DK

620.267 : 621.039.7 : 621.039.5
:539.16.08 : 669

DEUTSCHE NORM

AktivitatsmeBverfahren fur die Freigabe von radioaktiven
Reststoffen und kerntechnischen Anlagenteilen
Metalischrott mit Beta-/ Gamma-Aktivitat

DIN
25 457

Teil 4

© DIN Deutsches Institut fiir Normung e.V. - Jede Art der Vervielfltigung, auch auszugsweise, nur mit Genehmigung des DIN Deutsches Institut fiir Normung e.V, Berlin, gestattet.

Activity measurement methods for the release of radioactive residual materials and decommissioning components of
nuclear facilities; with Beta-/Gamma activity contaminated scrap metal

Fur die Wiederverwertung und -verwendung von Eisen und Stahl aus Kernkraftwerken liegt die Empfehlung der Strah-

lenschutzkommission vom 1. Oktober 1987 [1] vor.
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1 Anwendungsbereich

Die Norm ist anzuwenden bei der Freigabe von mit Beta-/
Gamma-Aktivitdt kontaminiertem oder aktiviertem Metall-
schrott (metallischen Stoffen), der bei Instandhaltung,
Umristung oder Abbau von kerntechnischen Anlagen
oder Anlagenteilen anfallt und fir den eine schadlose
Wiederverwendung bzw. -verwertung im nichtkerntechni-
schen Bereich vorgesehen ist. Hierbei wird unterstellt,

2 Zweck

Durch diese Norm sollen dem Anlagenbetreiber, dem Gut-
achter sowie der zustandigen Behérde einheitliche Anforde-
rungen an Beta-/Gamma-AktivititsmeBverfahren an die
Hand gegeben werden, die bei der Freigabe von metalli-
schen Stoffen zu beachten sind.

daB die kontaminierten oder aktivierten Aniagenteile 4 Begriffe
durch Abkiingenlassen, durch Dekontaminieren oder . .
durch Kombination dieser MaBnahmen bereits eine 3.1 Bedingungslose Freigabe

geringe Restaktivitat aufweisen.

Die Norm darf auch auf die Freigabe von metallischen
radioaktiven Abfdllen angewendet werden. Diese Norm
gilt nicht flr die Freigabe von sonstigen, nichtmetallischen
Stoffen wie Isoliermaterialien, Bauschutt u.a.

Bedingungslose Freigabe ist die Entlassung radioaktiver
metallischer Stoffe aus dem genehmigungs- oder anzei-
gebedlrftigen Umgang nach dem Atomrecht, die Freiga-
bekriterien zur allgemeinen uneingeschrankten Wieder-
verwendung oder -verwertung erfiillen.
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3.2 Freigabe zum allgemeinen Einschmelzen

Freigabe zum allgemeinen Einschmelzen ist die Entlas-
sung radioaktiver metallischer Stoffe aus dem genehmi-
gungs- oder anzeigebedurftigen Umgang nach dem
Atomrecht, die Freigabekriterien zum aligemeinen Ein-
schmelzen erfillen. Das Schmelzgut darf frei verwendet
werden.

3.3 Freigabe aus kontrollierter
Wiederverwertung

Freigabe aus kontrollierter Wiederverwertung ist die Ent-
lassung im Rahmen einer atomrechtlichen Umgangsge-
nehmigung eingeschmolzener radioaktiver metallischer
Stoffe aus dem genehmigungs- oder anzeigebedirftigen
Umgang nach dem Atomrecht, wenn das Schmelzprodukt
Freigabekriterien erf(lit.

3.4 Voruntersuchung

Die Voruntersuchung ist eine Untersuchung zur Feststel-
lung des Radionuklidgemisches, der relativen Anteile der
Radionuklide sowie ihrer geometrischen Verteilung in
einer Materialcharge.

3.5 Schliisselnuklide

Schidsselnuklide sind meBtechnisch einfach erfaBbare
Radionuklide, iber deren Messung das Aktivitatsinventar
schwierig zu messender Radionuklide rechnerisch
bestimmt werden kann.

3.6 Hochrechnungsfaktor

Der Hochrechnungsfaktor ist ein dimensionsloser Faktor,
mit dem aus der Aktivitdit der Schilsselnuklide die
Gesamtaktivitat ermittelt wird.

