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I EINLEITUNG

Die Eingriffe des Menschen in die Natur nehmen in Zahl und Bedeutung
stdndig zu, eine vorherige Absché&tzung der Auswirkungen wird daher immer
wichtiger. Die wachsende Macht der Technik bringt eine immer grd&ssere
Zerstdrungsgewalt mit sich. Technische Fehlkonstruktionen und mangelnde
Kenntnis der beteiligten oder beeintrdchtigten Naturvorgdnge kénnen beim
Umfang heutiger Grossprojekte katastrophale Folgen haben.

Am Problem der atmosphdrischen Schadstoffausbreitung wurde schon seit
Jahrzehnten gearbeitet. Mit zunehmender Dichte der Industrialisierung,
wachsendem Umweltbewusstsein und dem Bau von Kernkraftwerken ist es in
den letzten Jahren besonders aktuell geworden.

Im Zusammenhang mit kerntechnischen Anlagen lassen sich zwei Problem-
kreise unterscheiden: - Die Langzeitbelastung der Umgebung durch den Nor-
malbetrieb (Abgabelimiten, Standortwahl) - Abschdtzung der Auswirkung von
Storfallen (Standortwahl, Konstruktion, Unterlagen fiir den Ernstfall).

Diese Arbeit beschrdnkt sich auf die atmoph&rische Ausbreitung von
inerten, gasfdrmigen, radioaktiven Schadstoffen. Ablagerungs- und Aus-
wascheffekte von Aerosolen, biologische Anreicherung und Methoden der Do-
sisberechnung werden nicht behandelt.

Die Theorie der atmosphdrischen Diffusion steht noch in den Anfangen.
Die zu beschreibenden Vorgédnge sind sehr komplex und von einer grossen
Zahl von Faktoren abhidngig. Fir die Erstellung von Modellen miissen be-
trachtliche Vereinfachungen angemommen werden, die die Anwendbarkeit stark
einschrédnken. In Teil III wird ein Ueberblick liber den heutigen Stand ge-
geben.

Diese Arbeit entstand als erster Teil eines Projektes der KUeR zur Be-
stimmung der Ausbreitungsfaktoren in der Umgebung des Kernkraftwerks Mih-
leberg bei Bern. Dort ist die Topographie sehr kompliziert, so dass die
Anwendung der fiblichen Ausbreitungsmodelle fragwirdig ist. Zur Entwicklung
eines geeigneten Modells ist daher eine experimentelle Ueberpriifung uner-
lasslich. Xe-133 macht ca 90 % der vom KKM abgegebenen Aktivitit aus. Des-
halb wurde eine Methode zur Messung der Konzentration von Xe-133 in Umge-
bungsluft entwickelt.
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IT MESSUNG DER KONZENTRATION VON XE-133 IN UMGEBUNGSLUFT

1. PROBLEMSTELLUNG

Xe=-133 hat eine Halbwertszeit von 5,27 Tagen und sendet im wesentlichen
37 -Strahlen von 0,364 MeV (99,3 %) und p =Strehlen von 381 keV (in 37 % der
Zerfille) aus (Lederer, 1968, siehe Literaturverzeichnis).

Die Betastrahlung liesse sich in einem Proportionalzahlrohr messen, was
jedoch einen hohen Aufwand erfordert, da das Xe zumindest frei von Sauerstoff
und Stickstoff sein miisste,

Es empfiehlt sich daher, mit einem Ge-Li-Detektor die Gamma-Linie zu messen,
dabei kommt es nicht darauf an, wie rein das Xenon ist,

Bel der direkten Messung von Luft mit dem Ge-Li wire die Empfindlichkeit
jedoch zu klein. Aus einem grossen Luftprobenvolumen muss alsc das Xe grob
abgetrennt werden.

Aus-frieren von Xe aus der Luftprobe ist wegen des kleinen Partialdruckes
nicht méglich. Chemisches Entfernen von Op und Np wére bei den erforderlichen
Volumina zu aufwendig. Am einfachsten schien selektive Sorption mit Aktivkohle
zu sein, Da es nicht mbglich ist, das Xenon innerhaldb von ein paar Stunden
vollstindig auszuheizen, muss die Aktivkohle mit dem Xenon direkt auf den
Ge-Li-Detektor gebracht werden. Aus diesen Griinden wurde beschlossen, von der
von Kahn et al. (1970) beschriebenen Methode auszugehen und diese weiterzuent=-
wickeln, Eine wesentliche Erhdhung der mdglichen Probenzahl wurde dadurch er-
reicht, dass die Luft im Feld zundchst in Behdlter geblasen wird und die Ab-
trennung des Xenon erst im Labor erfolgt.

2 DAS VERWENDETE PRINZIP

Im Feld wlrd mit bis zu 16 tragbaren, automatischen Stationen die Luft in
Plastiksdcke geblasen. Jede Luftprobe hat ein Volumen von ca. 1 m3, Die Proben-
nahme ist kontinuierlich und dauert zwischen 1/4 und 2 Stunden (einstellbar),
Im Labor wird dann die Luft mit Molekularsieb getrocknet und durch gekiihlte
Aktivkohle gepumpt. Dort wird das Xenon und ein kleiner Teil der anderen Gase
absorbiert. Die kalte Aktivkohle wird in ein spezielles Messgefdss umgefiillt,
aus dem anschliessend die Luft sbgesaugt wird. Schliesslich wird die Aktivitdt
an der Aktivkohle im Messgefiss auf einem Ge-Li-Detektor direkt gemessen.

