analysierten Vorfilter (Priifbericht
161130-01, Bestellung BE162928), sowie gering belastete Filter (Haupt- und Vorfilter), die in 2013
turnusgemaB gewechselt wurden, analysiert werden. Des Weiteren ist vorgesehen, die zuletzt
benutzte Filtereinheit, die im Marz 2017 getauscht wurde, ebenfalls zu untersuchen. Dariiber hinaus
wird von der Asse-GmbH ein inaktiver kontaminationsfreier Hauptffilter zur Verfligung gestellt, um
die Zerlegetechnik flr die kontaminierten Hauptffilter zu erproben. Aus der Tabelle 1 kdnnen die
Daten Uber die Sammelzeitrdume und Luftvolumina fiir die zu analysierenden Filter entnommen

werden. Als Luftdurchsatz wurde ein mittlerer Durchsatz von 100 m3/h angenommen.

Tabelle 1: Zusammenstellung der Sammelzeitrdume und Luftvolumina der in 2013, 2016 und 2017
getauschten Vor- und Hauptfilter der MAW-Ablufttfilteraniage

Filtertyp/-bezeichnung Sammelzeitraum Luftvolumina Kapitel
Vorfilter: keine Angabe Teilbericht 2
Hauptfilter: Schwebstoff-Luftfilterzelle (11%33'3202)‘ 17042018 | 465 E106 me (Kapitel 3)
Typ S, Fa. CEAG g

Vorfilter: Acelan K Filterpack, Fa. Teilbericht 3
Delbag (1171'gj'$212)‘ 25.05.2016 | 5 5 £,06 me (Kapitel 4)
Hauptfilter: keine Angabe 9

Vorfilter: Multiplan MP95C- Teilbericht 4
1500/MF1H2R, Fa. DencoHappel 25.05.2016 - 14.03.2017 0.7 E+06 m@ (Kapitel 5)
Hauptfilter: M13AT-2510/MUV1H1-R, | (293 Tage) ’

Fa. DencoHappel

Zur Bestimmung der Aktivitdt des kontaminierten Hauptfilters aus 2016 sollten analog zum Vorfilter
Teilproben entnommen werden. Dies ist erforderlich, da eine exakte gamma-spektrometrische
Analyse des gesamten Filters nicht ohne weiteres mdglich ist. Weiterhin muss fir die
alphaspektrometrische Analyse auf Americium und Plutonium eine radiochemische Separation nach
Aufschluss erfolgen, was nur an einer Teilprobe moglich ist. Es empfiehlt sich, mehrere Teilproben
von der gefalteten Filtereinlage zu entnehmen und deren Radioaktivitdt durch
gammaspektrometrische Analysen zu ermitteln. Uber das Verhiltnis der Gesamtfliche des
Faltenfilters zu denen der Teilproben kann eine sehr genaue Abschdtzung der Gesamtaktivitét
erfolgen. Uberdies zeigt die Untersuchung der Teilfilter, ob die Radioaktivitét anndhernd gleichmaBig
tiber den gesamten Faltenfilter verteilt ist oder ob z.B. sich in den Filtertaschen eventuell mehr Staub
durch Abpralleffekte angesammelt hat.

Ein mdgliches Szenario fiir die beobachtete pldtzliche Aktivitdtsbeladung in den nun zu

untersuchenden Filter wédre z.B. ein Loserfall und eine damit verknlipfte Teilzerstdérung von
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Gebinden, so das neben der Radioaktivitdt auch Portlandzementstdube freigesetzt worden sein
kénnten. Eine Untersuchung des auf dem Filter abgelagerten Staubs auf diese Bestandteile kénnte
helfen, diese These zu priifen. Ebenso wire es empfehlenswert, den Staub auf dem bereits
radiologisch untersuchten Vorfilter in dieser Hinsicht zu analysieren. Als Hauptbestandteile im
Salzstaub in der Schachtanlage Asse sind Na, K und Mg weitere interessante Elemente. Im
vorliegenden Bericht sind die Ergebnisse dieser Untersuchungen noch nicht vollsténdig aufgefiihrt,
da noch Uberpriifungsmessungen anstehen.

Die gering belasteten Filter aus 2013, bestehend aus Vor- und Hauptffilter, sollten analog zu den
belasteten Filtern gamma- und alphaspektrometrisch untersucht werden, wobei die Herstellung von
Teilproben erforderlich ist. Fir diese sind auch chemische Analysen des abgelagerten Staubs
durchzufiihren, um Informationen (ber die lbliche Staub-zusammensetzung in der Kammer zu
erhalten, wenn keine massive Erhdhung der Radioaktivitdt im Filter beobachtet wurde.

Die erzielten Untersuchungsergebnisse werden abschlieBend in einem Bericht zusammen-gefasst
und bewertet.

Im 1. Teilbericht werden nur der Aufbau des unbenutzten Hauptfilters beschrieben und wichtige
Daten, wie z.B. Aktivititen des Filtermaterials selbst und der aus Aluminium bestehenden
Stiitzelemente (sogenannte Separatoren), die sich zwischen den einzelnen Filterlagen befinden,
bereitgestellt. Ein solcher nicht benutzter Haupffilter, der bei der Asse-GmbH mindestens 30 Jahre
in der Grube gelagert wurde, ist der IAF-Radiodkologie GmbH am 16.2.2017 von der Asse-GmbH
zur Erprobung der Zerlegetechnik zur Verfligung gestellt worden. Am 17.2.2017 erfolgte die
Beprobung des Filters. Das Kapitel 2 enthélt den Teilbericht 1, der sich ausschlieBlich mit der
Probengewinnung im Hauptffilter beschaftigt und Ergebnisse der Radionuklidanalyse der nicht
kontaminierten Komponenten des Filterelements (Filterpapier, Aluminiumstiitzelemente) enthalt.

Im 2. Teilbericht (s. Kapitel 3) werden die Untersuchungsergebnisse fiir den Vorfilter und den
Hauptfilter, die im Jahr 2013 ausgebaut wurden, zusammengefasst.

Das Kapitel 4 (3. Teilbericht) enthélt die Untersuchungsergebnisse fiir den ausgebauten Vor- und
Hauptffilter aus dem Jahre 2016, wobei die Ergebnisse zum Vorfilter 2016 bereits in dem Bericht
[1]vorgestellt worden sind. Sie werden der Ubersicht wegen hier nochmals kurz dargestellt.

Im 4. Teilbericht (s. Kapitel 5) werden die Untersuchungsergebnisse fiir den Vorfilter und den
Haupitfilter, die im Marz 2017 ausgebaut worden sind, zusammenfassend dargestellt.

Eine Zusammenfassung aller Ergebnisse und die daraus folgenden Schlussfolgerungen sind im
Kapitel 6 dargestellt.
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2 Teilbericht 1 - Beprobung eines kontaminationsfreien Hauptfilterelements

2.1 Zusammenfassung der Filtercharakteristika

Der Aufbau des Hauptfilterelements ist deutlich komplexer, als der des Vorfilters, welcher im
Wesentlichen aus einem Vlies, das in einen Holzrahmen geklebt ist, besteht. Das von der Asse-
GmbH zur Verfiigung gestellte kontaminationsfreie Filterelement hat die geometrischen MaBen 610
x 292 x 610 mm und ein Gesamtgewicht von 16 kg. In einen Holzkasten ist das Filtermaterial
(Glasfaserbasis) eingeklebt, welches tiber Stiitzelemente (Separatoren) gefaltet ist. Das Filterelement
besteht aus 144 Lagen mit den MaBen 540 x 270 mm. Fir die aktive Oberfldche des Filters ergibt
sich hieraus 144 x 540 270 mm = 21,0E06 mm? oder 21,0 m2. Die Filtercharakteristika werden
zusammenfassend in Tabelle 2 zusammengestellt. In der Abbildung 1 wird der Aufbau des
Filterelements und die Strémungsrichtung der Luft durch den Filter skizzenhaft gezeigt.

Abbildung 1: Skizzenhafte Anordnung von Filtermaterial und Stiitzelementen im Filterelement. In blau sind die
Stitzelemente gezeichnet, in orange das um diese gelegte Filtermaterial. Die roten Pfeile geben

die Strémungsrichtung der Luft durch den Filter an.
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Tabelle 2: Zusammenfassung der Filtercharakteristika

Filtertyp/-bezeichnung Schwebstoff-Luftfilterzelle Typ S, Fa. CEAG
MaBe des Filterelements mit Holzkasten 610 x 292 x 610 mm

Masse des Filterelements mit Holzkasten 16 kg

Anzahl der Filterlagen und Stitzelemente 144

MaBe einer Filterlage 540 mm x 270 mm, 0,1458 m?
Gesamtoberflache des Filters 21,0m?

Filtermaterial Glasfaser
Flachengewicht Filtermaterial 0,00785 g/cm?

Anzahl der Stiitzelemente zwischen Lagen 144

Material der Stitzelemente gefahet:tsag?ggrgggngal?cof‘lztc%oﬂ H
Flachengewicht Stiitzelemente 0,0083 g/cm?

2.2 Ergebnis der Radionuklidanalyse
Die Untergrundaktivitit sowohl der Stiitzelemente als auch des Filtermaterials wurde

gammaspektrometrisch analysiert. Die spezifischen Aktivititen sind Tabelle 3
zusammengestellt.

in der

Tabelle 3: Untergrundaktivitdten der Stitzelemente und des Filterraterials eines kontaminationsfreien MAW-
Hauptfilters sowie der Aerosoffilter vom Typ Whatman GF6, benutzt bei der Asse-GmbH, zum

Vergleich

Parameter Einheit | Stitzelemente Mfﬁ:‘;:‘:;f;" :h"m' °°°a'n"'é°|,'6
U-238 Ba/kg 19 <60 8,0
Ra-226 Ba/kg <30 32 8,0
Pb-210 Ba/kg 11 4.0 8.0
Ra-228 Ba/kg <20 3,3 8,0
Th-228 Ba/kg <12 3.1 8,0

K-40 Ba/kg <96 561 600
Cs-137 Ba/kg <0,55 <0,34 <08

Die Stiitzelemente aus Aluminium enthalten 19 Bg/kg U-238. Fiir weitere natiirliche Radionuklide
und das kinstliche Radionuklid Cs-137 konnten nur Erkennungsgrenzen ermittelt werden.

Das Filtermaterial enthalt Spuren natirlicher Radionuklide aus der U-238- und Th-232-Zerfallsreihe,
die sich jeweils anndhernd im radioaktiven Gleichgewicht befinden. Die vergleichsweise groBe
spezifische K-40-Aktivitdt kann auf den Kaliumgehalt in der Glasfasermatrix des Filtermaterials
zuriickgefiihrt werden. Fir Cs-137 kann auch hier nur eine Erkennungsgrenze angegeben werden.
Die fiir das Filtermaterial des MAW-Hauptfilters ermittelten Untergrundaktivitdten sind jedoch
praktisch vergleichbar mit denen der in der Schachtanlage Asse fiir die Aerosolsammiung
eingesetzten Filter vom Typ Whatman GF6.
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2.3 Fotodokumentation iiber die Probenahme im MAW-Hauptfilter
Im Folgenden wird die Zerlegung und Entnahme von Teilproben aus dem Filterelement in einer
Fotodokumentation gezeigt (siehe Abbildung 2 bis 11).

Abbildung 2: Gesamtansicht des inaktiven Filterelements. Die blauen Pfeile geben die Strémungsrichtung

durch den Filter an.

Abbildung 3: Die Schrauben am Filterelement wurden geldst.
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Abbildung 4: Das Filterelement wurde um 90° gedreht. AnschlieBend wurde das Seitenteil angehoben. Die
Stitzelemente und das darum gewickelte Filtermaterial werden deutlich sichtbar.

Abbildung &: Filterelement mit abgenommenem Seitenteil, oberste Lage
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Abbildung 6: Die Stiitzelemente und das Filtermaterial sind fest am Holzrahmen angekiebt. Die einzelnen
Lagen der Stitzelemente und des Filtermaterials sind gut erkennbar

Abbildung 7: Sowoh! Stitzelernente als auch das Filtermaterial kénnen mit einem Cutter vom Holzrahmen
geldst werden
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Abbildung 8: Detailansicht des Filterelements mit vom Holzrahmen geldstern Stitzelement und Filtermaterial
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Abbildung 9: Zur Entnahme von Teilproben wurde der Filter in drei Bereiche von je 48 Lagen unterteilt. In
schwarz sind die entsprechenden Bereiche eingezeichnet. Diese wurden aus dem Filterelement
ausgeschnitten. Aus der Mitte des separierten Bereiches wurde jeweils eine Teilprobe fir die Analyse
entnommen. Die GroBe der Teilprobe richtet sich u.a. nach der Aktivitdt auf dem Filtermaterial. Der Rest des
Bereichs wird als Riickstellmuster aufbewahrt.
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Abbildung 10: Filterefement nach der Entnahme des oberen Bereichs, es wurde eine Rlckstellprobe und eine

zu analysierende Teilprobe gebildet.

'-‘"1 Obere Teulprobe \‘w AL

A

TPLERTL AR TR

Abbildung 11: Die Teilprobe wurde zur weiteren Analyse in einen Kunststoffcontainer eingelagert. Am Ende

der Beprobung werden 3 solche Container erhalten.



KQM_Textblatt_REV09_Stand-2016-02-01

i PSP-Element Thema Auigabe | UA | UdNr_] Rev. | pmm— ]
NNAA NNNNNNNNNN NNAAANN AA AA NNNN_| NN K:QQ F
9A 65152000 MAW LH | BW | 0002 | 00 "

Untersuchung von Filtereinheiten der MAW-Abluftfilteranlage auf Radioaktivitat Blatt: 18

3 Teilbericht 2 - Untersuchung des Vor- und Haupffilters der Betriebszeit 2008 -
2013

3.1 Vorbemerkung zur Untersuchung des Vor- und Haupffilters

Der Vorfilter bestand aus zwei Lagen Vlies, die durch eine dunkle und helle Farbe charakterisiert

sind. Beide Vlieslagen sind ca. 3 cm méchtig. Die Abbildung 12 zeigt ein Foto des Filters, wobei eine

Probe bereits entnommen ist. Die Férbung des aus Fasern bestehenden Vlieses ist nicht durch

eventuelle Staubablagerungen im Vlies bedingt, sondern bereits ein Produktmerkmal. In der

Abbildung 12 ist auch zu erkennen, dass die zwei Lagen relativ lose Uibereinander liegen.

Abbildung 12: Foto des Filters, wobei eine Probe bereits entnommen ist. Die helle (obere Viieslage) und die
untere dunkile Viieslage sind gekennzeichnet.