3.7 Entscheidungsmessung

Die Entscheidungsmessung ist eine Aktivititsmessung,
deren Ergebnisse durch Vergleich mit den vorgegebenen
Richt- oder Grenzwerten eine Entscheidung (iber die
Freigabe des MeBgutes ermdglichen. (Begriff nach
DIN 25 457 Teil 1 08.93)

4 Voruntersuchung
4.1 Allgemeines

Aus dem freizugebenden Material sind mdglichst homo-
gene Materialchargen hinsichtlich der geometrischen
Aktivitdtsverteilung und des Radionuklidgemischs zu bil-
den.

In einer Voruntersuchung sind an reprasentativen Materi-
alstichproben das Radionuklidgemisch, die relativen
Anteile der einzelnen Radionuklide sowie ihre geometri-
sche Verteilung zu ermitteln. Aus dem Radionuklidge-
misch sind die Schlisselnuklide festzulegen, aus denen
Uber  Hochrechnungsfakioren die Gesamtaktivitat
bestimmt wird.

Mit den Ergebnissen aus sonstigen Untersuchungen
wéhrend des Betriebes der Anlage bildet die Voruntersu-
chung die Grundlage fiir die Auswahl des geeigneten
MeBverfahrens fir die Entscheidungsmessung.

4.2 Aktivitdtsverteilung

Die Untersuchungen zur Aktivititsverteilung erfolgen
zweckmaBigerweise zusammen mit den Untersuchungen
zum Radionuklidgemisch.

Im allgemeinen besteht eine Kontamination mit radioakti-
ven Stoffen an der Oberfldche, die lose gebunden (z.B.
Schmutzschicht) oder fest haftend (z.B. Magnetitschicht
in Primarsystemen) sein kann. Die Aktivitdt kann auch
uber das gesamte Volumen des Materials verteilt sein
(Aktivierung im Neutronenfeld) oder an einzelnen Stellen
in das Material eingedrungen sein (z.B. Schweindhte).
Wie die Aktivitédt tUber das Material verteilt ist, hangt vor
allem vom betrieblichen Einsatz der Teile ab. In stichpro-
benartigen Untersuchungen ist die geometrische Vertei-
lung der Aktivitat in dem zur Freigabe anstehenden Mate-
rial zu untersuchen, damit sichergestellt ist, daB die
gesamte Aktivitat im MeBgut erfaBt wird.

Je inhomogener die Aktivitdt Gber das Material verteilt ist,
um so mehr Proben miissen untersucht werden, um
zuverlassige Aussagen (ber die geometrische Verteilung
der Aktivitdit zu erhalten. Hier sind sowohl mdgliche
Unterschiede an einem gesamten System wie auch an
einzelnen Komponenten zu berticksichtigen.

Falls als Freigabepfad das kontrollierte Einschmelzen
gewanhlt wird, hat die geometrische Verteilung der Aktivitat
Uiber das einzuschmelzende Material fiir die spatere Frei-
gabe keine Bedeutung.

4.3 Radionuklidgemisch

Die Ermittlung des fir die Entscheidungsmessung rele-
vanten Radionuklidgemischs umfaBt Alpha-, Beta- und
Elektroneneinfang-Strahler. Sie miissen, soweit sie nicht
durch  Gamma-Spektrometrie  hinreichend  sicher
bestimmt werden kénnen, durch radiochemische Analy-
sen ermittelt werden. Radionuklide mit einem Aktivitats-
anteil von weniger als 1%, jeweils bezogen auf die Aktivi-
tat der Schlusselnuklide in der freizugebenden Material-
charge, bleiben unbertcksichtigt.

ANMERKUNG: Falls ein Radionuklid mit einem
Grenzwert von 5 Bq/cm2 nach Aniage IX Spalte 4
der StrISchV als Schlusselnuklid festgelegt ist und
die Freigabe durch flichendeckende Beta-Ober-
flachenmessung erfolgt, bleiben alle Radionuklide
mit einem Grenzwert von 0,5 Bq/cm2 nach
Anlage IX Spalte 4 StrlISchV unbericksichtigt,
wenn deren Aktivitit < 0,1% der Aktivitdt des
Schlusselnuklids betragt.

4.4 Schliisselnuklide

Die im Material vorhandene Gesamtaktivitat A ergibt sich
aus der gemessenen Aktivitdt A der Schllsselnuklide
durch Multiplikation mit dem Hochrechnungsfaktor

fs(fs = 1):
A=A f (1)

Der Hochrechnungsfaktor f; ergibt sich aus den Untersu-
chungen des Radionuklidgemischs einer représentativen
Probe aus dem Verhéltnis der Gesamtaktivitat zur Aktivi-
tat der Schliisselnuklide.