3. DIE LEISTUNGSFAEHIGKEIT DER METHODE

Mit einem geringen Aufwand lassen sich auf diese Weise eine verhdltnismissig
gute Empfindlichkeit und ausreichende Genauigkeit erreichen. Die Nachweisgrenze

liegt bei 15 pCi/m3 (siehe Abschnitt 6.3.).
Der Fehler der Absoluteichung betragt + 7,2 %, der zufdllige Fehler

der Einzelmessungen liegt bei + 5,9 % (siehe Abschnitt 7.3.).

Die gegenwédrtig zur Verfiigung stehenden Apparaturen erlauben es, maximal
alle sechs Tage eine Messerie (ca., 15 Messpunkte) durchzufihren. Die Kapazi-
tdtsbeschriankung liegt bei der Aktivitdtsmessung mit dem Ge-Li-Detektor. Bei
der Verwendung mehrerer Detektoren liesse sich der Rhythrnus auf eine Mess-
serie pro Tag steigern. Der finanzielle Aufwand fir die bestehenden Anlagen
betragt ca. 20'000 Franken (ohne Ge~Li-Detektor).
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4. PROBENNAHME IM FELD

Zur Zeit stehen uns 16 tragbare, automatische Probennahmestationen zur
Verfiigung (siehe B 1). Sie bestehen jeweils aus einem Kasten mit der Strom-
versorgung, einer Pumpvorrichtung und einem speziellen Plastiksack (Luftzelt).
Die Stationen sind so gebaut, dass sie auch bei Regen eingesetzt werden kénnen.,

4.1. Stromversorgung

Die Batterie ist ein besonders leichter 12-V-Bleiakkumulator, dessen Kapa-
zitdt ausreicht, um die Pumpe zwei Stunden lang mit gleichbleibender Leistung
zu betreiben, Mit einer Schaltuhr wird die Pumpe zu vorgewihlten Zeiten ein-
und wieder ausgeschaltet.

4.2. Pumpvorrichtung

Zun Ansaugen der Luft wird eine kommerzielle Pumpe fiir Campingartikel ver=-
wendet. Ihre betrdchtliche Pumpleistung kann mit einem einstellbaren Vorwider-
stand reguliert werden, Fiir Probennahmezeiten iiber eine Stunde muss ausserdem
ein Teil des Luftstromes mit einer regulierbaren Dise abgezweigt werden. Pumpe
und Vorwiderstand sind in einer Plastikglocke untergebracht, die in einer Hdhe
von ca. 1,90 m an elner eingerammten Stange befestigt wird.

4.3. Luftzelt

Als Luftbehdlter dient ein speziell angefertigtes "Luftzelt" aus PVC-Luft-
folie. Es hat ein Volumen von 1 m3 und kann mit Heringen am Boden befestigt
werden, Der Anschlussstutzen ist verschliessbar und hat ein einfaches Riick-
schlagventil., Behdlter aus Gummi (Wetterballons) haben sich nicht bewdhrt,
da Xenon verloren ging (wahrscheinlich durch Diffusion, siehe A 2.5.)., Handels-
iibliche Polyathylensadcke sind leider nicht luftdicht,

5. AUFBEREITUNG DER PROBEN

5.1. Aufbereitungsapparatur

In Labor wird die Luft aus dem Luftzelt durch die Aufbereitungsapparatur ge-

pumpt (siehe Abb., 2.2, 2.4). Dort stromt die Luft zundchst durch ein Glas-U-Rohr,

das mit ca. 130 g Molekularsieb (13 X)gefiillt ist., Hier werden Wasserdampf und
COo adsorbiert, die sonst weiter hinten die Aktivkohlekiihlfalle verstopfen konn-
ten, Das U=Rohr steht in einem Wasserbad von Zimmertemperatur, da es sich sonst
bei der Adsorption erwdrmt. Nach jeder Luftprobe (cas 1 m3) muss das gebrauchte
Molekularsieb durch ausgeheiztes ersetzt werden,

Anschliessend stromt die Probe durch einen regulierbaren Gasflussmesser, mit
dessen Hilfe der Durchsatz auf ca. 20 1/min eingestellt wird. Das Durchpumpen
einer Probe dauert also ca. 50 min., Vom Flussmesser fiilhrt ein Schlauch zur
Membranpumpe.

Von hier aus fliesst die Probe unter leichtem Ueberdruck durch eine Kiihl-
schlange aus Kupferrohr, die in einer Mischung aus Alkohol und Trockeneis steht
(Temperatur: - 78°C)., Hier wird die Luft vorgekiihlt.
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Dann stromt sie schliesslich durch eine Kihlfalle, die mit Aktivkohle ge-
7= fillt ist und in derselben Kdltemischung steht. Die Kithlfelle ist aus Metall
(H6he 40 cm, @ ca. 5 cm) und enthdlt 650 ml gekdrnte Aktivkohle. Alles Xenon
(100 %, siehe Abschn. T.2.), ein grosser Teil des Krypton und etwas Argon
7 werden an der Aktivkohle adsorbiert (insgesamt ca. 6,1 Liter).
Der aus der Kithlfalle austretende Rest der Luftprobe wird zundchst durch
einen Staubfilter, dann durch eine Gasuhr und schliesslich ins Freie geleitet.
. Die Gasuhr dient dazu, das Gesamtvolumen der Probe zu messen.,

r 5.2. Ausheizapparatur

Vor der Probenaufbereitung missen Molekularsieb und Aktivkohle gut ausgeheizt
werden. Dafiir wurde eine spezielle Ausheizanlage gebaut (siehe Abb, 2,3, 2.5).