Aus dem Vorfilter sind insgesamt 3 Proben entnommen worden, wobei die Probe aus der Mitte des
Filters in Bezug auf das helle und das dunkle Vlies in 2 Proben aufgeteilt wurde. Dies wurde getan,
um zu erkunden, in welchem Teil des Vorfilters die Aktivitét vorrangig zuriickgehalten wird. Die
Kammerluft strdmt erst durch das dunkle Viies und danach durch das helle Vlies ehe sie in den
Hauptffilter eintritt. Insgesamt wurden somit 4 Teilproben des Vorfilters untersucht.
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Der Hauptfilter wurde, wie im Kapitel 2 beschrieben, gedffnet und insgesamt wurden 3 Proben

entnommen. Die nachfolgen Fotos (Abbildung 13 bis 15) geben einen kurzen Uberblick iiber die

Probenahme.

Abbildung 13: Doppelfilterlage aus der Mitte des Hauptfilters
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Abbildung 14: Ansicht der Filterlagen

Abbildung 15: Hauptfilter nach der Probenahme
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3.2 Untersuchungsergebnisse

3.2.1 Vorbemerkung

Die zu analysierenden Vor- und Hauptfilter waren von 13.02.2008 - 17.04.2013 (1890 Tage) in Betrieb
und die Radionuklidanalysen wurden im Jahre 2017 durchgefilhrt. Die jetzt gemessenen Aktivitéten
einzelner Radionuklide werden zunachst nicht auf den Sammelzeitpunkt zuriickgerechnet. Dies
erfolgt erst im Abschnitt 3.2.5, in dem die nuklidspezifischen Aktivitdtskonzentrationen der auf dem
Vor- und Hauptfilter abgelagerten Gesamtaktivitaten ermittelt werden.

3.2.2 Vorfilter aus dem Jahr 2013

In der Tabelle 4 sind die Ergebnisse der gammaspektrometrischen Radionuklidanalyse flr den
Vorfilter zusammengestellt, wobei 2 Proben, bestehend aus dem hellen und dem dunklen Viies
(Teilproben 1 und 2) sowie jeweils eine einzelne Lage, bestehend entweder aus dem hellen oder
dunklen Vlies, untersucht wurden (Teilprobe 3). Die unterschiedlichen Proben dienten vor allem dem
Zweck zu erkunden, ob und in welcher Weise die Ablagerung der Staube und Partikel im Vorfilter
erfolgt. In der Tabelle 5 sind die Ergebnisse der alphaspektrometrischen Radionuklidanalyse fiir
einige wichtige ausgewahlte Radionuklide, wie z.B. Plutonium, Americium und Curium, angegeben.
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Tabelle 4: Ergebnisse der gammaspektrometrischen Radionuklidanalyse einzelner Komponenten des

Vorfilters aus dem Jahr 2013

Analysenergebnisse Ifd. Nr. 1 Ifd. Nr. 2 Ifd. Nr. 3 Iid. Nr. 4

Probenbezeichnung MAW-Vorfilter 2013 | MAW-Vorfilter 2013 | MAW-Vorfilter 2013 | MAW-Vorfilter 2013
Probe 1 Probe 2 vordere Lage (dunkel) | hintere Lage (hell)

Prifparameter Einheit | Prifergebnis | U [%] | Profergebnis | U [%]] Prufergebnis | U [%]] Prufergebnis | U [%]

U-238 y Ba/g < 0,069 - < 10,078 -

Ra-226 ¥ Bg/g < 0,064 - < 0,065 -

Pb-210 ¥ Bg/g 11,7 20 16,3 20 35,8 20 4,0 20

U-235 v | Balg < 0,0040 . < 0,0040 :

Ra-228 y | Balg < 0,013 - < 0,014 >

Th-228 y | Balg < 0,0055 - < 0,0059 -

Cr-51 v | Balg < 0,038 5 < 0,038 -

Mn-54 y | Balg < 0,0036 - < 0,0038 -

Co-57 vy | Balg < 0,0035 - < 0,0040 -

Co-58 v | Balg < 0,0040 - < 0,0032 -

Fe-59 y | Balg < 0,0073 - < 0,0073 -

Co-60 y | Balg 0,045 15 0,047 15 0,10 30 < 0,024 -

Zn-65 ¥ Bg/g < 0,0089 - < 0,0094 -

Zr-95 v | Balg < 0,0067 - < 0,0070 -

Nb-95 vy | Ba/g < 0,0031 - < 0,0034 -

Ru-103 Y Bal/g < 0,0047 - < 0,0056 -

Ru-106 vy | Balg < 0,045 - < 0,047 -

Ag-110m y | Balg < 0,0048 - < 0,0049 -

Te-123m v | Balg < 0,0038 - < 0,0039 -

Sb-124 v | Balg < 0,0044 - < 0,0046 -

Sb-125 ¥ Bg/g < 0,016 - < 0,018 -

Sb-126 v | Balg 0,0031 30 0,0038 30

Sb-126m ¥ Bag/g 0,019 30 0,024 30

Sn-126 v | Balg 0,024 30 0,029 30

-129 ¥ Bg/g < 0,21 - < 0,17 -

131 y | Balg < 0,0096 - < 0,0064 -

Cs-134 y | Bglg < 0,0045 - < 0,0042 -

Cs-137 y Bg/g 0,91 10 0,96 10 1,58 10 0,34 15

Ba-140 y | Balg < 0,019 - < 0,018 -

|La-140 y | Balg < 0,010 - < 0,010 -

Ce-141 vy | Bag < 0,0042 . < 0,0070 .

Ce-144 vy | Balg < 0,031 - < 0,031 -

|Eu-152 y | Baglg < 0,011 - < 0,012 -

Eu-154 v | Balg < 0,0075 - < 0,0084 -

Am-241 y | Ba/g 0,041 20 0,020 25 0,050 30 < 0,025 -
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Tabelle 5: Ergebnisse der alphaspektrometrischen Radionuklidanalyse der Probe 1 (s. Tabelle 4) einzelner
Komponenten des Vorfilters aus dem Jahr 2013

Probenbezeichnung MAW :::S:?Ir ——
Prifparameter Einheit | Prlfergebnis | U [%)]
Pu-238 o Ba/g 0,028 14
Pu-239/Pu-240 o Ba/g 0,024 14
Am-241 o Ba/g 0,042 17
Cm-242 a Ba/g < 0,0003 -
Cm-243/Cm-244 o Ba/g 0,0020 31

Die MaBe der Vorfilterlagen betrug 57 cm x 57 cm, entsprechend einer Flache von 3249 cm?. Die
Flache der entnommenen Teilprobe 1 betrug 14 cm x 14 cm = 196 cm?, bei Teilprobe 2 13 cm x 11
cm = 143 cm? und bei Teilprobe 3 14,5 cm x 14 cm = 203 cm?. Dies entspricht jeweils einem Anteil
an der gesamten Fléche des Vorfilters von 6,0% fiir die Probe 1, von 4,4% fiir die Probe 2 und 6,2
% fiur Probe 3. Die Flachengewichte betrugen bei allen Proben (ibereinstimmend 0,12 g/cm?
(bezogen auf beiden Lagen). Das Flachengewicht der dunkeln und der hellen Lage unterschied sich
nur unwesentlich (dunkle Lage 0,063 g/cm?, helle Lage 0,057 g/cm?).

Uber die Fldchengewichte und die Gesamtfliche des Filters kénnen die gemessenen spezifischen
Aktivitdten auf die Gesamtaktivitat flr den Vorfilter umgerechnet werden. Fiir Teilprobe 3 wurden
die gammaspektrometrisch ermittelten Aktivitdten entsprechend umgerechnet. Das Ergebnis dieser
Rechnung ist in der Tabelle 6 enthalten und in der Abbildung 16 grafisch dargestellt.

Tabelle 6: Abschétzung der Gesamtaktivitit fir den Vorfilter (Betriebszeit: 13.02.2008 - 17.04.2013) zum
Zeitpunkt 08.03.2017, unterteilt in die helle und dunkle Lage. Wurden nur Nachweisgrenzen
erreicht, sind die Gesamtaktivitidten mit ,,<* gekennzeichnet.

Vorfilter Vorfilter
Nuklid dunkle Lage helle Lage
[Bq] [Bq]
Pb-210 6589 819
Cs-137 291 70
Co-60 18 <49
Am-241 9,0 <5,1
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Abbildung 16: Abgeschétzte Gesamtaktivitit fir den Vorfilter aus der gammaspekirometrischen
Radlionuklidanalyse (13.02.2008 - 17.04.2013 (1890 Tage)), unterteilt nach heller und dunkler
Lage. Wurden nur Nachweisgrenzen erreicht, ist dies mit Pfeilen symbolisiert. Die
Gesamtaktivitdten sind entsprechend mit <" gekennzeichnet.
Fir die Teilproben 1 und 2 wurde eine analoge Rechnung durchgefiihrt. Das Ergebnis ist in der
Tabelle 7 enthalten und in der Abbildung 17 dargestelit. Da nur bei Teilprobe 1 eine
alphaspektrometrische Bestimmung von Pu-238/239, Cm-242 und Cm-243/244 erfolgt war, wurden
die entsprechenden Aktivitaten fiir Teilprobe 2 liber die gemessene Am-241-Aktivitat abgeschatzt.
In der Tabelle 7 sind auBerdem die spezifischen Aktivitdten des Filtermaterials angegeben. Die
Abschétzung fiir die Aktivititen des Vorfilters (beide Lagen) in Tabelle 7 und der Summe der
Aktivitdten der beiden Lagen in Tabelle 6 unterscheiden sich etwas. Dies kann dadurch erklart
werden, dass fir jeweils verschiedene Aliquote des Vorfilters analysiert wurden und der Filter nicht
vollkommen homogen belegt war.
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Tabelle 7: Abschétzung der Gesamtaktivitdt sowie der spezifischen Aktivitdt fir den Vorfilter (beide Lagen
gemeinsam, Betriebszeit: 13.02.2008 - 17.04.2013) zum Zeitpunkt 08.03.2017. Wurden nur

Nachweisgrenzen erreicht, sind die Gesamtaktivitdten mit <" gekennzeichnet.

Vorfilter 2013 | Vorfilter 2013
Nuklid beide Lagen beide Lagen
[Bal [Ba/g]
Pb-210 5233 13,4
Cs-137 357 0,91
Co-60 18 0,045
Sb-125 <6,5 < 0,017
Sn-126 10 0,026
Am-241 12 0,031
Pu-238 8,4 0,026
Pu-239/240 7,2 0,018
Cm-242 <0,1 < 0,0003
Cm-243/244 0,60 0,015
1,0E+04 =
1,0E+03
157
zi.ﬂﬂm
s =
1,0E+01 {
1,0E+00
1,0E-01 - !
Pb-210 Cs-137 Co-80 Sb-125 Sn-126
= Vorfilter
beide Lagen

Am-24

10 12
| I .

1

8A
Pu-238

72

o.60
Pu-239/240 Cm-243/244

Abbildung 17: Berechnete Gesamtaktivitdten des Vorfilters fir ausgewéhlte Radionuklide aus der gamma- und
alphaspektrometrischen Radionuklidanalyse (13.02.2008 - 17.04.2013 (1890 Tags)). Wurden
nur Nachweisgrenzen erreicht, ist dies mit Pfeilen symbolisiert. Die Gesamtaktivitdten sind
entsprechend mit ,,<*“ gekennzeichnet.

Aus den vorgestellten Ergebnissen der Radionuklidanalysen k&nnen

Schlussfolgerungen fiir den Vorfilter gezogen werden.

folgende erste

* Generell wird im Vorfilter in der dunklen Lage, die der MAW-Kammer zugewendet war,

deutlich mehr Aktivitdt abgeschieden als auf der nachfolgenden helleren Komponente.
Besonders stark ist dieser Effekt bei der Ablagerung von Pb-210 ausgeprégt (Faktor 8).

Fir Cs-137 betragt dieses Verhéltnis etwa 4.
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» Die Pb-210-Aktivitdt dominiert in allen Komponenten des Vorfilters. Sie ist z.B. fir die

dunkele Komponente etwa um den Faktor 20 gréBer als die von Cs-137.
e Weitere Radionuklide, auBer Pb-210; der U-238- und Th-232-Zerfallsreihen wurden
nicht nachgewiesen.

» Die Cs-137-Aktivitat ist immer deutlich gréBer als die der anderen nachgewiesenen

kiinstlichen Radionuklide.

¢ Die Co-80-Aktivitat ist etwa um den Faktor 2 geringer als die von Am-241.

» Sn-126 wurde auf dem Vorfilter nachgewiesen, wobei die Sn-126-Aktivitat vergleichbar

mit der von Am-241 ist. Fiir Sb-125 konnten nur Nachweisgrenzen angegeben werden.

* Des Weiteren konnten Pu-238 sowie Pu-239/240 im Vorfilter gut nachgewiesen werden,

wobei ihre Aktivitdten in etwa vergleichbar mit denen von Am-241 bzw.
Sb-126 sind.

e Auch Spuren von Cm-243/Cm244 wurden eindeutig im Vorfilterflies nachgewiesen.