ANMERKUNG: Ergeben sich aus den Untersu-
chungen von Proben aus einer Materialcharge
voneinander abweichende Hochrechnungsfakto-
ren, so ist zur Prifung der Einhaltung der Freiga-
bekriterien der groBte ermittelte Hochrechnungs-
faktor zu verwenden. Der Anteil der Aktivitat der
Schliisselnuklide an der Gesamtaktivitat des
Radionuklidgemisches sollte mdglichst groB sein
und uber die untersuchte Materialcharge nicht zu
stark schwanken.
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Tabelle 1: Beispiele fir Radionuklidgemische in kiihimittelfilhrenden Systemen

KRB-A KWO AVR
Radionuklid Halb- | 1 Monat | 1Jahr |10Jahre | 1 Monat | 1Jahr |10Jahre | 1 Monat | 1 Jahr |10 Jahre
wert- altes altes altes altes altes altes altes altes altes
zeit Gemisch | Gemisch | Gemisch | Gemisch | Gemisch } Gemisch | Gemisch | Gemisch | Gemisch

a % % % % % % % % %
Beta/Elektroneneinfang mit Gammastrahlung
54Mn 0,86 7.7%) 43 — 41 23 — - — —
50Co 53 673" | 7071 | 722% | 675" | 70,1% | 745" — — —
134cs 2,1 — — — — — — — — —
37Cs 30,2 46 53" | 144% 5,6%) 64 | 181% 21 21 2,1
Beta/Elektroneneinfang ohne Gammastrahlung
SFe 2,7 17,8 16,7 55 222 205 7.1 - — —
B3N 100,0 1,6 1,9 6,0 — = — — — _
90gy/ 90y 285 — - 16 - - — 97,1%) | 97,3 | 97,99
alle Radionuklide (> 1%):| 99,0 98,9 99,7 99,4 99,3 99,7 99,2 99,4 100,0
Schilsselnuklide (> 5%):| 75,0 76,0 86,6 73,1 76,5 92,6 971 97,3 97,9
Abkiirzungen: KRB-A: KKW Gundremmingen, Block A (Siedewasser-Reaktor);

KWO: KKW Obrigheim (Druckwasser-Reaktor);
AVR: Arbeitsgemeinschaft Versuchsreaktor, Dlsseldorf/Julich (Hochtemperatur-Reaktor)

*} Schliisselnuklid

4.5 Beispiele fiir Radionuklidgemische

Die Tabelle 1 enthalt typische Radionuklidgemische in kihl-
mittelfihrenden Systemen fir Abklingzeiten von 1 Monat,
1 Jahr und 10 Jahren. In der Tabelle 1 sind nur diejenigen
Radionuklide aufgefuhrt, deren Anteile gréfer als 1%
sind. Die Radionuklidgemische kénnen im Einzelfall in
Abhéangigkeit von dem Stillegungs- und Ausbauzeitpunkt
und innerhalb der Anlage variieren. Sie sind deshalb im
Rahmen der Voruntersuchung zu bestimmen.

Mit zunehmendem Alter des Gemisches tritt eine deutli-
che Verschiebung zu den langlebigen Radionukliden auf.
Als Schlusselnuklide kommen im Fall der Leichtwasserre-
aktoren 5°Co und '37Cs sowohl fir Gamma- als auch fiir
Beta-Messungen in Betracht. Ihre Aktivitat entspricht etwa
70 bis 95% der Gesamtaktivitdt. Im Fall des AVR (siehe
Tabelle 1) ist als Schiisselnuklid das 9°Sr/%°Y mit etwa
98 % der Gesamtaktivitat magebend. Die in Tabelle 1 mit
*) gekennzeichneten Radionuklide bieten sich als Schilis-
selnuklide an.

5 EntscheidungsmeBverfahren

5.1 Aligemeines

Das EntscheidungsmeBverfahren umfa3t unter Berick-
sichtigung der Ergebnisse der Voruntersuchung

— die Sortierung und Zusammenfassung des Materi-
als in mdglichst gleichartigen Chargen (z.B. u.a. nach
Radionuklidgemisch und Geometrie) und

— die Durchfuhrung der Entscheidungsmessung.
Die Entscheidungsmessung ist an allen Materialchargen
— flachendeckend nach Abschnitt 5.2 oder

— nach Homogenisierung des Materials an einer
reprasentativen Probe nach Abschnitt 5.3 oder

— fur das gesamte Volumen nach Abschnitt 5.4
durchzufihren.