7%

. } Staub-

Aktivkohle- filter Kihlfalle
kihlfallen

-

Mano-

. meter ‘
Dewar mit
fliissigem

. Stickstoff

Oefen

T Vakuum-
pumpe

- 3 3 rd

0 O 014 | sSpannungsregler

=

Abb, 2,5 Schema der Ausheizapparatur

Die speziell konstruierten Aktivkohle-Kiihlfallen (siehe L,l.),von denen
sechs Stiick vorhanden sind, werden mit Aktivkohle gefiillt, in die Oefen ge-
stellt und an das Vakuumsystem angeschlossen soméems, Anschliessend werden die
Oefen auf ca. 4009C aufgeheizt. Ein elektrisches Manometer (ILKB) erlaubt es,
™ den Druck wihrend des Ausheizvorgangs zu iiberwachen. Der Wesserdampf und einige

andere Komponenten werden in einer Kithlfalle ausgefroren, die mit fliissigem
Stickstoff gekithlt wird. Wenn der Wassergehalt der Aktivkohle sehr hoch ist,
7 wird sie durch eine Metallkiihlfalle ersetzt, die mit einer Kiltemischung aus
Trockeneis und Alkohol gekithlt wird.
Der Ausheizvorgang wird beendet, sobald der Druck bei angeschlossener Pumpe
. unter 100 um Hg sinkt. Er dauert, je nach Vassergehalt der Aktivkohle, 12 bis
' 2k Stunden.

Die ausgeheizten Aktivkohlekiihlfallen werden verschlossen und langsan ab-
gekithlt, Dann sind sie bereit fiir die Probenaufbereitung.

Das Molekularsieb wird in genau der gleichen Veise ausgeheizt, was jedoch
ldnpger dauert.

Aktivkohle und lMolekularsieb konnen mehrmals wiederverwendet werden.
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5.3. Messgefdsse, Volumenreduktion

Die zu messende Luftprobe ist nun an 650 ml gekithlter Aktivkohle adsorbiert.
Erwirmt man diese auf Zimmertemperatur, so entweichen ca, 6 Liter Gas (STP),
das uns interessierende Xenon bleibt jedoch zum grossten Teil (> 70 %) an
der Aktivkohle (siehe Anhang C). Ein Messgefdss muss also eine mdglichst giine
stige Anordnung der Aktivkohle um den Detektor herum gewdhrleisten, der Durch-
messer darf nicht allzu gross sein. Andererseits ist die Hohe des Gefdsses durch
die Abschirmung der Messapparatur begrenzt, so dass das Gefdssvolumen fiir eine
optimale Geometrie bei 1 bis 2 Liter liegt.

Wird das Gefdss so ausgelegt, dass es grossen Driicken standhalten kann, so
wird ein beachtlicher Teil der schwachen Gammastrahlung durch die notwendigen
dicken Wdnde absorbiert. Eine dauernde Kihlung der Probe wire sehr mithsam
(Transport, lange Messzeiten). Ldsst man das beim Auftauen aus der Aktivkohle
entweichende Gas ausstromen, so sinkt die Ausbeute auf ca. 70 % und die Repro-
duzierbarkeit wird schlecht (siehe A 2,6, und C 6.2.).

Experimente haben jedoch gezeigt, dass im kalten Zustand (- 79°C) ein Teil
der Gase mit einer Vakuumpumpe abgesaugt werden kann, ohne gleichzeitipg mess=—
bare Mengen Xenon zu verlieren (Néheres siehe Kapitel 6 und Anhénge A und C).

Die Aktivkohlekiihlfalle wird also gedffnet und die kalte Aktivkohle wird
in ein ebenfalls gekiihltes Messgefidss umgefiillt, Dieses wird schnell verschlos-
sen und weiterhin V2 Stunde gekiihlt, damit das Xenon mdglichst fest gebunden
wird, Dann wird das Messgefidss 45 sec lang an die Vakuumenlage angeschlossen,
um die beim Umfiillen eingedrungene Luft abzusaugen und wie erwidhnt das Volumen
der Luftprobe zu verringern. Anschliessend wird das Messgefiss auf Zirmertem-
peratur aufgetaut. Der Druck in ihm liegt dann unter 1,5 atm (siehe Anhang
C 2.2.),

Die Messgefisse, von denen 10 Stiick vorhanden sind, haben ein Volumen von
1545 ml. Sie sind aus Aluminium hergestellt und fiir einen Druck von max. 1 atii
(= 2 atm) ausgelegt,
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6. MESSUNG DER PROBEN

Die Messgefésse werden nach Freiburg gebracht oder geschickt und dort auf
dem Germenium-Lithium-Detektor der KUeR (Eidgendssische Kommission zur Ueber-
wachung der Radioaktivitdt) gemessen,

6.1. Der Detektor

Der Detektor ist bei Winiger et al. (1974) genau beschrieben. Hier nur
einige kurze Angaben: Der Detektor ist senkrecht Utber dem Kryostat montiert.
Die Abschirmung besteht aus einem Zylinder und einem horizontal beweglichen
Deckel aus 9 cm dickem Blei., Auf der Innenseite ist sie noch ausgekleidet
mit einem Sandwich aus Wolfram, Zinn und Messing, dessen Schichten je 0,2
mm dick sind.

Die Auflésung (=Halbwertsbreite) ist besser als 2 keV bei 81 keV.

Beim Zerfall von natiirlichem Radon entstehen Bi-X-Strahlen mit den Energilen
75 keV, 77 keV, 87 keV und 90 keV. Diese Energien kénnen also mit diesem Detek-
tor von der Xe-Linie gut unterschieden werden. In Abb. 2,6 ist das Spektrum des
Hulleffektes in der Umgebung der Xe-Linie (81 keV) abgebildet. Mit einem
Na-I-Detektor liesse sich eine pgrossere Empfindlichkeit erzielen, jedoch reicht
die Aufldsung nicht aus, um die Radoneffekte zu eliminieren. Dies wire sehr
unangenehm, da der Rn-222-Gehalt der Luft stark schwankt und Rn zudem eine
dhnlich lange Halbwertszeit (3,32 d) wie Xenon (5,27 d) hat.