3.2.3 Hauptffilter aus dem Jahr 2013
In der Tabelle 8 sind die Ergebnisse der gammaspektrometrischen Radionuklidanalyse fiir den

Haupffilter aus dem Jahr 2013 zusammengestellt, wobei 3 Teilproben, entnommen aus dem oberen,

mittleren und unteren Teil, untersucht wurden (s.a. Abbildung 9). Die unterschiedlichen Proben

dienten vor allem dem Zweck zu erkunden, ob und in welcher Weise die Ablagerung der Stdube und

Partikel im Hauptffilter erfolgt. In der Tabelle 9 sind die Ergebnisse der alphaspektrometrischen

Radionuklidanalyse fiir einige wichtige ausgewdhlte kiinstliche Radionuklide, wie beim Vorfilter,

angegeben.
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Tabelle 8: Ergebnisse der gammaspektrometrischen Radionukiidanalyse einzelner Komponenten des

Hauptfilters aus dem Jahr 2013

Analysenergebnisse Ifd. Nr. 5 Ifd. Nr. 6 Ifd. Nr. 7
Probenbezeichnung MAW-Hauptfilter MAW-Hauptfilter MAW-Hauptfilter
oberes Drittel mittleres Drittel unteres Drittel
Prifparameter Einheit | Prifergebnis | U [%]]| Priufergebnis | U [%]|| Prifergebnis | U [%]
U-238 y Ba/g < 0,030 - < 0,048 - < 0,028 -
Ra-226 Y Ba/g < 0,026 - < 0,047 - < 0,028 -
Pb-210 ¥ Ba/g 3,9 20 49 20 3,9 20
U-235 y Bq/g < 0,0016 - < 0,0029 - < 0,0017 -
Ra-228 y Ba/g < 0,010 - < 0,012 - < 0,010 -
Th-228 y Ba/g 0,0031 40 0,0036 35 0,0052 30
Cr-51 Y Ba/g < 0,019 . < 0,032 - < 0,018 -
Mn-54 Y Bq/g < 0,0024 - < 0,0440 - < 0,0024 -
Co-57 y Ba/g < 0,0015 - < 0,0026 - < 0,0014 -
Co-58 ¥ Ba/g < 0,0024 - < 0,0040 - < 0,0023 -
Fe-59 y Ba/g < 0,0046 - < 0,0070 - < 0,0043 -
Co-60 ¥ Ba/g 0,010 20 0,011 20 0,0087 20
Zn-65 y Bq/g < 0,0054 - < 0,0084 - < 00,0055 -
Zr-95 v Ba/g < 0,0044 - < 0,0064 - < 0,0039 -
Nb-95 y Ba/g < 0,0024 - < 0,0034 - < 0,0022 -
Ru-103 ¥ Ba/g < 0,0028 - < 0,0048 - < 0,0024 -
Ru-106 y Ba/g < 0,024 - < 0,040 - < 0,024 -
Ag-110m ¥ Ba/g < 0,0026 - < 0,0044 - < 0,0026 -
Te-123m v | Ba/g <0,0017 . < 0,0027 . <0,0016 -
Sb-124 ¥ Ba/g < 0,0028 - < 0,0048 - < 0,0046 -
Sb-125 y Ba/g 0,038 30 0,059 30 0,037 30
Sb-126 y Ba/g 0,0057 30 0,0066 30 0,0051 30
Sb-126m ¥ Ba/g 0,035 30 0,040 30 0,031 30
Sn-126 y Ba/g 0,039 30 0,047 30 0,035 30
1129 y | Ba/g < 0,064 » <0,10 - < 0,084 .
131 v Ba/g < 0,0026 - < 0,0041 . < 0,0026 -
Cs-134 Y Ba/g < 0,0027 - < 0,0042 - < 0,0027 -
Cs-137 y Ba/g 0,17 10 0,20 10 0,18 10
Ba-140 y Bag/g < 0,010 - < 0,016 - < 0,0098 -
La-140 y Ba/g < 0,0041 - < 0,0082 . < 0,0049 -
Ce-141 y Bag/g < 0,0027 B < 0,0044 - < 0,0026 -
Ce-144 ¥ Ba/g < 0,012 - < 0,021 - < 0,012 -
Eu-152 v | Balg < 0,0047 E < 0,008 = < 0,0042 =
Eu-154 y Ba/g < 0,0033 - < 0,0052 - < 0,0029 -
Am-241 v Bg/g 0,015 20 0,010 30 0,0052 40
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Tabelle 9: Ergebnisse der alphaspektrometrischen Radionuklidanalyse des oberen Drittels einzelner
Komponenten des MAW-Hauptfilters aus dem Jahr 2013

Probenbezeichnung M:;Z ;::B?Ittttﬂetle r
Prifparameter Einheit | Prifergebnis| U [%]
Pu-238 « | Ba/g | 0,0080 15
Pu-239/Pu-240 a | Bg/g 0,0071 15
Am-241 o | Bg/g 0,015 15
Cm-242 o | Ba/g < 0,00017 -
Cm-243/Cm-244 o Bq/g 0,00019 55

Fir jede Teilprobe wurde eine Doppellage des Filtermaterials entnommen. Die genauen Einwaagen
betrugen 25,8g (Teilprobe oben), 21,3g (Teilprobe mittig) und 25,5 g (Teilprobe unten). Bei einer
Gesamtanzahl von 72 Doppellagen entspricht 1 Doppellage einem Anteil von jeweils 1,39%. Mit
diesen Angaben und den alpha- und gammaspektrometrischen Analysenergebnissen wurde eine
Abschétzung der Gesamtaktivitat des Hauptfilters durchgefiihrt. Die Ergebnisse sind in der Tabelle
10 zusammengestellt und in der Abbildung 18 grafisch dargestellt. Die Hochrechnung wurde dabei
von jeder Teilprobe ausgehend auf den gesamten Filter durchgefuhrt.

Tabelle 10: Berechnete Gesamtaktivititen des Hauptfilters aus dem Jahr 2013 fiir ausgewéhlte Radlonuklide
aus der gamma- und alphaspektrometrischen Radionuklidanalyse ausgehend von verschiedenen
Teijproben. Wurden nur Nachweisgrenzen erreicht, sind die Gesamtaktivititen mit ,<*

gekennzeichnet.

Haupffilter | Haupftfilter | Haupffilter

Nuklid oben mittig unten

[Bal [Bal [Bal

Pb-210 7146 8979 7146
Cs-137 316 307 330
Co-60 19 17 16
Sb-125 71 90 68
Sn-126 73 72 64
Am-241 28 15 10
Pu-238 18] cemes]  bases
nicht icht
Pu-239/240 18] simngt]  sesuvest
jcht icht
Cm-242 €082  peumas|  sesm
Cm- 0.35 nicht nicht
243/244 ’ beauftragt beauftragt
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Abblldung 18: Berechneten Gesamtaktivititen einzelner Komponenten des Hauptfilters
(13.02.2008 - 17.04.2013 (1890 Tage) ) fir ausgewdhlte Radionuklide aus der gamma- und
alphaspektrometrischen Radionukiidanalyse.

Die Gesamtaktivitdt des Haupffiters als Mittelwert der (ber die 3 Aliquote errechneten
Gesamtaktivitat aus der Tabelle 10 ist in der Tabelle 11 enthalten. Da nur bei Teilprobe ,oben” eine
alphaspektrometrische Bestimmung von Pu-238/239, Cm-242 und Cm-243/244 erfolgt war, wurden
die entsprechenden Aktivitaten fiir die Teilproben ,mittig“ und ,,unten“ Uber die gemessenen Am-
241-Aktivitaten abgeschétzt. In der Tabelle 10 sind auBerdem die spezifischen Aktivitdten des
Filtermaterials angegeben. Diese wurde aus der Gesamtaktivitét durch Division durch die Masse des

Filtermaterials ermittelt.

durchschnittlichen Masse wie folgt 72 x 24,2 g = 1742 g.

Diese ergibt sich aus der Anzahl der Doppellagen und deren
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Tabelle 11: Abschétzung der Gesamtaktivitit und der spezifischen Aktivitat fir den Hauptfilter (Betriebszeit:
13.02.2008 - 17.04.2013) zum Zeitpunkt 08.03.2017. Wurden nur Nachweisgrenzen erreicht, sind
die Gesamtaktivititen mit ,,<* gekennzeichnet.

- Spezifische

Nuklid ‘["B":j"““‘ Aktivitat
[Ba/g]

Pb-210 7757 45
Cs-137 318 0,18
Co-60 17 0,10
Sb-125 76 0,044
Sn-126 70 0,040
Am-241 18 0,010
Pu-238 94 0,0054
Pu-239/240 | 8,3 0,0048
Cm-242 < 0,20 < 0,00011
Cm-
o 022 | 000013

Aus den vorgesteliten Ergebnissen der Radionuklidanalysen fiir den Hauptfilter 2013 (s. Tabelle 10,

Abbildung 18 und Tabelle 11) kdnnen die nachfolgend aufgeschliisselten Schlussfolgerungen
gezogen werden.

* In den 3 untersuchten Bereichen (oben, mittig, unten) des Hauptfilters sind, sofern

Analysen durchgefiihrt wurden, praktisch nahezu identische Aktivitdten abgelagert

worden. Man kann deshalb allgemein von einer anndhernd homogenen

Aktivitdtsverteilung auf dem Hauptfilter ausgehen.

¢ Die Pb-210-Aktivit4dt dominiert, wie auch beim Vorfilter, und ist etwa um den Faktor 20
groBer als die von Cs-137.

¢ Weitere Radionuklide der U-238- und Th-232-Zerfallsreihen, auBer Th-228 in geringen

Spuren, wurden nicht nachgewiesen.
¢ Die Cs-137-Aktivitat ist zwar immer deutlich gréBer als die der anderen

nachgewiesenen kinstlichen Radionuklide, jedoch sind auch die Aktivitdten von

Sb-125 und Sn-126 nur Faktor 3 - 4 geringer.

¢ Die Aktivitdten von Co-60, Am-241, Pu-238 sowie Pu-239/240-Aktivitat sind etwa
gleich groB und etwa um den Faktor 3 geringer als die von Sb-125 und Sn-126.



KQM_Textblatt_REV09_Stand-2016-02-01

NNAA | NNNNNNNNNN | NNAAANN AA AA_| NNNN | NN AQS
9A 65152000 MAW LH | BW | 0002 | 00

PSP-Element Thema Aufgabe | UA | LidNr_ | Rev. p———— |

Untersuchung von Filtereinheiten der MAW-Abluftfilteranlage auf Radioaktivitat Blatt: 31

3.2.4 Vergleich der auf Vor- und Hauptfilter abgelagerten Aktivititen

In der Abbildung 19 sind zum Vergleich die fiir die einzelnen Komponenten des Vor- und Hauptfilters
aus dem Jahr 2013 abgelagerten Gesamtaktivitaten ausgewahlter Radionuklide (s.a. Abbildungen
16 und 17) und die daraus berechneten Aktivitatsverhdltnisse in der Abbildung 20 grafisch
dargestellt.
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= Hauptfilter =Hauptfilter w=Hauptfilter = Vorfilter = Vorfiltor » Vorfilter
oben mitte unten beide Lagen dunkle Lage helle Lage

Abbildung 19: Berechneten Gesamtaktivitdten einzelner Komponenten des Vor- und Hauptffilters
(13.02.2008 - 17.04.2013 (1890 Tage)) flr ausgewahlte Radionuklide aus der gamma- und
alphaspektrometrischen Radionuklidanalyse (s.a. Abbildungen 17 und 18). Wurden nur
Nachweisgrenzen erreicht, ist dies mit Pfeilen symbolisiert. Die Gesamtaktivitaten sind
entsprechend mit ,<* gekennzeichnet.

Aus den vorgestellten Ergebnissen der Radionuklidanalysen fiir den Vor- und Hauptfilter 2013 (s.

Abbildung 19 und Tabelle 10) kénnen die nachfolgenden Schlussfolgerungen gezogen werden.

e (Cs-137 und Co-60 werden etwa annédhernd gleich auf dem Vor- und Hauptfilter
abgelagert. Dies gilt auch mit Einschrankungen wegen der niedrigen Aktivitdten fiir Cm-
243/244.
Fir alle anderen Radionuklide ist die auf dem Hauptfilter abgelagerte Aktivitat gréBer als die auf dem

Vorfilter. Dieser Effekt ist besonders stark fiir Sn-126 ausgeprégt.
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Abbildung 20: Berechneten Aktivitdtsverhéltnisse der auf dem Vor- und Hauptfilter
(13.02.2008 - 17.04.2013 (1890 Tage)) abgeschiedenen Gesamtaktivitdten.

In der Abbildung 21 sind beispielhaft die Aktivitdtsverhéltnisse von Cs-137 und Pu-239/240 des Vor-
und Hauptfilters aus den Jahren 2013 gegeniibergestellt. Es ist zu erkennen, dass in beiden
Filterarten die Verhéltnisse von Cs-137 zu Pu-239/240 etwa gleich groB sind.
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Abbildung 21: Berechnete Aktivitédtsverhdltnisse von Cs-137 zu Pu-239/240 der Gesamtaktivitdten einzelner

Komponenten des Vor- und Hauptfilters aus den Jahren 2013.
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3.2.5 Abgelagerte Gesamtaktivititen auf den Filtern und die daraus abgeleiteten mittleren

Aktivitdtskonzentrationen in der MAW-Kammer

In der Abbildung 22 sind die berechneten Gesamtaktivititen der auf dem Vor- und Haupffilter
abgeschiedenen Aktivitaten dargestellt. Der Filter war von 2008 bis 2013 in Betrieb (s. Tabelle 1) und
die Radionuklidanalysen wurden im Jahre 2016/17 durchgefiihrt, so dass die jetzt gemessenen

Aktivitaten einzelner Nuklide auf den mittleren Sammelzeitpunkt zuriickgerechnet werden missen.

Zur Abschétzung der durch den radioaktiven Zerfall bedingten Verringerung der nuklidspezifischen

Aktivitaten wurde eine mittlere Zeitdauer von 6,5 Jahren angenommen. Die auf den mittleren

Sammelzeitpunkt zuriickgerechnete Aktivitét ist ebenfalls mit in der Abbildung 22 angegeben. Es ist

zu erkennen, dass sich durch diese Korrektur hauptséchlich die abgelagerte Aktivitdt von Co-60

(Faktor 2,4) und Sb-125 (Faktor 5,1) vergréBern.
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Abbildung 22: Berechneten Gesamtaktivitdten der auf dem Vor- und Haupffilter

(13.02.2008 - 17.04.2013 (1890 Tage)) abgeschiedenen Aktivitéten und auf den

Sammelzeitounkt zurdckgerechnete Aktivitédten



KQM_Textblatt_REV09_Stand-2016-02-01

| Projekt | PSP-Element | Thema UA_| LidNr. | Rev. — ]
NNAA NNNNNNNNNN NNAAANN ﬂﬁg AA NNNN_| NN_| AQSE !
A

9A | 65152000 MAW LH | BwW | 0002 | 00

Untersuchung von Filtereinheiten der MAW-Abluftfilteranlage auf Radioaktivitat Blatt: 34

In der Abbildung 23 werden die aus den Ergebnissen der nuklidspezifischen Gesamtaktivitdten der
Vor- und Haupffiltermessungen berechneten mittleren Aktivitdtskonzentrationen einzelner
Radionuklide in der Atmosphére der MAW-Kammer dargestellt. Fiir die Umrechnung wurde fiir die
Zeit der Beaufschlagung der beiden Filter von
2008 bis 2013 eine Sammelzeit von 1890 Tagen zu Grunde gelegt. Bei einer mittleren Abluftrate aus
der MAW-Kammer von 100 m¥h ergibt sich eine Gesamtabluft von 4,5E+06 m? (s. Tabelle 1).
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Abbildung 23: Berechnete Aktivitdtskonzentration relevanter Radionuklide in der der MAW-Kammer
(Sammelzeitraum 2008 - 2013, 1890 Tage) und Ergebnisse von direkten Messungen in der
MAW Kammer [4] vom Mai 2008 (Sammelzeitraurn 14 Tage)

Aus Abbildung 23 ist zu entnehmen, dass die Pb-210-Konzentration in der MAW-Kammer dominiert,
gefolgt von Cs-137, Sb-125, Co-60 und Sn-126 sowie die (Ubrigen Nuklide mit
Aktivitatskonzentrationen kleiner 10 uBg/m?2. Die in der Abbildung 23 aufgefiihrten Nuklide liegen in
einem Konzentrationsbereich, die durch das Entweichen volatiler Stoffe aus den MAW-Abféllen,
verursacht durch physikochemische Prozesse, erkldrbar sind. Zur besseren Einordnung der Pb-210-
Konzentration in der MAW-Kammer ist festzuhalten, dass wahrend der Beaufschlagung der MAW-
Filter die mittlere Pb-210-Konzentration in der Abluft am Diffusor ca. 400 uBg/m? betrug. D. h. ein
Teil der Pb-210-Aktivitat in der MAW-Kammer wird durch die Bewetterung bereits zugefiihrt. Das
eingelagerte Ra-226-Abfallinventar wurde mit ca. 200 Bq fiir die MAW Kammer ermittelt [2].
Insgesamt sind mit den eingelagerten Abféllen ca. 200 Mg Beton und 40 Mg Bitumen fir die
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Konditionierung mit eingelagert worden [3]. Wird eine mittlere Ra-226-Konzentration fiir Beton von
50 Bg/kg angenommen, so ergibt sich ein Ra-226-Inventar von 10 MBq das somit nur durch den
eingebrachten Baustoff bestimmt wird. Ein gegenwartig nur grob zu bestimmender Anteil des aus
der Radonexhalation des Betons resultierenden Pb-210 ist somit ebenfalls in der abgelagerten Pb-
210-Gesamtaktivitit enthalten.