Full document details: DIN 25457-4:1993-08

Dazu sind die MeBeinrichtungen mit den festgelegten
Schlusseinukliden zu kalibrieren.

Da in der Entscheidungsmessung die Einhaltung von
Freigabekriterien fur die

— Oberflaichenkontamination zum Beispiel nach
Anlage IX Spalte 4 StrISchV und

— massenbezogene Aktivitdt zum Beispiel nach
Empfehlung der Strahlenschutzkommission (SSK)
vom 01.10. 87 [1]

zu prifen ist, kénnen die drei oben genannten MeBverfah-
ren nach den Abschnitten 52, 5.3 und 54 nur angewandt
werden, wenn folgende Voraussetzungen erfiillt sind:

— Flachendeckende Oberflachenaktivititsmessung:
Die Aktivitat muB (bis auf fiir die Einhaltung der Richt-
werte unbedeutende Mengen) an der Oberflache kon-
zentriert sein. Die Materialdicke muf3 hinreichend groB
sein, damit durch die Einhaltung des Grenzwertes flr
die Oberflachenkontamination gleichzeitig die Einhal-
tung des massenbezogenen Richiwertes sicherge-
stellt ist.

— Massenbezogene Aktivitdtsmessung bei homoge-
ner Aktivitdtsverteilung: Bei der Messung der repré-
sentativen Probe muf3 sichergestelit sein, daB die
Schliisseinuklide durch das MefBverfahren mit hinrei-
chender Nachweisgrenze erfait werden kénnen.

— Gesamt-Gamma-Aktivititsmessung:  Vorausset-
zung fir den Einsatz dieses Verfahrens ist, da im
Material gammastrahlende Schilisselnuklide enthaiten
sind. Durch Voruntersuchungen ist nachzuweisen, daB
die Aktivitdt an der Oberflaiche des Materials keine
starken Inhomogenitéaten aufweist, da bei diesem Ver-
fahren die Gesamtaktivitat iiber eine Flache ermittelt
wird, die im allgemeinen groB gegenuber der Mitte-
lungsflache von 100 cm? ist.
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Im Falle der Messung von gleichartigen Teilen aus
Systembereichen mit vergleichbarem Radionuklidge-
misch und gleichférmiger Beaufschlagung kann von der
vollstdndigen Messung aller Einzelteile im Einzelfall
abgewichen werden, wenn durch andere zusétzliche
Informationen der Nachweis der Einhaltung der Grenz-
bzw. Richtwerte mit ausreichender Sicherheit erbracht
werden kann. :
ANMERKUNG: Je nach dem Ergebnis der Ent-
scheidungsmessung kann Uber die weitere Ver-
wendung des untersuchten Materials wie folgt ent-
schieden werden:
— Richt-/Grenzwerte nicht eingehalten:
— Dekontamination,
— abklingen lassen,
- gegebenenfalls Beseitigung als radioakti-
ver Abfall
— Richtwert fiir die massenbezogene Aktivitat
eingehalten:
— Grenzwert fir die Oberflachenkontamina-
tion eingehalten: Bedingungslose Freigabe

oder Freigabe zum allgemeinen Einschmelzen-

je nach MeBwert fir die massenbezogene
Aktivitat

— Grenzwert fur die Oberflichenkontamina-
tion nicht geprift: Kontrollierte Wiederverwer-
tung.

5.2 Beta-Oberflaichenaktivitatsmessung

Fir die bedingungslose Freigabe und fur die Freigabe
zum allgemeinen Einschmelzen muB der Nachweis
erbracht werden, daB die Oberflichenkontamination die
Grenzwerte, z.B. nach Anlage IX Spalte 4 StriSchV, nicht
uberschreitet. Mit der Bestimmung der Oberflachenaktivi-
tat nach DIN 25 457 Teil 1 kann auch die Einhaitung des
massenbezogenen Richtwertes gepriift werden, solange
das Material eine bestimmte Mindestdicke aufweist. Diese
Dicke d berechnet sich nach Gleichung 2.

2A
d=""F @)
Ane

Hierin bedeuten:
A, Richtwert der massenbezogenen Aktivitat in
Bag™
o Dichteing/cm?®
Agp Grenzwert der Oberflachenaktivitit in Bq cm™2

Falls das Material nicht aktiviert ist, reicht dieses Verfah-
ren fir Stahlteile bei einem Grenzwert von 0,5 Bq/cm2
und beidseitiger Kontamination aus

— zum Beispiel nach [1] fiir die bedingungslose Frei-
gabe mit einem Richtwert von 0,1 Bqg/g, sofern die
Materialdicke 13 mm,

— zum Beispiel nach [1] fiir die Freigabe zum allge-
meinen Einschmelzen mit einem Richtwert von 1 Bq/g,
sofern die Materialdicke 1,3 mm

liberschreitet.