Da der Peak meist klein und die Statistik schlecht ist, wird bei der KUeR
die Auswertung von Hand vorgenommen. Der Peak wird aufgesucht, die Fusspunk-
te werden mit einer Geraden verbunden und die dartiberliegende Fléache (siehe

Abb. 2.6. , schraffiert) wertet man als Nettosignal (Vdlkle, 1976). Der Peak
ist normalerweise ca. 5 Kanidle breit. '

6.2. Die Messgefdsse

Die Messgefisse haben eine Hohlung, in die der Detektor hineinragt (siehe
B 4), Die Aktivkohle mit dem Xe umgibt den Kristall in einer giinstigen Geonmetrie,
Die Wande des Messgefédsses in der Hdhlung sind aus Aluminium und haben eine
Dicke von 1 mm, so dass 5,1 % der Gammastrahlen absorbiert werden. '

6.3. Nachweisgrenzen

Nach Currie (1968) sollen die folgenden drei Grenzen unterschieden werden:
1) Die kritische Grenze (critical level) Lg, mit deren Hilfe sich a posteriori
entscheiden ldsst, ob man aufgrund eines vorliegenden Messresultates auf
das Vorhandensein einer Aktivitdt schliessen kann.oder nicht.,
2) Die Nachweisgrenze (detection limit) Lp, die a priori fiir ein spezifisches
Messverfahren angibt, welche Aktivitdt noch sicher nachgewiesen werden kann,
3) Die Messgrenze (determination limit) Lq, oberhalb deren der Fehler des Re-
sultates unter einer festgelegten Limite liegt (z.B. 10 %).
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Die kritische Grenze ist gegeben durch: L. =k, 0,
Dabei ist ¢; die Standardabweichung des Nulleffekts. ¢
d u*
. . - du = . . .
ky 18t gegeben durch: T e w = o wobel & die Irrtumswahrschein-

Ko

lichkeit fiir die Annahme Mg = 0 (Fehler erster Art) ist. (/us ist das wahre
Nettosignal).

Die Nachwelsgrenze 1st gegeben durch: ‘”(s)l

= Hipyg= 0
LD LC + kp (2N '@ S
N s Lc = kdo'o

wobei o0p die Standardabweichung eines o ‘¢
Signals von der Intensitdt Lp bedeutet.
kp ist analog zu k, durch B3 gegeben,
wobei B die Irrtumswahrscheinlichkeit
fir die Annahme s # 0 (Fehler G
zveiter Art) bedeutet.

Die Messgrenze schliesslich wird defi-
niert durch Lo = kg 0°q )

Dabei ist ©Op die Standardabweichung des (aus Currie , 1968)
Nettosignals an dieser Messgrenze und
1/kq ihr geforderter relativer Wert.
In unserem Fall lassen sich einige Vereinfachungen machen:
1) Die Impulszahl ist so gross, dass wir eine Normalverteilung annehmen kdnnen.
2) Es wurden mehrere Blancs gemessen, der Nulleffekt ( up) ist also bekannt.
3) Wir wollen fordern: o= 0,05; p=0,05; kq =10
Damit ergibt sich (siehe Currie,1968):

L, = 1,64 ,//ub' L, = 2,71 + 3,29 Tpy Ly =50 ( 1+ /1 +452)

Aus 25 Messungen von Aktivitdten unterhalb der Nachweisgrenze wurde auf
die in 6.1. beschriebene Weise der Nulleffekt bestimmt (siehe C 3.1.).
Bei einer Messdauer von 40 000 s betrdgt er im Mittel Ms/n= 295 + 20 Impulse
pro Kanal., Daraus ergibt sich bei einer typischen Peakbreite von fiinf Kanilen:
kritische Grenze : Lo = 63 Imp = 5 pCi
Nachweisgrenze : Lp = 129 Imp == 10 pCi
Messgrenze : Lq = 437 Imp = 33 pCi
fiir eine Messdauer von L0 000 s.

Nimmt man an, dass zwischen Probennahme und Messung drei Tage vergehen,
ergibt sich fiir die gesemte Methode eine Nachweisgrenze von 15 pCi/m3.

Hips = Lo
LD = LC+ kﬂﬂ'a

S

Abb. 2.7 Hypothesis testing
Errors of the first and second kinds
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7. EICHUNG, AUSBEUTE, REPRODUZIERBARKEIT

7.1. Eichung der Messgefisse

Die Zéhlausbeute der Messgefdsse wurde mit derjenigen von Penicillin-Glas-
flaschchen (Volumen 116,5 ml) verglichen, deren Ausbeute von der KUeR mit
einem Xe-Standard aus Saclay geeicht worden war.

Zu diesem Zweck wurde eine spezielle Abfilllanlage fiir Eichgas gebaut, die
es erlaubt, aus einem Vorratsbehilter Eichgas in zwei genau bestirmte, ver-
schliessbare Volumina ebzufiillen und gleichzeitig den Druck darin zu messen
(siehe Anhang B).

Fir die Eichung wurden an dieser Anlage immer ein Glasfldschchen und ein
spezielles Eichvolumen gleichzeitig direkt mit Eichgas gefiillt. Das Verhdltnis
des Gehalts der so gewonnenen Zwillingsproben konnte auf 93 7 genau angegeben
werden (siehe B 5, C 3).

Der Inhalt des Eichvolumens wurde in ein mit ausgeheizter Aktivkohle gefiill-
tes und evakuilertes Messgefiss gespult. Anschliessend wurde dieses noch eine
halbe Stunde lang mit Trockeneis-K&ltemischung gekiihlt, um eine Bindung des
Xenons an die Aktivkohle zu gewdhrleisten, die mit derjenigen bei einer normal
gewonnenen Luftprobe vergleichbar ist.