Zusétzlich angegeben sind in der Abbildung 23 die Ergebnisse von Aerosolmessungen, die direkt in
der MAW Kammer im Jahr 2008 durchgefilhrt wurden [4]. Es ist zu erkennen, dass die jetzt
vorliegenden Ergebnisse der Langzeitmessungen (1890 Tage) die der im Jahre 2008 durchgefiihrten
Messungen (iber einen Sammelzeitraum von ca. 14 Tagen in der Tendenz sehr gut reflektieren,

jedoch systematisch geringere Aktivitatskonzentrationen lieferten.

4 Teilbericht 3 - Untersuchung des Vor- und Haupftfilters der Betriebszeit
2013 - 2016

4.1 Vorbemerkung zur Untersuchung des Vor- und Haupffilters

Der Vorfilter des MAW Filters aus dem Jahre 2016 (Betriebszeit: 17.04.2013 - 25.05.2016, 1134
Tage) wurde durch die IAF im Dezember 2016 untersucht. Die Ergebnisse sind im Bericht [1]
zusammengefasst worden. Im Unterschied zu dem Vorfilter aus dem Jahr 2013 bestand dieser
Vorfilter nur aus einer etwa 3 cm méchtigen Vlies-Lage. Die Untersuchungsergebnisse flr diesen
Vorfilter werden des Uberblicks wegen im Kapitel 4.2.1 zusammenfassend dargestelit. Die fiir den
zugehorigen Hauptfilter erhaltenen Ergebnisse sind in dem Kapitel 4.2.2 zusammengestellt. In
Analogie zu den Ergebnissen aus der Sammelzeit 2008 - 2013 (s. Kapitel 3.2.5) werden im Kapitel
4.2.3 die auf dem Vor- und Hauptfilter abgelagerten Aktivitdten verglichen und die daraus
abgeleiteten mittleren Aktivititskonzentrationen in der MAW-Kammer im Kapitel 4.2.4

zusammengestellt.
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4.2 Untersuchungsergebnisse

4.2.1 Vorfilter 2016
Die Ergebnisse (s. Bericht [1]) der gamma- und alphaspektrometrischen Analysen sind in der Tabelle
12 (Angabe in Bq) und der Tabelle 13 (Angabe in Bg/g) zusammengestellt.

Tabelle 12: Ergebnisse der Radionuklidanalyse von Teijprobe 4 (a: Alphaspektrometrie,
y: Gammaspektrometrie, (Betriebszeit: 17.04.2013 - 25.05.2016) s. Bericht [1)),

Angabe in Bq pro Probe
Analysenergebnisse ifd. Nr. 1
Probenbezeﬁ:hnung MAW-Vorfilter

Aliquot 4

Priifparameter Einheit || Priifergebnis | U [%]
U-238 ¥ Bq <17 -
Ra-226 Y Bq <107 -
U-235 Y Bq <10 -
Ra-228 ¥ Bq <40 -
Th-228 ¥ Bq <34 -
Cr-51 ¥ Bq <20 -
Mn-54 ¥ Bq <11 -
Co-57 Y Bq <91 -
Co-58 ¥ Bq =11 -
Fe-59 Y Bq <18 -
Co-60 ¥ Bq 55 15
Zn-65 ¥ Bq <2,0 -
Zr-95 ¥ Bq <54 -
Nb-95 ¥ Bq <11 -
Ru-103 ¥ Bq <34 -
Ru-106 ¥ Bq <17 -
Ag-110m ¥ Bq <16 -
Te-123m Y Bg <13 -
Sb-124 y Bq <17 -
Sb-125 Y Bq <88 -
1-129 y Bq <47 -
-131 Y Bq <3,0 -
Cs-134 ¥ Bq <13 -
Cs-137 ¥ Bq 44500 10
Ba-140 Y Bq <10 -
La-140 ¥ Bq <48 -
Ce-141 ¥ Bq <21 -
Ce-144 Y Bq <8,9 -
Eu-152 ¥ Bq 111 15
Eu-154 ¥ Bq 71 15
Pu-238 o Bq 27 10
Pu-239/240 o Bq 34 10
Am-241 o Bq 106 10
Cm-242 o Bq <0,20 -
Cm-243/244 a Bq 8,7 15
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Tabelle 13: Ergebnisse der Radionuklidanalyse von Teilprobe 4 (a: Alphaspektrometrie,

y: Gammaspektrometrie, (Betriebszeit: 17.04.2013 - 25.05.2016) s. Bericht [1]), Angabe in Bg/g

Analysenergebnisse ifd. Nr. 1
Probenbeze%hnung MAW-Vorfilter
Aliquot 4
Priifparameter Einheit || Prifergebnis | U [%]
U-238 Y Ba/g <12 -
Ra-226 ¥ Bg/g <75 -
U-235 y Ba/g <6,8 -
Ra-228 y Ba/g <28 -
Th-228 ¥ Ba/g <24 -
Cr-51 Y Bg/g <14 -
Mn-54 Y Bg/g <0,79 -
Co-57 Y Ba/g <64 -
Co-58 ¥ Ba/g <0,75 -
Fe-59 Y Bg/g <13 -
Co-60 ¥ Ba/g 38,7 15
Zn-65 Y Bg/g <14 -
Zr-95 Y Ba/g_ <38 -
Nb-95 Y Bg/g <0,79 -
Ru-103 Y Ba/g <24 -
Ru-106 Y Ba/g <12 -
[Ag-110m Y Ba/g <1,1 -
Te-123m ¥ Bg/g <0,89 -
Sb-124 ¥ Ba/g <1,2 -
Sb-125 ¥ Bg/g <6,2 -
1-129 ¥ Ba/g <33 -
1-131 ¥ Bqg/g <21 -
Cs-134 Y Ba/g <0,93 -
Cs-137 y Ba/g 31338 10
Ba-140 ¥ Bg/g <71 -
La-140 ¥ Ba/g <34 -
Ce-141 ¥ Ba/g <15 -
Ce-144 ¥ Bqg/g <6.3 -
Eu-152 ¥ Ba/g 78 15
Eu-154 Y Ba/g 50 15
Pu-238 o« | Balg 19,2 10
Pu-239/240 a Ba/g 24 10
Am-241 wy| Baglg 79,6 10
Cm-242 o Ba/g <0,20 -
Cm-243/244 « Ba/g 6,1 15
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Eine gammaspektrometrische Bestimmung von Pb-210 Uber die 46.5 keV Linie war auf Grund der
spektralen Interferenz mit der fiir Eu-152 verkniipften Linie von 47 keV nicht méglich. Da die Pb-
210-Aktivitat jedoch eine wichtige Information zur Beurteilung der radiologischen Situation in der
MAW-Kammer darstellt, wurde zusétzlich eine Bestimmung von Pb-210 Uber die Messung der -
Aktivitat und auBerdem die Aktivitdtsbestimmung seines Zerfallsprodukts Po-210 fiir die Teilprobe
4 vorgenommen. Die Ergebnisse sind in der Tabelle 14 (Angaben in Bqg) und der Tabelle 15 (Angaben
in Bg/g) zusammengefasst. Es ist zu erkennen, dass zwischen Pb-210 und Po-210 praktisch
radioaktives Gleichgewicht herrscht. Die Gesamtaktivitat von Pb-210 fiir den Vorfilter wurde mit 576
Bq abgeschatzt (s. Tabelle 16).

Tabelle 14: Ergebnisse der Analyse von Teilprobe 4 auf Pb-210 und Po-210 mittels Betamessung und
Alphaspektrometrie (Betriebszeit: 17.04.2013 - 25.05.2016), Angaben in Bg

. MAW-Vorfilter
Probenbezeichnung Teilprobe 4
Prifparameter Einheit || Priifergebnis| U [%]
Pb-210 B Bq 6,0 30
Po-210 o Bq 5,4 17

Tabelle 15: Ergebnisse der Analyse von Teilprobe 4 auf Pb-210 und Po-210 mittels Betamessung und
Alphaspektrometrie (Betriebszeit: 17.04.2013 - 25.05.2016), Angaben in Bq/g

Probenbezeichnung MAW-Vorfilter
Teilprobe 4
Prifparameter Einheit | Prifergebnis| U [%
Pb-210 B | Ba/g 4,2 30
Po-210 o | Ba/g 3,8 17

Die gesamte Cs-137-Aktivitdt des Vorfilters wurde durch In-situ-Gammaspektrometrie und die
gammaspektrometrische Analyse aller Teilproben mit 4,27 MBq bestimmt. Daraus ergibt sich ein
Faktor von 95,96, um die in den Tabellen 12 und 14 angegebenen Aktivitdten der Teilprobe 4 auf die
Gesamtaktivitdt umzurechnen. Das Ergebnis dieser Rechnung ist in der Tabelle 16 enthalten.
Ebenfalls angegeben ist die spezifische Aktivitit, welche aus der Gesamtaktivitét durch Division
durch die Filterfliche (3249 cm? und dem durchschnittlichen Flachengewicht (0,0425 g/cm?)
erhalten wurde.
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Tabelle 16: Abschétzung der Gesamtaktivitédt und der spezifischen Aktivitat fir den Vorfilter
(Betriebszeit: 17.04.2013 - 25.05.2016) zum Zeitounkt 29.11.2016

g te Spezifische
Nuklid Aktivitat [kBq] Aktivitzit [KBa/g]
Pb-210 0,576 0,0042
Co-60 5,28 0,038
Cs-137 4270 30,9
Eu-152 10,6 0,077
Eu-154 6,81 0,049
Pu-238 2,62 0,019
Pu-239/240 3,27 0,024
Am-241 10,84 0,0785
Cm-243/244 0,83 0,0060

Die mittlere spezifische Aktivitéat von Cs-137 betrug 30,9 kBg/g. Mit der Gesamtmasse des belegten
Filters von 138,2 g ergibt sich die gemessene Gesamtaktivitdt von 4,27 MBq. Der Hersteller hat
bisher keine Auskunft (iber die urspriingliche Masse des ca. 25 Jahre alten Filtervlieses geben
kdnnen, so dass eine genaue Massenbestimmung des auf dem Filter abgelagerten Staubs nicht
erfolgen konnte. Erste Untersuchungen und Abschétzungen der IAF zum Staubinhalt des MAW
Vorfilters, die auf der Bestimmung des Trockenriickstands der aus dem Filter mit Salzsdure
ausgekochten Staubteilchen aus der Teilprobe 4 beruhten, lieferten einen Wert von 35 mg. Hieraus
konnte eine Gesamtstaubmasse von ca. 4 g prognostiziert werden.

Die Ergebnisse der Untersuchungen fiir den Vorfilter 2016 sind in der Abbildung 24
zusammenfassend dargestellt (s.a. Ergebnisse in [1]).
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Abbildung 24: Berechneten Gesamtaktivitdten einzelner Komponenten des Vorfilters aus dem Jahre 2016
(Betriebszeit: 17.04.2013 - 25.05.2016) fir ausgewdhlte Radionukfide.

Aus den vorgestellten Ergebnissen der Radionuklidanalysen fiir den Hauptfilter 2016 kénnen die

folgenden Schlussfolgerungen gezogen werden:

Flr Cs-137, Co-60, Eu-152, Eu-154 und Am-241 liefern die 5 Teilproben des Vorfilters
jeweils vergleichbare Gesamtaktivitédten, so dass man von einer anndhernd homogenen

Aktivitatsverteilung auf dem Vorfilter ausgehen kann.

Im Unterschied zu den Ergebnissen fiir den Zeitraum 2008 - 2013 dominiert die
Cs-137-Aktivitat im Vergleich zu allen anderen Aktivitdten, wobei gegeniiber Am-241
und Eu-152 ein Unterschied von etwa Faktor 500 besteht, wéhrend Co-60-Aktivitét
etwa um ca. 3 GréBenordnungen geringer ist.

Die Aktivitét von Pb-210 ist mit ca. 500 Bqg etwa um den Faktor 20 kleiner als die von

Eu-152.

Im Unterschied zu den Ergebnissen fiir den Zeitraum 2008 - 2013 konnten die

Radionuklide Sb-125 und Sn-126 nicht nachgewiesen werden.
AuBer Pb-210 und Po-210 sind keine weiteren Radionuklide der U-238- und

Th-232-Zerfallsreihen nachgewiesen worden.

4.2.2 Hauptffilter 2016
In der Tabelle 17 (Angabe in Bq) und der Tabelle 18 (Angabe in Bg/g) sind die Ergebnisse der
gammaspektrometrischen Radionuklidanalyse fiir den Hauptfilter aus dem Jahr 2016 (Betriebszeit

(17.04.2013 - 25.05.2016) zusammen-gestellt, wobei 3 Teilproben, entnommen aus dem oberen,
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mittleren und unteren Teil, untersucht wurden. Die Vorgehensweise ist in der Abbildung 9 illustriert.

Die unterschiedlichen Proben dienten vor allem dem Zweck zu erkunden, ob und in welcher Weise

die Ablagerung der Staube und Partikel im Haupffilter erfolgt.