Die Anwendung des MeBverfahrens nach DIN 25 457
Teil 1, Abschnitt 4.2, zur Durchfiihrung der Entschei-
dungsmessung ist mdglich, falls keine Korrosion, Risse
und pordse Stellen ersichtlich sind und die Oberflache
flachendeckend ausgemessen werden kann.

Wenn Korrosionen, Risse oder porése Stellen erkannt
werden, dann sind diese Materialteile auszusondern. In
diesem Fall ist die Einhaltung der Freigabekriterien
sowohl Uber oberflaichen- als auch (ber massenbezo-
gene Aktivititsmessungen zu priifen. Als MeBwert fiir die

Oberflachenkontamination ist der Mefwert der dem
Detektor zugénglichen Oberflache mit den Kalibrierfakto-
ren fir die ungestdrte Oberflaichenmessung heranzuzie-
hen. Damit nicht erfaBbare Kontaminationen sind tiber die
massenbezogene Aklivitatsmessung zu bestimmen.
Alternativ ist das Material einzuschmelzen.

Sichtbare Schmutz- oder Oxidschichten auf der Oberfla-
che des MeBgutes beeinflussen den Wirkungsgrad &,
Nach der Entfernung verbleibt eine Absorptionsschicht,
deren Dicke héchstens der Rauhtiefe der Metalloberfla-
che entspricht. Fiir 8°Co ist zum Beispiel bei sauberen,
nicht polierten Oberflachen die gemessene Oberflachen-
aktivitat mit einem Korrekturfaktor von 1,3 zu multiplizie-
ren (siehe DIN 25 457 Teil 1). Bei polierten Oberflachen ist
keine Korrektur notwendig.

Ein Beispiel lber das Vorgehen bei der Beta-Oberfla-
chenaktivitdtsmessung gibt das FlieBschema Bild 1.

5.3 Massenbezogene Aktivitatsmessung nach
dem Einschmelzen

5.3.1 Aligemeines

Fir jede Schmelzcharge ist aus der homogenen
Schmelze mindestens eine Probe zu ziehen.

In der Entscheidungsmessung sind alle aufgrund der
Ergebnisse der Voruntersuchungen im Material vorhan-
denen Radionuklide zu bericksichtigen.

5.3.2 Durchfiihrung der Entscheidungsmessung

Die Bestimmung der Aktivitat der Probe erfolgt durch eine
gammaspektrometrische Messung nach DIN 25457
Teil 1, 08.93, Abschnitt 4.3.4.

Die massenbezogene Aktivitdt der gammastrahienden
Radionuklide Ay, ,, ist zu berechnen nach Gieichung 3.

) iZA”'i . iZNWG%i
Y m m m

©)

Hierin bedeuten:
A massenbezogene Aktivitdt der gamma-

™ strahlenden Radionuklide der Probe in Bq
A, Gesamtaktivitdit der gammastrahienden
Radionuklide in der Probe in Bq
Ay;  Aktivitat des nachgewiesenen gammastrah-

lenden Radionuklids i in der Probe in Bg

NWG,;erreichte Nachweisgrenze fir das in der
Probe nicht nachgewiesene gammastrah-
lende Radionuklid j in Bq

m Masse der Probe ing

Die Auswertung umfaBt alle in der Voruntersuchung
gefundenen gammastrahlenden Radionuklide. Die reinen
Beta- bzw. Elektroneneintang-Strahler ®Ni und %5Fe sind
anhand ihres aus der Voruntersuchung bekannten Aktivi-
tatsverhiltnisses zum Schliisselnuklid %°Co bei der
Berechnung der massenbezogenen Gesamtaktivitéat
durch Multiplikation mit dem Hochrechnungsfaktor zu
bertcksichtigen.

Ap=An, %o - f, (4)
Hierin bedeuten:
An massenbezogene Gesamtaktivitét

A, ®°Co massenbezogene Aktivitat des Radionu-
klids ®°Co

fs Hochrechnungsfaktor
(siehe Abschnitt 4.4)

Ist die Aktivitat der nicht gammastrahlenden Radionuklide
nicht Gber ihr Aktivitdtsverhdltnis zu einem gammastrah-
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