Auf diese Weise wurden bei zwdlf Zwillingsproben die Zihlausbeuten vergli-
chen., Setzt man die Ausbeute der Glasfléschechen zu 100 7% an, so ergeben sich
fir die Messgefassausbeuten die Werte: 172,6 %, 159,7 %, 1TL4,0 %, 166,8 %,
64,6 %, 167,2 %, 181,2 %, 171,3 %, 178,8 %, 180,9 %, 175,9 %, 181,2 %, Mittel-
wert 172,9 % (siehe C 3)., Fir den relativen statistischen Fehler des Mittel-

wertes ergibt sich nach der Formel: ~ "
2
A% _ + l/rﬁtu(A”*) //Z Xom
. X nin -~ 1) n

der Wert 1,2 %. Dazu kommt dann noch der Fehler aus dem Volumenverhdltnis
(0,3 %). Fir die Glasflidschchen hat die KUeR einen Umrechnungsfaktor von
5,24 nCi/cps + 5,7 % angegeben. Damit ergibt sich der Umrechnungsfaktor
fir die Messggfasse zu 3,03 nCi/cps + (5,7 + 1,2 + 0,3)%

3,03 nCi/cps + 7,2 %

7.2. Ausbeute

Zur Bestimmung der Gesamtausbeute wurden acht mal zwei Zwillingsproben ge=-
messen. Bei den ersten beiden Paaren wurde wie bel der Eichung der Messgefisse
je eine Eichgasprobe direkt in ein Messgefdss gesaugt. Die andere Probe wurde
jeweils in ein Luftzelt geblasen, mit ca. 1 m3 Laborluft gemischt und anschlies=-
send routinemissig aufgearbeitet und gemessen, Bel den weiteren sechs Ausbeute-
messungen wurde etwas anders vorgegangen: Die Vergleichsprobe wurde nicht mehr
zuerst abgemessen und dann in ein Messgefiss gesplilt, sondern wie bei den
Eichungsmessungen direkt in Glasflischchen abgefiillt und darin gemessen. Auf
diese Weise erhielt ich fiir die Gesamtausbeute folgende Werte (siehe C L,1,):
97,3 %, 100,1 %, 98,0 %, 104,0 %, 106,5 %, 99,8 %, 99,2 %, 96,8 %. Der Mittel-
wert betragt X = 100,2 %, der mittlere Fehler des MittelwertesAT/X = 1,2 7
und der mittlere Fehler der Einzelmessunglx,/x = 3,4 7. Zusammen mit dem syste-
matischen Fehler aus dem Volumenverh#éltnis der Eichvolumina (0,3 7, siehe T.l.)
ergibt sich:

Xenon-Ausbeute der Aufbereitung
(100 + 1,5) 7%
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Zur Kontrolle wurden ausserdem noch die verschiedenen, mdglichen Xenon-Ver-
luste bei der Aufbereitung gemessen:

Bei den letzten sechs Ausbeuteproben wurden zwei Aktivkohlekiihlfallen hinter-
einandergeschaltet um zu priifen, ob bei normaler Aufbereitung nicht ein Teil
des Xenons die Aktivkohle mit dem Luftstrom passieren kann., Die so gewonnenen
Proben waren kaum messbar, der Mittelwert der oberen Grenze betriagt 0,35 % der
jeweiligen Aktivitdt der Vergleichsprobe.,

Bei der dritten und vierten (L 135, L 136) Aufbereitungsprobe wurde ausserdem
die aus dem Messgefiss abgesaugte Luft gemessen., Der Mittelwert der oberen
Grenze liegt bei 0,15 % der Vergleichsproben,

Schliesslich wurde bei L 154 und L 156 nach der Aufbereitung das verwendete
Molekularsieb gemessen., Auch hier konnte keine Xe-Aktivitidt nachgewiesen wer-
den, die Nachweisgrenze lag bei 0,1 % der Vergleichsprobenaktivitit,

Bei diesen Ausbeutemessungen verblieb die Eichprobe hdchstens eine halbe
Stunde in einem Luftzelt. Um zu priifen, ob bei léngerer Lagerung Verluste ente
stehen, wurde zunidchst der Luftzelt-Prototyp getestet (siehe C 1l.3.):

Nach 9 Tagen Probenlagerung 107 % Ausbeute (L 68)
nach 5 Tagen Probenlagerung 100 % Ausbeute (L 86)
nach 9 Tagen Probenlagerung 96,5 7% Ausbeute (L 106)

Es konnten somit keine Verluste festgestellt werden., Beim Test der spiter an-
gefertigten Luftzelte wurde ein kleines Abfallen der zerfallskorrigierten Proben~
aktivitdt festgestellt, Volumenmessungen ergaben jedoch, dass diese Verluste
auf Lecks zuriickzufiihren sind. Das bedeutet, dass lediglich das Probenvolumen
abnimmt, die Konzentration jedoch nicht wesentlich verfidlscht wird.

7.3. Volumenmessung, Fehler

Bis hierher wurde nur die Messung der Gesamtaktivitdat betrachtet. Zur Er-
mittlung der spezifischen Aktivitdt Jjedoch muss auch das Volumen der aufge-
arbeiteten Luftmengen gemessen werden. Der Messfehler der Gasuhr betrdgt
*r2 %. Nun ist aber zu beachten, dass nicht das gesamte Probenvolumen die
Gasuhr durchstromt: Eine bestlmmte Menge bleibt an der Aktivkohle hingen
(cae 7 Liter, siehe C 2,1.) und der Wasserdampf wird im Molekularsieb aufge-
fangen. Das Volumen des Wasserdampfes wird aus der Temperatur und der Luft-
feuchtigkeit bestimmt (siehe Anhang B). COp wird ebenfalls vom Molekularsieb
aufgefangen, ist jedoch vernachlassigbar wenig.