Tabelle 17: Ergebnisse der gammaspektrometrischen Radionuklidanalyse einzelner Komponenten des

Hauptfilters aus dem Jahr 2016, Angabe in Bq

Analysenergebnisse Ifd. Nr. 1 Ifd. Nr. 2 Ifd. Nr. 3
Probenbezeichnung Hauptfilter 2016 oben || Hauptfilter 2016 mitte [ Hauptfilter 2016 unten
Prifparameter Einheit || Prifergebnis | U [%]| Prifergebnis | U [%]| Prifergebnis | U [%]
U-238 ¥ Bq <177 - <107 - < 160 -
Ra-226 y Bq < 419 - < 542 - < 380 -
U-235 y Bq <24 - <31 - <21 -
Ra-228 y | Baqg <28 - <19 - <24 -
Th-228 y Bq <33 - <20 - < 30 -
Cr-51 ¥ Bqg < 176 . < 106 - < 159 -
Mn-54 ¥ Bq <77 - <48 - <6,3 =
Co-57 M Bq <93 - < 57 - <85 -
Co-58 y Bq <76 - <48 - <64 -
Fe-59 y Bq <11 - <6,9 - <86 -
Co-60 y Bq 103 10 105 10 72 10
Zn-65 ¥ Bq <12 - <78 - <13 -
2r-95 y Bq <24 - <93 - <12 -
Nb-95 ¥ Bq <78 - <50 - <6,6 -
Ru-103 y Bq <25 - <15 - <22 -
Ru-106 y Bq <153 - <94 - <136 -
Ag-110m y Bq < 8,1 - <44 - <71 -
Te-123m Y Bq <13 - < T.7 - <12 -
Sb-124 y Bq <15 - <93 - <14 -
Sb-125 y Bq <85 - <51 - <75 -
129 vy | Bg <175 - < 281 - <154 -
131 Y Bq <25 - <15 - <21 -
Cs-134 vy | Bqg <8,9 - <56 - <74 -
Cs-137 v Bq 84900 10 93000 10 66800 10
Ba-140 ¥ Bq < 87 - < 53 - <78 -
La-140 Y Bq <32 - <20 - <26 -
Ce-141 Y Bq < 21 - <13 - <19 -
Ce-144 Y Bq <92 - < 56 - < 84 -
Eu-152 ¥ Bq 176 15 193 15 139 15
Eu-154 ¥ Bq 99 20 116 20 83 20
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Tabelle 18: Ergebnisse der gammaspektrometrischen Radionuklidanalyse einzelner Komponenten des
Hauptfilters aus dem Jahr 2016, Angabe in Bq/g

Analysenergebnisse Ifd. Nr. 1 Ifd. Nr. 2 Ifd. Nr. 3
Probenbezeichnung Hauptffilter 2016 oben || Hauptfilter 2016 mitte | Hauptfilter 2016 unten
Prifparameter Einheit || Prafergebnis | U [%] || Prifergebnis | U [%] || Prifergebnis | U [%]
U-238 ¥ Bg/g <71 - <473 - <64 -
Ra-226 vy | Balg <17 - <22 - <15 -
U-235 ¥ Bq/g <1,0 - <12 - <0,84 =
Ra-228 v | Balg <11 - <08 - <1,0 -
Th-228 v | Balg <13 . <08 - <12 -
Cr-51 ¥ Ba/g <70 - <42 - <64 -
Mn-54 ¥ Bq/g <0,31 - <0,19 - <0,25 =
Co-57 v | Balg <37 - <23 - <34 -
Co-58 y Ba/g <0,30 - <0,19 - <0,26 -
Fe-59 Y qug <0,44 B <0,28 - <0,34 -
Co-60 Y Balg 4,12 10 4,20 10 2,88 10
Zn-65 ¥ Ba/g <0,48 - < 0,30 - <0,52 -
Zr-95 v | Balg <1,0 . <04 - <0,48 .
Nb-95 ¥ Bql/g <0,31 - <0,20 - <0,26 -
Ru-103 Y Ba/g <1,0 - <0,6 - <0,88 -
Ru-106 Y Ba/g <6,1 - <38 - <54 -
Ag-110m ¥ Bag/g <0,32 - <0,18 - <0,28 -
Te-123m Y Bag/g <0,52 - < 0,31 - <0,48 -
Sb-124 ¥ Bq/g <0,60 - <0,37 - <0,56 5
Sb-125 Y Bal/g <34 - <2,0 - <3,0 -
1-129 v | Balg <7,0 - <11,2 . <62 -
1131 vy | Ba/g <1,0 - <0,60 E <0,84 -
Cs-134 Y qug <0,36 - < 0,22 - <0,30 -
Cs-137 ¥ Ba/g 3386 10 3720 10 2672 10
Ba-140 v | Balg <35 . <21 - <31 -
La-140 ¥ Bq/g <13 - <0,80 - <1,0 =
Ce-141 ¥ Ba/g <08 - <0,52 - <0,76 -
Ce-144 ¥ Balg <37 - <272 - <34 -
Eu-152 Y Bg/g 7,04 15 7,72 15 5,56 15
Eu-154 Y Bqlg 3,96 20 4,64 20 3,32 20

In der Tabelle 19 (Angabe in Bq) und der Tabelle 20 (Angabe in Bg/g) sind die Ergebnisse der
alphaspektrometrischen Radionuklidanalyse fiir die ausgewahlten kiinstlichen Radionuklide, wie
beim Vorfilter, angegeben.
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Tabelle 19: Ergebnisse der alphaspektrometrischen Radionuklidanalyse einzelner Komponenten des MAW-
Hauptfilters aus dem Jahr 2016 (Betriebszeit 2013 - 2016), Angabe in Bg

Probenbezeichnung Hauptfilter 2016 Hauptfi_ltgr 2016 Hauptfilter 2016
oben mitti unten
Prifparameter Einheit Prufe;gebnl U [%] | Prufergebnis | U [%)] Prufe;gebm U [%]
Pu-238 o Bq 135 15 125 15 97 16
Pu-239/Pu-240 o Bg 195 15 159 16 162 17
Am-241 o Bq 467 10 481 13 341 15
Cm-242 a| Bg <9 - <9 - <9 -
Cm-243/Cm-244 o Bqg 19,5 35 171 17 12,8 37

Tabelle 20: Ergebnisse der alphaspektrometrischen Radionuklidanalyse einzelner Komponenten des MAW-
Hauptfilters aus dem Jahr 2016 (Betriebszeit 2013 - 2016), Angabe in Bq/g

. Hauptffilter 2016 Hauptfilter 2016 Hauptffilter 2016
Probenbezeichnung cban mittig unien
Priifparameter Einheit mee;gebni U [%)] [ Prifergebnis | U [%] Prufe;gabm U [%]
Pu-238 o | Ba/g 5,40 15 5,00 15 3,88 16
Pu-239/Pu-240 o | Bag/g 7,80 15 6,36 16 6,48 1T
Am-241 a| Ba/g 18,7 15 19,2 13 13,6 15
Cm-242 a | Ba/g < 0,36 - < 0,36 - < 0,36 -
Cm-243/Cm-244 «| Bg/g 0,78 35 0,68 17 0,51 37

Analog zum Vorfilter aus dem Jahr 2016 erfolgte die Bestimmung von Pb-210 {iber die Messung der

-Aktivitat und die Aktivitdtsbestimmung seines Zerfallsprodukts Po-210. Die Ergebnisse sind in
Tabelle 21 (Angabe in Bg) und Tabelle 22 (Angabe in Bg/g) zusammengefasst. Es ist zu erkennen,
dass zwischen Pb-210 und Po-210 praktisch radioaktives Gleichgewicht herrscht und die
Gesamtaktivitdt von Pb-210 etwa um eine GréBenordnung héher als die des Vorfilters ist (s. Tabelle
23).

Tabelle 21: Ergebnisse der Analyse einzelner Komponenten des MAW-Hauptfilters aus dem Jahr 2016 auf
Pb-210 und Po-210 mittels Betamessung und Alphaspektrometrie
(Betriebszeit: 17.04.2013 - 25.05.2016), Angabe in Bq

Probenbezeichnung Hauptfilter 2016 Hauptfilltgr 2016 Hauptfilter 2016
oben mittig unten
Priffparameter Einneit | P19 | 196] | Prfergebnis | U [%] i 17 5
Pb-210 B| Bg 134 30 122 30 99 30
Po-210 o Bq 129 15 108 15 93 15
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Tabelle 22: Ergebnisse der Analyse einzelner Komponenten des MAW-Hauptfilters aus dem Jahr 2016 auf

Pb-210 und Po-210 mittels Betamessung und Alphaspektromelrie
(Betriebszeit: 17.04.2013 - 25.05.2016), Angabe in Bqg/g
: Hauptfilter 2016 Hauptfilter 2016 Hauptfilter 2016
Probenbezeichnung cilat mittig Spiy
Prifparameter Einneit | PrO7er9%0NT | (9g] | Pritfergebonis | U (%] P“‘feggeb”' U [%]
Pb-210 B| Ba/g 5,36 30 4,88 30 3,96 30
Po-210 o | Ba/g 5,16 15 4,32 15 3,72 15

Fir jede Teilprobe wurde eine Doppellage des Filtermaterials entnommen. Bei einer Gesamtanzahl
von 60 Doppellagen entspricht 1 Doppellage einem Anteil von jeweils 1,67%. Mit diesen Angaben
und den alpha- und gammaspektrometrischen Analysenergebnissen konnte durch Hochrechnung
eine Abschéatzung der Gesamtaktivitdat des Hauptfilters durchgefiihrt werden. Die Ergebnisse sind in
der Tabelle 23 zusammengestellt und in der Abbildung 25 grafisch dargestelit. Die Hochrechnung
wurde dabei von jeder Teilprobe ausgehend auf den gesamten Filter durchgefihrt.

Tabelle 23: Berechnete Gesamtaktivitdten einzelner Komponenten des Hauptfilters aus dem Jahre 2016
(Betriebszeit 2013 - 2016) fiir ausgewéhite Radionukiide. Wurden nur Nachweisgrenzen erreicht,
sind die Gesamtaktivitdten mit ,,<* gekennzeichnet.

Hauptfilter | Haupftfilter | Haupffilter

Nuklid oben mittig unten

[Bq] [Bal [Bal
Pb-210 8042 7315 5930
Cs-137 5094000 5580000 4008000
Co-60 6180 6300 4320
Am-241 27600 28200 21540
Pu-238 8106 7495 5847
Pu-239/240 11694 9527 9744
Cm-242 < 540 < 540 < 540
Cm-

043/944 1169 1029 767
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Abbildung 25: Berechneten Gesamtaktivitdten einzelner Komponenten des Hauptffilters aus dem Jahre 2016
(Betriebszeit 2013 - 2016) fir ausgewdhite Radionukiide.

Die gesamte Cs-137-Aktivitat des Hauptfilters wurde zusétzlich durch In-situ-Gammaspektrometrie
mit 4,85 MBq bestimmt. Dies ist in sehr guter Ubereinstimmung mit dem Mittelwert der aus den
Teilproben berechneten Gesamtaktivitdat von Cs-137 von 4,89 MBq und belegt, dass die Entnahme
von 3 Aliquoten (oben, mittig, unten) aus dem Hauptffilter zur Erreichung des Untersuchungsziels
zielfihrend war. Die Gesamtaktivitdt des Haupffilters als Mittelwert der lber die 3 Aliquote
errechneten Gesamtaktivitat aus Tabelle 23 ist in Tabelle 24 enthalten. Zusétzlich ist die spezifische
Aktivitat angegeben. Diese wurde aus der Gesamtaktivitat durch Division durch die Masse des
Filtermaterials ermittelt. Diese ergibt sich aus der Anzahl der Doppellagen und deren
durchschnittlichen Masse iber 60 x 25,0 g = 1500 g.
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Tabelle 24: Abschétzung der Gesamtaktivitdt und der spezifischen Aktivitat fir den Hauptfilter
(Betriebszeit: 17.04.2013 - 25.05.2016) zum Zeitpunkt 17.05.2017

o sm .'isc' ﬁ
Nuklid Aktivitat [kBq] Aktivitt [kBa/g]
Pb-210 7,10 0,00473
Co-60 5,60 0,00373
Cs-137 4894 3,26
Eu-152 10,16 0,00677
Eu-154 5,66 0,00377
Pu-238 7,15 0,00477
Pu-239/240 10,32 0,00688
Am-241 25,78 0,0172
Cm-243/244 0,99 0,00066

Aus den vorgestellten Ergebnissen der Radionuklidanalysen fiir den Hauptfilter 2016 (s. Abbildung
25 und Tabelle 23) kénnen die nachfolgend aufgeschliisselten Schlussfolgerungen gezogen werden.
* In den 3 untersuchten Bereichen des Hauptffilters (oben, mittig, unten) des Hauptfilters
sind, sofern Analysen durchgefiihrt wurden, praktisch vergleichbare Aktivitaten
abgelagert worden. Man kann deshalb allgemein von einer anndhernd homogenen
Aktivitatsverteilung auf dem Hauptfilter ausgehen.
e Im Unterschied zu den Ergebnissen flir den Zeitraum 2008 - 2013 dominiert jetzt die
Cs-137-Aktivitat im Vergleich zu allen anderen Aktivitdten, wobei gegeniiber Am-241
ein Unterschied von etwa um den Faktor 200 besteht und alle weiteren
Radionuklidaktivitdten um ca. 3 GréBenordnungen geringer sind.
¢ Die Aktivitdten von Pb-210, Co-60, Pu-238, Pu-239/240, Eu-152 sowie Eu-154 sind
etwa gleich groB, wahrend die von Cm-243/244 etwa eine GroBenordnung geringer ist.
¢ Im Unterschied zu den Ergebnissen fiir den Zeitraum 2008 - 2013 konnten die
Radionuklide Sb-125 und Sn-126 nicht nachgewiesen werden.
AuBer Pb-210 und Po-210 sind keine weiteren Radionuklide der U-238- und
Th-232-Zerfallsreihen nachgewiesen worden.
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4.2.3 Vergleich der auf dem Vor- und Hauptfilter abgelagerten Aktivitdten

Die ermittelten Gesamtaktivitaten ausgewahiter Radionuklide fiir die Betriebszeit 2013 - 2016 sind
in der Abbildung 26 dargestellt. Zum Vergleich sind auch die fiir die einzelnen Komponenten des
Vor- und Hauptfilters 2016 nachgewiesenen Gesamtaktivitdten mit angegeben. Die daraus

berechneten Aktivitdtsverhéltnisse sind in der Abbildung 27 grafisch dargestellt.