Veranschlagt man die Ungenauigkeit dieser beiden Korrekturen, auf das Ge-
samtvolumen bezogen, mit + 0, 5 %, denn betriagt der Fehler der Volumenbestim-
mung + 2,5 %+ Nach dem Fehlerfortpflanzungsgesetz muss man nun diesen Fehler
einfach zum mittleren Fehler der Aktivititsmessungen (= 3,4 %, siehe T.2.)
addieren und erhdlt somit:

Reproduzierbarkeit =~ + 6,5 %

Dies ist der mittlere relative Fehler der Einzelmessungen. Dazu kommt dann
noch der Fehler der Eichung (siehe T.1l.):

Fehler der Eichung =~ * T,2 %




b

/M

i)

i

JTN

- 17 -

I1T ZUR WAHL EINES AUSBREITUNGSMODELLS FUER DIE
UMGEBUNG DES KERNKRAFTWERKES MUEHLEBERG

1. ALLGEMEINES

Mit der zuvor beschriebenen experimentellen Methode lassen sich lediglich
die Kurzzeit-Ausbreitungsfaktoren fir bestimmte Wetterlagen messen, Was wir
jedoch wissen wollen, sind einerseits die Langzeit-=Ausbreitungsfaktoren,mit
denen die Auswirkungen des Normalbetriebs abgeschdtzt werden koénnen, anderer-
seits die Kurzzeit-Ausbreitungsfaktoren fiir jede beliebige Wettersituation,
die fir eine Beurteilung von Storfdllen unerldsslich sind.

Die direkte experimentelle Bestimmung von Langzeit~-Ausbreitungsfaktoren
ist bisher nur selten versucht worden (z.B. Ba Tl), da hierfiir eine Tracer-
quelle erforderlich ist, die iiber Jahre kontinuierlich und mit mdéglichst kon-
stanten Abgaberaten zur Verfiigung steht. Ausserdem muss ihre Intensitdt be-
trichtlich sein, damit auch im Abstand von einigen km eine kontinuierliche Kon-
zentrationsmessung im Felde mit vertretbarem Aufwand méglich ist. Diese Be=-
dingungen lassen sich ohne betrachtliche Umweltbelastung kaum erfiillen.

Fir die Bestimmung der Langzeit-Ausbreitungsfaktoren ist daher ein mathe-
matisch-meteorologisches Modell unerlésslich, dieses liefert meist gleichzeitig
auch die Kurzzeit-Ausbreitungsfaktoren fiir jede beliebige Wetterlage.

Bis heute jedoch existiert kein geschlossenes, zufriedenstellendes Modell
fiir die untere Atmosphdre. Zu viele verschiedene Einfliisse spielen da eine
Rolle, sehr starke Vereinfachungen und Einschrénkungen sind notwendig, um das
Problem angehen zu koénnen. Trotzdem gibt es von verschiedenen Ansdtzen her
fiir viele Situationen brauchbare Modelle, Wegen der Vielzahl der Daten, die
beriicksichtigt werden miissen und die man erhalten will, geschieht die Auswer-
tung dieser Modelle heute fast ausschliesslich mit Computern.

Zundchst wird eine Uebersicht iiber verschiedene Ausbreitungsmodelle und
Rechenmethoden gegeben. In Abschnitt 7 werden dann Berechnungen mit der heute
gebrdauchlichen Methode angestellt und mit den Ergebnissen der ersten Ausbrei-
tungsexperimente bei Mihleberg verglichen, Diese Arbeit soll lediglich die
Wahl eines Rechenmodells vorbereiten. Sie soll Vor- und Nachteile der ver-
schiedenen Methoden, besonders im Hinblick auf Mihleberg oder andere Stand-
orte in topographisch kompliziertem Geldnde, abwdgen und den Aufwand fiir die
Erstellung eines Modells und die Gewinnung der erforderlichen Ausgangsdaten
abschitzen,

B s o SN
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2. METEOROLOGISCHE GRUNDLAGEN *

2.1. Luftbewegungen

Die Art und Geschwindigkeit, mit der sich Schadstoffe in der unteren Atmo-
sphire ausbreiten, hdngt im Wesentlichen von den Luftbewegungen ab, insbe=-
sondere von kleinen Turbulenzen, die die Schadstoffwolke mit der sie umgeben-
den Luft vermischen. Diese sogenannte Eddy-(Wirbel-)Diffusion iiberwiegt bei
weitem die bekannte und berechenbare molekulare Diffusion. Deshalb ist eine
Untersuchung der Luftbewegungen Grundlage jedes Modells der Schadstoffaus-
breitung.

Die Erdatmosphire ist kein homogenes Gebilde, sondern besteht aus mehreren
Schichten, die sich in ihrem Verhalten stark voneinander unterscheiden, Sie
kann grob in Stratosphdre und Troposphdre eingeteilt werden, zwischen denen
wenig Austausch stattfindet. Nur in der Troposphidre spielt sich das eigent-
liche Wetter ab.

Samtliche Wettervorgidnge beziehen ihre Energie aus der Sonnenstrahlung, sei
es durch direkte ErwiArmung der Luft, sei es auf dem Umweg iiber die Erwdrmung
der Erdoberflédche oder besonders iiber die Latentwdrme verdampften Wassers.

Eine ungeheure Vielfalt von Luftbewegungen erschwert die physikalische Be-
schreibung der unteren Atmosphdre, Die Ausdehnung dieser Bewegungen reicht
von mikroskopischen Grossenordnungen bis zu Tausenden von Kilometern; die Ge-
schwindigkeit von Null bis zu einigen hundert Stundenkilometern, Luftstrémun-
gen in der Atmosphdre sind immer turbulent, die laminare Stromungsschicht hat
nur eine Dicke von wenigen Millimetern, Die Aufteilung der Bewegung in Haupt-
stromung (Advektion) und Turbulenz bleibt jedoch immer willkiirlich, denn die
Uebergédnge sind fliessend und fast jede Advektion kann als Turbulenz einer noch
grossraumigeren Stréomung aufgefasst werden, Statistisch ldsst sich die Gesamt=
heit dieser Bewegungen durch ein Wirbelspektrum beschreiben, das die Intensi-
tdt der Bewegungen in Abhdngigkeit von ihrer Grossenordnung bzw. Frequenz dar-
stellt, Ein solches Spektrum ldsst sich z,B, durch eine Frequenzanalyse von
Windrichtungsschwankungen gewinnen,

Fiir das Folgende ist es noch von Bedeutung, zwischen zwei Entstehungsarten
von Turbulenzen zu unterscheiden: Turbulenzen kdnnen einerseits mechanisch er-
zeugt werden, das heisst, ein Hindernis erzeugt Wirbel in einem gleichférmigen
Stromungsfeld. Thermisch erzeugte Turbulenzen dagegen entstehen durch das un-
geordnete Aufsteigen erwdrmter Luft. Natiirlich sind die meisten Turbulenzen
eine Mischform dieser beiden Arten.

2.2. Stabilit&tsgrade

Die thermische Schichtung der Atmosphdre ist von entscheidendem Einfluss
auf die Turbulenz., Befindet sich die Atmosphdre energetisch im Gleichgewicht,
so nimmt die Temperatur mit zunehmender Héhe ab, denn eine aufsteigende Luft-
masse dehnt sich wegen des abfallenden Luftdrucks adiabatisch aus (der Warme-
austausch ist meist wesentlich langsamer als die Bewegungsgeschwindigkeit) und
kithlt sich dadurch ab, Dies ist der sogenannte adiabatische Temperaturgradient.

Ist der Temperaturgradient grdsser als der adiabatische, so sinkt die Tem-
peratur einer aufsteigenden Luftmasse langsamer als die der Umgebung, sie ist
also wiarmer und wird durch Auftriebskrifte immer weiter beschleunigt. Umgekehrt

* Dieses Kapitel stiitzt sich im wesentlichen auf die ausfithrliche Darstellung
bei Slade (1968), sowie auf eine Reihe der im Literaturverzeichnis aufge-
fiilhrten Arbeiten,
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ist eine sinkende Luftmasse bald kdlter als die sie umgebende Luft und wird
zunehmend nach unten beschleunigt. Eine solche Schichtung wird deshalb labil
genannt und verstarkt vorhandene Turbulenzen,

Ist andererseits der Temperaturgradient kleiner als der adiabatische, so
wirken die Auftriebskridfte entgegengesetzt zur Bewegungsrichtung und Turbu-
lenzen werden gedampft. Solche Schichtungen heissen stabil. Schichten, in denen
die Temperatur mit zunehmender Hohe steigt, wo der Temperaturgradient also
negativ ist, heissen Inversionen.

Abb. 3.1.
(aus Slade, 1968)
ISOTHERMAL)
I -Examples of low-]evel vertical tempera-
ture structure. In this figure the chcice of surface
8 temperature is arbitrary.
E
-
<
,
NORMAL
EARTH'S SURFACE /

TEMPERATURE ——>

Die thermische Schichtung der untersten Atmosphidre héngt im wesentlichen
von der Sonneneinstrshlung und der Bodenbeschaffenheit ab, Deshalb variiert
der Temperaturgradient stark mit der Tages- und Jahreszeit. Abb, 3.2 zeigt
einen typischen Tagesverlauf der Temperaturschichtung in den untersten
150 Metern. Wegen der Virmesbstrahlung des Bodens (die grdsser als diejenige
der Luft ist) herrscht nachts meist eine Inversion, am Tag dagegen ist die
Schichtung meist neutral bis labil. Der Uebergang zwischen beiden Situationen
beginnt jeweils am Boden und steigt dann langsam auf. Die thermische Schichtung
in grosseren Hohen wird dadurch oft kaum beeinflusst. So kénnen z.B. in der
Mitte eines Hochs durch das Absinken hdherer Luftschichten langandauernde,
grossraunige Inversionen bestehen,

Da der Stabilitdtsgrad der unteren Atmosphdre die Turbulenz entscheidend
beeinflusst, ist seine Bestimmung fiir die Abschétzung der Diffusion von Schad-
stoffen von grosser Wichtigkeit., Da die direkte Bestimmung des Temperaturgra-
dienten oft betrdchtlichen experimentellen Aufwand erfordert und Schwierig-
keiten mit sich bringt, hat man auch versucht, den Stabilitdtsgrad mit Hilfe
synoptischer Beobachtungen (Windgeschwindigkeit, Sonneneinstrahlung), Bedek-
kungsgrad) oder direkt durch Messung der Windfluktuation zu bestimmen. Als
Mass wird meist ein System von fiinf bis sieben Diffusionskategorien verwendet.
Haheres dariiber siehe Abschnitt 5.2.
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The average diurnal variation of the vertical temperature structure at
the Oak Ridge National Laboratory during the period September—October, 1950. The
data were obtained from captive-balloon temperature soundings. The dashed line in
each panel represents the adiabatic lapse rate. (Holland, 1953).

Abb. 3.2, (aus Slade, 1968)

2.3. Das logarithmische Windprofil

Fir die unterste Schicht der Atmosphdre, die sogenannte atmosphirische Boden=-
schicht (surface layer) lassen sich unter bestimmten Voraussetzungen Formeln
fiir die Hohenabhdngigkeit der Windgeschwindigkeit ableiten,

Man betrachtet eine gleichfdérmige, geradlinige, parallele turbulente Stro-
mung und nimmt an, die Scherspannung T, sel in dieser Schicht konstant.