Der Filter war von 2013 bis 2016 insgesamt 1134 Tage in Betrieb (s. Tabelle 1) und die
Radionuklidanalysen wurden im Jahre 2017 durchgefiihrt, so dass die jetzt gemessenen Aktivitaten

einzelner Radionuklide auf den mittleren Sammelzeitpunkt analog zu den Messungen von 2008 -

2013 (Betriebszeit: 1890 Tage) zuriickgerechnet werden sollten. Da jedoch der Sammelzeitraum von
1134 Tagen deutlich kleiner als der der Filterbelegung von 2008 - 2013 ist, wurde auf solch eine
Korrektur verzichtet, zumal sie bei Co-60 nur Faktor 1,39 und bei Cs-137 Faktor 1,08 betrégt.
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I |
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| ‘i
»

Gesamtfilter 2016
Pu-238 «Pu-239/240 ~ Cm-243/244

Abbildung 26: Berechneten Gesamtaktivitdten einzelner Komponenten des Vor- und Haupffilters
(Betriebszeit 2013 - 2016) fir ausgewahlte Radionuklide
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Aus den vorgestellten Ergebnissen der Radionuklidanalysen fiir den Vor- und Hauptffilter 2016

kénnen die nachfolgenden Schiussfolgerungen gezogen werden.

e Die Aktivitdten von Cs-137, Co-60, Eu-152, Eu-154 und Cm-243/244 werden etwa
anndhernd gleich auf dem Vor- und Hauptffilter abgelagert, wobei Cs-137 das

dominierende Radionuklid ist und etwa um 2 GréBenordnungen stérker als die anderen

Radionuklide abgelagert wird.

» Fir alle anderen Radionuklide ist die auf dem Hauptfilter abgelagerte Aktivitét groBer

als die auf dem Vorfilter. Besonders stark ist dieser Effekt fiir Pb-210 ausgeprégt, wobei
etwa um den Faktor 14 mehr Pb-210-Aktivitat auf dem Hauptfilter abgelagert wird. Bei
den Messungen fiir den Sammelzeitraum 2008 - 2013 ist ein solcher Effekt nicht

beobachtet worden.

Auch Am-241, Pu-238 und Pu-29/240 werden deutlich starker auf dem Hauptfilter zurlickgehalten

als Cs-137 und Co-60.
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Abbiloung 27: Berechneten Aktivitédtsverhiltnisse der auf dem Vor- und Hauptfilter abgeschiedenen

Gesamtaktivitdten der Filter aus dem Zeitraum 2013 - 2016.
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In der Abbildung 28 sind beispielhaft die Aktivitétsverhaltnisse von Cs-137 und Pu-239/240 des Vor-
und Hauptfilters aus den Jahren 2013 und 2016 gegeniibergestelit. Diese Ergebnisse untersetzen
die in Abbildung 27 dargesteliten Ergebnisse, dass im Haupffilter 2016 etwa 3-mal mehr Pu-239/240
abgelagert wurde als im Vorfilter, wobei zu berilicksichtigen ist, dass die Ablagerung von Cs-137 im

Zeitraum 2013 - 2016 signifikant angestiegen ist.

1,0E+04

Cs-137/Pu-239/240
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1,0E+03 : 5 474
i 38 r i I
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Vorfilter 2013

Hauptffilter 2013

u Cs-137/Pu-239

1306

Vorfilter 2016

Hauptffilter 2016

Abbildung 28: Berechnete Aktivitdtsverhéltnisse von Cs-137 zu Pu-239/240 der Gesamtaktivitédten einzelner
Komponenten des Vor- und Hauplfifters aus den Jahren 2013 una 2016.
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4.2.4 Abgelagerte Gesamtaktivitidten auf den Filtern und die daraus abgeleiteten mittleren
Aktivititskonzentrationen in der MAW-Kammer

In der Abbildung 29 sind die fiir den Betriebszeitraum 2013 - 2016 ermittelten Aktivitéts-
konzentrationen relevanter Radionuklide in der MAW-Kammer dargestellt. Zum Vergleich sind auch

die Ergebnisse fiir den Sammelzeitraum 2008 - 2013 mit angegeben.

>
E

Aktivitdtskonzentration [uBg/m?]

| 1,0E-01

Abbildung 29: Berechnete Aktivitdtskonzentration relevanter Radionuklide in der MAW-Kammer fir die

In der Abbildung 29 sind die aus den Ergebnissen der nuklidspezifischen Gesamtaktivitdten der Vor-
und Hauptfiltermessungen berechneten mittleren Aktivitdtskonzentrationen einzelner Radionuklide
in der Atmosphédre der MAW-Kammer dargestellt. Fiir die Umrechnung wurde fiir die Zeit der
Beaufschlagung der beiden Filter von 2013 bis 2016 eine Sammelzeit von 1134 Tagen zu Grunde
gelegt. Bei einer mittleren Abluftrate aus der MAW-Kammer von 100 m?h ergibt sich eine
Gesamtabluft von 2,7E+06 m3. Zusétzlich angegeben sind die fiir den Betriebszeitraum 2008 - 2013
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erhaltenen mittleren Aktivitatskonzentrationen einzelner Radionuklide (vgl. Abbildung 23).
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5 Teilbericht 4 - Untersuchung des Vor- und Haupffilters der Betriebszeit
2016 - 2017

5.1 Vorbemerkung zur Untersuchung des Vor- und Haupffilters

Der Vorfilter des MAW Filters aus dem Jahre 2017 (Betriebszeitraum 25.05.2016 - 14.03.2017, 293
Tage) wurde durch die IAF im Juni/Juli 2017 untersucht. Der Vorfilter bestand nicht aus Vlies, wie

die bisher untersuchten Filter, sondern aus einem gefalteten Filtermaterial auf Glasfaserbasis. Im
Aufbau war der Vorfilter dem Hauptfilter &hnlich. Die Flache des Filters betrug 57 cm x 57 cm bei
einer Faltenbreite von etwa 3 cm. Die Gesamtoberfliche von 7 m? war somit ca. Faktor 3 geringer

als die des Hauptffilter. Die Abbildung 30 zeigt ein Foto des Vorfilters.

Abbildung 30: Foto des Vorfilters (Betriebszeitraumn 25.05.2016 - 14.03.2017, 293 Tage)

Die Untersuchungsergebnisse fiir den Vorfilter werden im Kapitel 5.2.1 zusammenfassend

dargestelit. Die fir den zugehérigen Hauptfilter erhaltenen Ergebnisse sind in dem Kapitel 5.2.2

zusammengestellt.

In

Analogie

Zu

den

Ergebnissen

Sammelzeiten

2008 - 2013 und 2013 - 2016 werden im Kapitel 5.2.3 und die dem Vor- und Hauptfilter abgelagerten
Gesamtaktivitaten verglichen und die daraus abgeleiteten mittleren Aktivitdtskonzentrationen in der

MAW-Kammer im Kapitel 5.2.4 zusammengestelit.
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5.2 Untersuchungsergebnisse

5.2.1 Vorfilter 2017

Die Ergebnisse der gammaspektrometrischen Analysen sind in der Tabelle 25 (Angaben in Bq) und

der Tabelle 26 (Angaben in Bg/g) zusammengestellt, wobei aus dem Vorfilter drei Teilproben

entnommen (Probe , links oben®, Probe , mitte, Probe ,rechts unten) wurden.

Tabelle 25: Ergebnisse der garmmaspektrometrischen Radionukiidanalyse einzelner Komponenten des
Vorfilters aus dem Jahr 2017 (Betriebszeitraum 25.05.2016 - 14.03.2017), Angaben in Bgq.
Wurden nur Nachweisgrenzen erreicht, sind die Gesamtaktivititen mit ,,<“ gekennzeichnet.

Analysenergebnisse Ifd. Nr. 1 Ifd. Nr. 2 Ifd. Nr. 3
Probenbezeichnung MAW-Vorfilter 2017 | MAW-Vorfilter 2017 | MAW-Vorfilter 2017
links oben mitte rechts unten
Prifparameter Einheit || Prifergebnis | U [%]| Pruafergebnis | U [%]| Prufergebnis | U [%)]
U-238 y Bq <92 - <23 - <21 -
Ra-226 ¥ Bq < 44 - < 58 - <50 2
Pb-210 y Bqg 58 20 43 35 36 28
U-235 ¥ Bqg <36 - <33 - <29 -
Ra-228 ¥ Bg <18 - <20 - <16 -
Th-228 Y Bg <16 - <46 - <39 -
Cr-51 ¥ Bq <92 = < 25 = <22 a
Mn-54 ¥ Bq <0,22 - < 0,48 G <0,39 =
Co-57 y Bg < 0,55 B <14 - <1,3 -
Co-58 y Bq <0,22 - < 0,46 - < 0,37 -
Fe-59 ¥ Bqg < 0,32 - < 0,72 - < 0,59 -
Co-860 y Bq 3,1 10 3,5 12 24 13
Zn-65 ¥ Bq < 0,34 - < 0,88 - < 0,66 -
Zr-95 ¥ Bq <042 - < 0,88 - < 0,69 -
Nb-95 ¥ Bq < 0,22 - < 0,49 - <041 -
Ru-103 y Bq <1, - <41 - <36 -
Ru-106 ¥ Bq < 6,1 - <20 - <17 -
Ag-110m ¥ Bq < 0,26 . < 0,67 - < 0,53 -
Te-123m ¥ Bq < 0,63 - <17 - <15 -
Sb-124 ¥ Bq < 0,61 - <20 - <24 -
Sb-125 v Bg <34 - <11 - <95 =
1-129 ¥ Bq <12 - < 38 - <72 -
I-131 Y Bq <13 - <35 - <35 -
Cs-134 ¥ Bq < 0,27 - < 0,53 - <0,45 -
Cs-137 ¥ Bq 12994 10 12400 10 9660 10
Ba-140 ¥ Bq <44 - <13 - <11 -
La-140 Y Bq < 0,94 - <20 - <17 g
Ce-141 v | Bg <1.1 - <28 - <25 ;
Ce-144 ¥ Bq <45 - <12 - <11 -
Eu-152 y Bqg < 0,34 - <12 - < 0,84 -
Eu-154 ¥ Bqg < 0,43 - < 0,80 - < 0,80 -
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Tabelle 26: Ergebnisse der gammaspektrometrischen Radionuklidanalyse einzelner Komponenten des
Vorfilters aus dem Jahr 2017 (Betriebszeitraum 25.05.2016 - 14.03.2017), Angaben in Bq/g.
Wurden nur Nachweisgrenzen erreicht, sind die Gesamtaktivitdten mit ,, <" gekennzeichnet.

Analysenergebnisse ifd. Nr. 1 Ifd. Nr. 2 ifd. Nr. 3
Probenbezei':hnung MAW-Vorfilter 2017 MAW-Vorfilter 2017 MAW-Vorfilter 2017
links oben mitte rechts unten
Prifparameter Einheit || Prifergebnis | U [%] | Prifergebnis | U [%] || Prifergebnis | U [%]
U-238 Y Ba/g <13 - <20 - <31 -
Ra-226 y Ba/g <6,3 - <50 - <74 -
Pb-210 ¥ Ba/g 8,3 20 a7 35 53 28
U-235 ¥ Baglg <0,52 - <0,28 - <043 -
Ra-228 ¥ Bq/g <0,26 - <017 - <0,24 =
Th-228 y | Balg <0,23 . <0,39 . <0,58 -
Cr-51 vy | Ba/g <13 . <21 . <32 -
Mn-54 vy | Balg < 0,032 - < 0,041 . < 0,058 -
Co-57 v | Balg < 0,079 - <0,12 - <0,19 -
Co-58 i Bag/g < 0,032 - < 0,039 - < 0,055 -
Fe-59 Y Bag/g < 0,046 - < 0,062 - < 0,087 -
Co-60 Y Ba/g 0,44 10 0,30 12 0,35 13
Zn-65 vy | Balg < 0,049 - < 0,075 - <0,10 -
Zr-95 ¥ Ba/g < 0,060 - < 0,075 - <0,10 -
Nb-95 v | Bajg < 0,032 - < 0,042 - < 0,060 -
Ru-103 Y Ba/g <0,21 - <0,35 - <0,53 -
Ru-106 Y Bq!g < 0,87 - <17 - <25 -
Ag-110m r | Ba/lg <0,037 - < 0,057 - <0,078 -
Te-123m ¥ Ba/g < 0,090 - <0,15 - <0,22 -
Sb-124 Y Ba/g < 0,087 - <017 - <0,35 -
Sb-125 ¥ Bag/g < 0,49 - <0,94 - <14 -
1-129 vy | Balg <17 % <33 - <1,1 -
1-131 y | Balg <0,19 - < 0,30 - <0,52 .
Cs-134 Y qug < 0,039 - < 0,045 - < 0,066 -
Cs-137 v | Baglg 1862 10 1062 10 1425 10
Ba-140 y | Balg <063 - <11 . <16 -
La-140 vy | Bag <013 : <017 : <025 :
Ce-141 vy |_Balg <0,16 " <0,24 3 <0,37 >
Ce-144 Y Bag/g < (0,64 - <10 - <186 i
Eu-152 v | Ba/g < 0,049 = <0,10 . <0,12 .
Eu-154 y Ba/g < 0,062 - < 0,068 - <0,12 -
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In der Tabelle 27 (Angaben in Bqg) und der Tabelle 28 (Angaben in Bg/g) sind die Ergebnisse der
alphaspektrometrischen Radionuklidanalyse fiir die ausgewahiten kiinstlichen Radionuklide

angegeben.

Tabelle 27: Ergebnisse der alphaspektrometrischen Radionuklidanalyse einzelner Komponenten des Vorfilters
aus dem Jahr 2017 (Betriebszeitraum 25.05.2016 - 14.03.2017), Angaben in Bg. Wurden nur
Nachweisgrenzen erreicht, sind die Gesamtaktivitdten mit <" gekennzeichnet.

Probenbezeichnung Vorfilter_ 2017 Vorfilt_er 2017 Vorfilter 2017
oben links mittig unten rechts
Priffparameter Einneit | P90 | fog) | Pritfergebnis | U [96] | PTEI990N |y [os)
Pu-238 a| Bg 0,037 25 0,054 47 0,029 29
Pu-239/Pu-240 o Bq 0,041 25 0,059 48 0,034 31
Am-241 o Bq 0,076 17 0,119 27 0,068 22
Cm-242 o| Bg < 0,002 - < 0,002 - < 0,002 -
Cm-243/Cm-244 o | Bq 0,005 37 0,007 69 0,005 55

Tabelle 28: Ergebnisse der alphaspektrometrischen Radionuklidanalyse einzelner Komponenten des Vorfilters
aus dem Jahr 2017 (Betriebszejtraum 25.05.2016 - 14.03.2017), Angaben in Bq/g. Wurden nur
Nachweisgrenzen erreicht, sind die Gesamtaktivitédten mit ,,<*“ gekennzeichnet.

Vorfilter 2017 Vorfilter 2017 Vorfilter 2017

Probantesichniing oben links mittig unten rechts
Prifparameter Einheit | “S9°EM | y [96] | Pritfergebnis | U %] |~ | U [56]
Pu-238 o | Bg/g 0,0053 25 0,0046 47 0,0043 29
Pu-239/Pu-240 a | Ba/g 0,0059 25 0,0051 48 0,0050 31
Am-241 a| Bag/g 0,0109 17 0,0102 27 0,0100 22
Cm-242 «| Bg/g | <0,0003 - < 0,0002 - < 0,0003 -
Cm-243/Cm-244 o | Bag/g 0,0007 37 0,0006 69 0,0007 55

Die MaBe des Vorfilters betrug 57 cm x 57 cm, entsprechend einer Fldche von 3249 cm?2. Die Flache
der entnommenen Teilprobe ,,oben links“ betrug 7 cm x 5 cm = 35 cm? (entsprechend einem Anteil

am Gesamtfilter von 1,08%), bei Teilprobe ,mittig“ 7,5 cm x 5,5 cm = 41,3 cm? (entsprechend einem

Anteil am

Gesamtfilter

von 1,27%)

und

bei

Teilprobe

Lunten

rechts"”

7 cm x 5 cm = 35 cm? (entsprechend einem Anteil am Gesamtfilter von 1,08%). Uber die genannten

Anteile kann die Gesamtaktivitat fiir den Vorfilter errechnet. Das Ergebnis dieser Rechnung ist in der

Tabelle 29 enthalten und in der Abbildung 31 grafisch dargestellt. Die Hochrechnung wurde dabei

von jeder Teilprobe ausgehend auf den gesamten Filter durchgefiihrt.
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Tabelle 29: Abschdtzung der Gesamtaktivitidt fir den Vorfilter ausgehend von einzelnen Komponenten
(Betriebszeitraum 25.05.2016 - 14.03.2017) zum Zeitpunkt 24.05.2017

KQM_Textblatt_REV09_Stand-2016-02-01

Vorfilter Vorfilter Vorfilter
Nuklid oben links mittig unten rechts
[Bq] [Ba] [Bq]
Pb-210 5370 3413 3333
Co-60 287 278 222
Cs-137 1203148 984127 894444
Pu-238 34 4.3 2,6
Pu-239/240 3,8 4,7 3.1
Am-241 7,0 94 6,3
Cm-243/244 0,47 0,56 0,46
1,0E+07
984127
1,0E406 1203148 B94444
1,0E+05
1,0E+04 s;m“u

3333

5 1,06+03
> 278
g 287 222
1,0E+02
9,4
1,0E+01 43 4,7 7.0 63
34 26 38 31
0,56
. . . B i
1,0E-01 -
Cs-137 Co-60 Pb-210 Pu-238 Pu-239/240 Am-241 Cm-243/244
= Vorfilter 2017 links oben = Vorfilter 2017 mitte = Vorfilter 2017 unten rechts

Abbildung 31: Berechnete Gesamtaktivitdten einzelner Komponenten des Vorfilters aus dem Jahre 2017 (2017

(Betriebszeitraum 25.05.2016 - 14.03.2017)) fir ausgewdéhlte Radionuklide.
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In der Tabelle 30 sind die jeweiligen Gesamtaktivitdten sowie die dazugehorigen spezifischen

Aktivitaten, die sich aus den Gesamtaktivitdten nach Division durch die Filterflache (57cm x 57cm =

3249 cm?) sowie das mittlere Flachengewicht von 0,225 g/cm? ergeben, zusammengestelit.

Tabelle 30: Abschétzung der Gesamtaktivitdt und der spezifischen Aktivitat fir den Vorfilter

(Betriebszeitraum 25.05.2016 - 14.03.2017) zum Zeitpunkt 24.05.2017

- e Spezifische
Nuklid AKtivitat [Ba] | Ba/a]
Pb-210 4006 5,48
Co-60 263 0,360
Cs-137 1025000 1402
Pu-238 3.5 0,0048
Pu-239/240 3,9 0,0054
Am-241 7 4 0,011
Cm-243/244 0,50 0,00068

Aus den vorgestellten Ergebnissen der Radionuklidanalysen fiir den Vorfilter 2017 kbnnen die
folgenden Schiussfolgerungen gezogen werden:
* Die untersuchten 3 Filterstiicke lieferten vergleichbare Ergebnisse, so dass von einer
anndhernd homogenen Aktivitatsverteilung auszugehen ist.
e (Cs-137 ist wieder, wie im Messzeitraum 2013 - 2016) das dominante Radionuklid.
* Die Co-60-Aktivitat auf dem Vorfilter ist knapp 4 GréBenordnungen geringer als die von
Cs-137.
e Eu-152 und Eu-154 konnte nicht nachgewiesen werden.
e Die Aktivitaten von Pu-238 und Pu-239/240 sowie Am-241 sind etwa 5
GréBenordnungen geringer als die von Cs-137.
¢ Im Unterschied zu den Ergebnissen fiir den Zeitrdume 2008 - 2013 und
2013 - 2016 konnten die Radionuklide Sb-125 und Sn-126 nicht nachgewiesen
werden.
AuBer Pb-210

Th-232-Zerfallsreihen nachgewiesen worden.

und Po-210 sind keine weiteren Radionuklide der U-238- und
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5.2.2 Hauptfilter 2017

In der Tabelle 31 (Angaben in Bq) und in der Tabelle 32 (Angaben in Bg/g) sind die Ergebnisse der

gammaspektrometrischen Radionuklidanalyse fiir den Hauptffilter

aus dem Jahr 2017

(Betriebszeitraum 25.05.2016 - 14.03.2017, 293 Tage) zusammengestellt, wobei 3 Teilproben,

entnommen aus dem oberen, mittleren und unteren Teil, untersucht wurden. Die Vorgehensweise

ist in der Abbildung 9 illustriert. Die unterschiedlichen Proben dienten vor allem dem Zweck zu

erkunden, ob und in welcher Weise die Ablagerung der Stdube und Partikel im Hauptffilter erfolgt. In
der Tabelle 33 (Angaben in Bq) und in Tabelle 34 (Angaben in Bg/g) sind die Ergebnisse der

alphaspektrometrischen Analyse zusammengestellt.
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Tabelle 31: Ergebnisse der gammaspektrometrischen Radionuklidanalyse einzelner Komponenten des
Hauptffilters aus dem Jahr 2017, Angaben in Bq. Wurden nur Nachweisgrenzen erreicht, sind die
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Gesamtaktivitdten mit ,,<“ gekennzeichnet.

Analysenergebnisse Ifd. Nr. 1 Ifd. Nr. 2 Ifd. Nr. 3
Probenbezeichnung MAW-Hauptfilter 2017 | MAW-Hauptfilter 2017 [ MAW-Hauptfilter 2017
oben mitte unten

Prifparameter Einheit | Prifergebnis | U [%]|| Prifergebnis | U [%]| Prifergebnis | U [%]
U-238 Y Bq <86,7 - <18 - <21 -
Ra-226 Y Bq <26 - < 39 - < 46 -
Pb-210 ¥ Bq 15 25 25 50 30 26
U-235 y Bq < 0,85 - <23 - <26 -
Ra-228 Y Bq <12 - <17 - <18 -
Th-228 y Bq <12 - <31 - <37 -
Cr-51 ¥ Bqg <8,7 - <17 - <21 -
Mn-54 y Bqg < 0,12 - <0,34 - < 0,38 -
Co-57 y Bq < 0,40 - <10 - <13 -
Co-58 y Bq <0,11 - < 0,34 - <0,33 -
Fe-59 y Bq <0,23 - < 0,60 - < 0,55 -
Co-60 y Bq 1,2 10 1,5 16 1,4 16
Zn-65 y Bqg < 0,26 - < 0,68 - < 0,54 -
Zr-95 y Bq < 0,21 - < 0,55 - < 0,65 -
Nb-95 v Bq < 0,12 - < 0,36 - < 0,41 -
Ru-103 y Bq <11 . <29 - <34 -
Ru-106 y Bq <49 - <13 - <15 -
Ag-110m y Bq <0,18 - < 0,45 - < 0,54 -
Te-123m y Bq < 0,46 - <12 - <14 E
Sb-124 Y Bq < 0,50 - <13 . <15 -
Sb-125 y Bq <27 - <71 - <62 -
129 ¥ Bg <41 - <12 - <12 ¥
131 y Bq < 0,90 - <25 - <29 -
Cs-134 y Bq < 0,14 - < 0,43 - < 0,47 =
Cs-137 y Bq 3520 10 3470 10 5390 10
Ba-140 v Bq <33 - <85 - <10 -
La-140 Y Bg < 0,52 = <14 - <14 -
Ce-141 y Bqg < 0,76 - <20 - <23 -
Ce-144 ¥ Bq <33 - <87 - <10 -
Eu-152 Y Bq < 0,56 - <17 - <13 -
Eu-154 Y Bq < 0,32 - <0,79 . <44 -
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Tabelle 32: Ergebnisse der gammaspektrometrischen Radionuklidanalyse einzelner Komponenten des
Hauptfifters aus dem Jahr 2017, Angaben in Bq/g. Wurden nur Nachweisgrenzen erreicht, sind
die Gesamtaktivitdten mit ,,<" gekennzeichnet.

Analysenergebnisse Ifd. Nr. 1 Ifd. Nr. 2 Ifd. Nr. 3
Probenbezeichnung MAW-Hauptfilter 2017 || MAW-Haupffilter 2017 || MAW-Hauptfilter 2017
oben mitte unten
Prifparameter Einheit || Prufergebnis | U [%] || Prifergebnis | U [%] | Prifergebnis | U [%]
U-238 y Bg/g <0,33 - <0,85 n <0,93 =
Ra-226 ¥ Ba/g <13 - <18 - <20 -
Pb-210 Y Bqg/g 0,73 20 1,18 35 1,33 28
U-235 y Ba/g < 0,042 - <0,11 - <0,12 -
Ra-228 Y Ba/g < 0,059 - < 0,080 - < 0,080 -
Th-228 v | Balg < 0,059 . <0,15 - <0,16 .
Cr-51 ¥ Ba/g <0,33 - <0,80 - <0,93 -
Mn-54 ¥ Bql/g < 0,0059 - < 0,016 - <0,017 -
Co-57 Y qug_; < 0,020 - < 0,047 - < 0,058 -
Co-58 ¥ Ba/g < 0,0054 - < 0,016 - < 0,015 =
Fe-59 Y Bag/g < 0,011 - < 0,028 - < 0,024 -
Co-60 Y Bq/g 0,059 10 0,071 12 0,062 13
Zn-65 ¥ Ba/g < 0,013 - < 0,032 - < 0,024 -
Zr-95 v | Balg | <0010 . < 0,026 - < 0,029 =
Nb-95 ¥ Bq/g < 0,0059 - < 0,017 - <0,018 -
Ru-103 ¥ Ba/g < 0,054 - <0,14 - <0,15 -
Ru-106 vy | Balg <0,24 - < 0,61 - < 0,67 -
Ag-110m y Ba/g < 0,0088 - < 0,021 g < 0,024 -
Te-123m v | Ba/g <0,023 - < 0,057 - < 0,062 -
Sb-124 Y Bg/g < 0,024 - < 0,061 £ < 0,067 .
Sb-125 ¥ Ba/g <0,13 - <0,34 - <0,27 -
I-129 ¥ Bqg/g <0,20 - < 0,57 - <0,53 -
1-131 ¥ Ba/g < 0,044 - <0,12 - <0,13 E
Cs-134 v | Bag < 0,0069 . < 0,020 . <0,021 ;
Cs-137 ¥ Ba/g 172 10 164 10 239 10
Ba-140 Y Ba/g <0,16 - < 0,40 - <0,44 -
La-140 ¥ Ba/g < 0,025 - < 0,066 - < 0,062 -
Ce-141 ¥ Ba/g < 0,037 - < 0,095 - < 0,102 -
Ce-144 ¥ Ba/g <0,16 - < 0,41 - <0,44 -
Eu-152 Y Bag/g < 0,027 - < 0,080 = < 0,058 -
Eu-154 Y Bag/g < 0,016 - < 0,037 - < 0,049 -
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Tabelle 33: Ergebnisse der alphaspektrometrischen Radionuklidanalyse einzelner Komponenten des MAW-
Hauptfilters aus dem Jahr 2017 (Betriebszeit 2016 - 2017), Angaben in Bg. Wurden nur
Nachweisgrenzen erreicht, sind die Gesamtaktivitdten mit ,, <" gekennzeichnet.

Probenbezeichnung Hauptfilter 2017 Hauptfi_ltq 2017 Hauptfilter 2017
oben mittig unten

Prifparameter Einheit | Priifergebnis | U [%] | Prifergebnis | U [%] || Prifergebnis | U [%]
Pu-238 o| Bq 0,27 21 0,32 21 0,35 19
Pu-239/Pu-240 a| Bqg 0,31 21 0,38 20 0,36 19
Am-241 o| Bq 0,74 17 0,69 19 0,86 18
Cm-242 o Bqg < 0,003 - < 0,005 - < 0,004 -
Cm-243/Cm-244 o | Bg 0,020 42 0,027 44 0,020 41

Tabelle 34: Ergebnisse der alphaspektrometrischen Radionuklidanalyse einzelner Komponenten des MAW-
Hauptfilters aus dem Jahr 2017 (Betriebszeit 2016 - 2017), Angaben in Bg/g. Wurden nur
Nachweisgrenzen erreicht, sind die Gesamtaktivitdten mit ,,<" gekennzeichnet.

Probenbezeichnung Hauptfilter 2017 Hauptﬁ!te_zr 2017 Hauptfilter 2017
oben mittig unten

Prifparameter Einheit | Priifergebnis | U [%] | Prufergebnis | U [%] || Prifergebnis | U [%]
Pu-238 a | Bag/g 0,013 21 0,015 21 0,016 19
Pu-239/Pu-240 a| Bag/g 0,015 21 0,018 20 0,016 19
Am-241 o | Ba/g 0,036 17 0,033 19 0,038 18
Cm-242 o | Ba/g < 0,0001 - < 0,0002 - < 0,0002 -
Cm-243/Cm-244 o | Ba/g 0,0010 42 0,0013 44 0,0009 41

Fir jede Teilprobe wurde eine Doppellage des Filtermaterials entnommen. Bei einer Gesamtanzahl
von 86 Doppellagen entspricht 1 Doppellage einem Anteil von jeweils 1,16%. Mit diesen Angaben
und den alpha- und gammaspektrometrischen Analysenergebnissen konnte durch Hochrechnung
eine Abschéatzung der Gesamtaktivitdt des Hauptfilters durchgefiihrt werden. Die Ergebnisse sind in
der Tabelle 35 zusammengestelit und in der Abbildung 32 grafisch dargestellt. Die Hochrechnung
wurde dabei von jeder Teilprobe ausgehend auf den gesamten Filter durchgefiihrt.
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Tabelle 35: Berechnete Gesamtaktivititen einzelner Komponenten des Hauptfifters aus dem Jahre 2017
(Betriebszeit 2016 - 2017) fiir ausgewéhite Radionuklide. Wurden nur Nachweisgrenzen erreicht,

sind die Gesamtaktivitdten mit ,,<" gekennzeichnet.
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Hauptfilter Hauptfilter Haupffilter
Nuklid oben mittig unten
[Bal [Bal [Ba]
Pb-210 1290 2150 2580
Cs-137 302720 298420 463540
Co-60 103 129 120
Am-241 63 60 74
Pu-238 23 27 30
Pu-239/240 26 33 31
Cm-242 < 0,34 < 0,43 < 0,26
Cm-
243/244 1.8 e 1,8
1,0E+07
1,0E+06 0
30272&9342
1,0E+05
E 1,0E+04
- 21502530
é 1,0E+03
129
1,0E+02 08 - g ® 7
p ¥ ® 2 31
1,0E+01
2.4
18 1.8
1,0E+00 | . | . | *
Cs-137 Co-60 Pb-210 Pu-238 Pu-239/240 Am-241 Cm-2431244
wHauptfilter 2017 oben  mHauptfilter 2017 mitte  wHauptfilter 2017 unten

Abbildung 32: Berechneten Gesamtaktivititen einzeiner Komponenten des Hauptfilters aus dem Jahre 2017
(Betriebszeit 2016 - 2017) fir ausgewdéhlte Radionukiide.

Die Gesamtaktivitat des Hauptfilters als Mittelwert der Uber die 3 Aliquote errechneten
Gesamtaktivitdt aus Tabelle 35 ist in Tabelle 36 enthalten. Zusétzlich ist die spezifische Aktivitét
angegeben. Diese wurde aus der Gesamtaktivitdt durch Division durch die Masse des Filtermaterials
ermittelt. Diese ergibt sich aus der Anzahl der Doppellagen und deren durchschnittlichen Masse
tber 86 x 21,4 g =1840g.
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Tabelle 36: Abschétzung der Gesamtaktivitit und der spezifischen Aktivitdt fir den Hauptfilter
(Betriebszejt: 25.05.2016 - 14.03.2017) zum Zeitpunkt 24.05.2017

Y g Spezifische
Nuklid Aktivitat [Bq] Aktivitat [Bo/g]
Pb-210 2007 1,09
Co-60 118 0,0639
Cs-137 354893 192,8
Pu-238 27 0,015
Pu-239/240 30 0,016
Am-241 66 0,036
Cm-243/244 2,0 0,011

Aus den vorgestellten Ergebnissen der Radionuklidanalysen fiir den Hauptfilter 2017 (s. Abbildung
32) kénnen die nachfolgend aufgeschliisselten Schlussfolgerungen gezogen werden.

¢ Inden 3 untersuchten Bereichen des Hauptfilters (oben, mittig, unten) des Haupffilters
sind, sofern Analysen durchgefiihrt wurden, praktisch vergleichbare Aktivitdten
abgelagert worden. Man kann deshalb allgemein von einer anndhernd homogenen
Aktivitatsverteilung auf dem Hauptfilter ausgehen.

e Inder Tendenz dhneln die Ergebnisse den fiir den Vorfilter, wobei jedoch nicht zu
verkennen ist, dass auf dem Vorfilter deutlich mehr (Faktor 2) Cs-137 abgelagert wurde
als auf dem Haupffilter.

e Fir Pu-238 und Pu-239/240 sowie Am-241 sind dagegen etwa um Faktor 8 hohere
Gesamtaktivitaten auf dem Hauptfilter im Vergleich zum Vorfilter abgelagert worden.

* Welche Rolle hierbei das erstmalig eingesetzte Filtermaterial fiir den Vorfilter spielt,
wurde nicht ergriindet.

e Auch bei Pb-210 ist erkennbar, dass auf dem Vorfilter, wie auch fir Cs-137, etwa um
den Faktor 2 héhere Aktivitaten abgelagert wurden,

AuBer Pb-210 und Po-210 sind keine weiteren Radionuklide der U-238- und

Th-232-Zerfallsreihen nachgewiesen worden.

5.2.3 Abgelagerten Gesamtaktivititen auf den Filtern (Betriebszeit 2016 - 2017)

Die ermittelten Gesamtaktivitdten ausgewahlter Radionuklide fiir die Betriebszeit 2016 - 2017 sind
in der Abbildung 33 dargestellt. Zum Vergleich sind auch die fiir die einzelnen Komponenten des
Vor- und Hauptfilters 2017 nachgewiesenen Gesamtaktivititen mit angegeben. Die daraus
berechneten Aktivitétsverhéltnisse sind in der Abbildung 34 grafisch dargestellt.

Der Filter war von 25.05.2016 - 14.03.2017 insgesamt 293 Tage in Betrieb (s. Tabelle 1) und die
Radionuklidanalysen wurden im Jahre 2017 durchgefiihrt, so dass die jetzt gemessenen Aktivitaten

einzelner Radionuklide auf den mittleren Sammelzeitpunkt analog zu den Messungen von 2008 -
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2013 (Betriebszeit: 1890 Tage) zuriickgerechnet werden sollten. Da jedoch der Sammelzeitraum von
293 Tagen deutlich Kkleiner als der der Filterbelegung von 2008 - 2013 ist, wurde auf solch eine
Korrektur verzichtet.
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Abbildung 33: Berechnete Gesamtaktivititen einzelner Komponenten des Vor- und Hauptffilters
(Betriebszeit 2016 - 2017) fir ausgewdhite Radionuklide
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Abbildung 34: Berechnete Aktivitdtsverhélftnisse der auf dem Vor- und Hauptfilter abgeschiedenen
Gesamtaktivitiaten der Filter aus dem Zeitraum 2016 - 2017.
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S

Die Ergebnisse fir die Gesamtaktivitaten im Vergleich zu den von Vor- und Hauptfilter untersétzen
die bereits oben getroffenen Feststellungen, dass Am-241, Pu-238 und Pu-29/240 deutlich stérker
auf dem Hauptffilter zuriickgehalten werden, wahrend die Situation umgekehrt fiir Cs-137, Co-60
und Pb-210 ist.

In der Abbildung 35 sind beispielhaft die Aktivitatsverhéltnisse von Cs-137 und Pu-239/240 des Vor-
und Hauptfilters aus den Jahren 2013, 2016 und 2017 gegeniibergestellt. Es zeigt sich, dass das
Aktivitatsverhéltnis im Zeitraum 2016 - 2017 gegeniiber den Sammelperioden 2008 - 2013 und 2013
- 2016 erneut deutlich angestiegen ist.
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2013 2016 2017
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Abbildung 35: Berechnete Aktivitdtsverhéltnisse von Cs-137 zu Pu-239/240 der Gesamtaktivitdten einzelner
Komponenten des Vor- und Hauptfilters aus den Jahren 2013, 2016 und 2017.

5.2.4 Abgelagerte Gesamtaktivitidten auf den Filtern und die daraus abgeleiteten mittleren
Aktivitatskonzentrationen in der MAW-Kammer

In der Abbildung 36 sind die fiir den Betriebszeitraum 2016 - 2017 ermittelten Aktivitéats-
konzentrationen relevanter Radionuklide in Atmosphédre der MAW-Kammer dargestellt. Fir die
Umrechnung wurde fiir die Zeit der Beaufschlagung der beiden Filter von 2016 bis 2017 eine
Sammelzeit von 293 Tagen zu Grunde gelegt. Bei einer mittleren Abluftrate aus der MAW-Kammer
von 100 m%h ergibt sich eine Gesamtabluft von 7,0E+05 m®. Zum Vergleich sind auch die
Ergebnisse fir den Sammelzeitraum 2008 - 2013 und 2013 - 2016 mit angegeben.
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Abbildung 36: Berechnete Aktivitdtskonzentration relevanter Radionuklide in der der MAW-Kammer flr die
Betriebszeitraume 2008 - 2013, 2013 - 2016 und 2016 - 2017.

Es ist anhand der Ergebnisse, zu erkennen, dass erst in der Sammelzeit 2013 - 2016 signifikant

hohere Aktivitdtskonzentrationen von kiinstlichen Radionukliden aufgetreten sind. Fiir Cs-137 sind

die Aktivitdtskonzentrationen gegeniiber 2008 - 2013 um etwa 4 GréBenordnungen bis 3,3 Bg/m?®

angestiegen. Auch fiir den relativ kurzen Sammelzeitraum 2016/17 sind noch etwa vergleichbar

hohe Cs-137-Aktivitdtskonzentrationen gemessen worden.
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6 Zusammenfassung und Schlussbemerkungen

Die Ergebnisse der Untersuchungen der MAW Filter aus den 3 Sammelzeitrdumen von
2008 - 2017 sind im Folgenden grafisch dargestellt und tabellarisch untersetzt (s. Tabelle 37). Die
Abbildung 37 gibt einen Uberblick (iber die aus den auf den Filtern (Vor- und Hauptfilter)
abgelagerten Gesamtaktivitaten ermittelten Aktivitdtskonzentrationen relevanter Radionuklide in der

MAW Kammer. Nicht eingezeichnet sind die flir einzelne Radionuklide erreichten Nachweisgrenzen.

Tabelle 37: Uberblick lber die auf den Filtern abgelagerten Gesamtaktivitéten relevanter Radionuklide
(obere Tabelle) und die jeweils aus den Gesamtaktivitéiten berechneten Aktivitédtskonzentrationen
in der Luft der MAW Kammer (untere Tabelle)

st Pp-210 Cs-137 Co-60 Eu-152 Eu-154 Sb-125 Sn-126 Pu-238 | Pu-239/240 | Am-241 |Cm-243/244
Einheit Bq Bq Bq Bq Bq Bq Bq Bq Bg Bq Bq

13.02.2008 —

17042013 | 1,30E+04 | 674E+02 35 NWG NWG 83 80 18 15 30 082

(1890 Tage)

17.04.2013 -

25052016 | 7,67E+03 | 9,16E+06 | 10878 20788 12473 NWG NWG 9765 13592 36623 1820

(1134 Tage)

25.05.2016 -

14032017 | B,01E+03 | 138E+06 | 3807 NWG NWG NWG NWG 305 339 732 25

(293 Tage)

Sammel-

s Pb-210 Cs-137 Co-60 Eu-152 Eu-154 Sb-125 Sn-126 Pu-238 | Pu-239/240 | Am-241 | Cm-243/244
Einheit mBg/m?* mBg/m* mBg/m?® mBg/m® mBg/im?* mBg/m* mBg/m? mBg/m? mBg/m* mBg/m® mBg/m?
13.02.2008 -

17042013 | 289E+00 | 1,50E-01 | 7,71E-03 NWG NWG 1,84E02 | 177602 | 3,94E-03 | 344E-03 | B63E-03 | 182E-04
(1890 Tage)

17.04,2013 -

25052016 | 2,84E+00 | 339E+03 | 403E+00 | 7.,70E+00 | 4,62E+00 [ NWG NWG | 3,62E+00 | 503E+00 | 136E+01 | 6,74E-01
(1134 Tage)

25.05.2016 —

14032017 | 850E+00 | 107E+03 | 544E-01 NWG NWG NWG NWG 435E-02 | 485E-02 | 105E-01 | 350E-03
(293 Tage)
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Abbildung 37: Uberblick Uber die auf den Filtern abgelagerten Gesamtaktivitéten ermittelten
Aktivitdtskonzentrationen relevanter Radionuklide in der MAW Kammer der von 2008 - 2017
beaufschiagten Filter.

Es ist anhand der Ergebnisse, dargestellt in Abbildung 37, klar zu erkennen, dass erst in der
Sammelzeit 2013 - 2016 signifikant hdhere Aktivitdtskonzentrationen von kiinstlichen Radionukliden
aufgetreten sind. Fiir Cs-137 sind beispielsweise die Aktivitdtskonzentrationen gegeniiber 2008 -
2013 um etwa 4 GroBenordnungen bis 3,3 Bg/m® angestiegen. Auch fiir den relativ kurzen
Sammelzeitraum 2016/17 sind noch etwa vergleichbar hohe
Cs-137-Aktivitdtskonzentrationen gemessen worden.

Die Ergebnisse in der Abbildung 38 geben einen Uberblick iiber die auf den Filtern abgelagerten
Gesamtaktivitaten (oberes Bild) und eine Gegenliberstellung der jeweils auf dem Vor- und Hauptfilter
abgelagerten Aktivitdaten. Die Ergebnisse demonstrieren die Dominanz von Cs-137 gegeniber allen
anderen bestimmten Radionukliden in der 2. und 3. Messperiode. In der ersten Messperiode von
2008 - 2013 war jedoch Pb-210 das dominierende Radionuklid in der Abluft der MAW Kammer.
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Abbildung 38: Uberblick (ber die auf den Filtern abgelagerten Gesamtaktivititen relevanter Radionuklide
(oberes Bild) und der der jeweils auf dem Vor- und Hauptfilter abgelagerten Aktivitéten
(unteres Bild)



KQM_Textblatt_REV09_Stand-2016-02-01

Projekt PSP-Element Thema Aufpabe | UA | LidNr_| Rev. pmm————— ]

NNAA NNNNNNNNNN NNAAANN AR AA NNNN NN I‘r'._ C | \I
9A 65152000 MAW LH | BwW | 0002 | 0O e

Untersuchung von Filtereinheiten der MAW-Abluftfilteranlage auf Radioaktivitat Blatt: 69

In der Abbildung 39 sind die auf den Vorfiltern abgelagerten Aktivitdten den auf den Hauptfilter
abgelagerten  Aktivititen gegeniibergestellt. Es ist zu erkennen, dass in der
3. Messperiode, als ein neuer Vorfiltertypus eingesetzt wurde, fiir Pb-210, Cs-137 und Co-60
deutlich mehr (bis Faktor 3) Aktivitat abgelagert wurde als auf dem Hauptfilter. Dieser Vergleich ist
insbesondere wichtig fir die 2. und 3. Messperiode, da signifikant hohere Aktivitdten der
betrachteten Radionuklide abgelagert wurden als in den Jahren 2008 - 2013.
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Abbildung 39: Verhéltnis der auf den Vorfiltern abgelagerten Aktivitdten zu den auf den Hauptfiltern
abgelagerten Aktivitéten.

Fir Eu-152 und Eu-154, nachgewiesen nur in der 2. Messperiode, wurden etwa gleich hohe
Aktivitdten auf dem Vor- und Hauptfilter abgelagert. Sb-125 und Sn-126 wurden praktisch
hauptséchlich nur auf dem Hauptfiter nachgewiesen. Dies trifft auch fir Am-241 sowie
Pu-238 und Pu-239/240 und auch Cm-234/244 zu, wenn von den &uBerst geringen
Aktivitatskonzentrationen der 1. Messperiode abgesehen wird.
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