Im adiabatischen Fall ist die Turbulenz dann lediglich mechanischen Ur-
sprungs und das Windprofil wird von der Bodenrauhigkeit, die durch die Rauhig-
keitslénge z, charakterisiert wird, abhéngen., Es ergibt sich

Gz =tTle L2 (3.1)
k Z5

Dabei ist k eine Konstante, ihr experimentell bestimmter Wert betridgt ca. 0,4,
Um auch nicht-adiabatische Situationen behandeln zu koénnen, muss die zu-
sdtzliche Annahme gemacht werden, dass der Warmefluss im surface layer konstant
ist., Ausserdem braucht man ein Mass fiir die Stabilitdt der Schichtung. Monin

und Obukhov fiihrten die Stabilitétslénge L ein:

3 T, : Lufttemperatur
VT, A
L = ;—59— Se § T, : Scherspannung (3.2)
9/Ty -H H : Warmefluss

L charakterisiert die Stromung und die Stabilitdt., Fir labile Zustédnde ist L
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negativ, fiir stabile positiv und fiir adiabatische Zustinde strebt es gegen
unendlich,

Auch damit ldsst sich jedoch keine eindeutige Formel fiir das Windprofil
ableiten., Mir Zusténde in der Ndhe des adisbatischen Zustandes gilt jedoch
folgende Niherungsformel:

G(z) =ﬂL (lnz__o(.z_)

H
k Z, L

&« = const. 6,0 (3.3)
Fir labile bis leicht stabile Zustdnde stimmt diese Formel mit den experimen-

tellen Ergebnissen gut iiberein., Sehr stabile Zustinde jedoch bleiben eher
ratselhaft,

2.4. Der Wind in der planetarischen Grenzschicht

Messungen zeigen, dass Turbulenz und Scherspannung mit zunehmender Hdhe
jedoch abnehmen. Auch die Windgeschwindigkeit steigt nicht unbegrenzt logarith-
misch an, Das im letzten Abschnitt beschriebene Modell gilt also nur fiir den
untersten Teil der planetarischen Grenzschicht.,

Ein anderer Ansatz flir die Berechnung des mittleren Windes geht von den Be-
wegungsgleichungen aus. Die durchschnittliche Luftbewegung wird durch drei Be-
schleunigungskriafte bestimmt: Die Coriolis-Kraft, den Druck-Gradienten und die
Reibung, Ab einer bestimmten HShe ist die Reibung mit der Erdoberfliche vere
nachlassigbar, die dariiberliegenden Stromungen heissen geostrophische Winde.

Wenn men annirmt, dass die Diffusivitdt in der planetarischen Grenzschicht
konstant ist und dass der Druckgradient nicht von der Hohe abhéngt, erhdlt man
aus den Bewegungsgleichungen die sogenannte Ekman-Spirale (Abb, 3,3) fir die
Windrichtungen: In der atmosphérischen Bodenschicht blasen die Winde senkrecht
zu den Isobaren, dariiber drehen sie langsam gegen rechts (in der ndrdlichen
Halbkugel! in der siidlichen nach links) bis sie in die geostrophischen Winde
libergehen, die parallel zu den Isobaren verlaufen,

Py t1

Po+2
Schematic wind distribution (Ekman's spiral) in the planetary boundary layer, assuming Ky =

constant, according to Eqs. 3.41 and 3.42. Wind vectors are plotted from a common origin at increasing
heights, z;, i = 1, 2, etc. '

Abb. 3.3 (aus Slade, 1968)
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Troposphare
geostrophische Winde
500”’ ] #
Ekman-Spirale planetare Grenzschicht
5Om . e atmosphédrisch
homogene Winde ' v ’ p che
ORISR Bodenschicht

Abb. 3.4. Aufbau der unteren Atmosphire (schematisch)

Die Atmosphdre kann man sich also schematisch aus mehreren Schichten aufge=-
baut denken (Abb. 3.4 ): Die atmosphirische Bodenschicht reicht bis zu einer
Héhe von einigen zehn Metern. Hier sind die Winde parallel und gleichfdrmig
und wachsen logarithmisch mit der H6he. Dariiber, bis zur Grenze der planeta-
rischen Grenzschicht, die bis zu einigen hundert Metern HShe reicht, nimmt
die Turbulenz ab und die Winde drehen langsam. Im oberen Teil der Troposphire,
zwischen der planetarischen Grenzschicht und der Stratosphdre also, zirkulieren
die geostrophischen Winde.,

In der Realitdt jedoch sind die gemachten Annahmen kaum alle erfiilllt, Die
Eddy-Viskositdt ist nicht konstant, sondern nimmt mit zunehmender Héhe ab.
Auftriebseffekte wurden nicht beriicksichtigt, und oft kormen auch beschleunig-
te Luftbewegungen vor. Obwohl die Realitdt wesentlich komplizierter ist, stellt
dieses Modell eine wertvolle Orientierungshilfe dar.

2.5. Der Einfluss lokaler geographischer Gegebenheiten

Grossriaumige Wetterlagen, das Voriiberziehen verschiedener Luftmassen und
Wetterfronten sowie die Intensitdt der Winde haben einen wesentlichen Einfluss
auf die Stabilitdt und das Diffusionsverhalten der unteren Luftschichten,

Daneben jedoch sind auch die lokalen geographischen Gegebenheiten von Be-
deutung. So hat die Bodenrauhigkeit, wie schon besprochen, einen wesentlichen
Einfluss auf die Turbulenz. Der Bewuchs und die Bebauung des Bodens spielen
eine Rolle, erst recht aber, ob der Boden eben, hiigelig oder zerkliiftet ist.
Grossere Hiigel und Berge kénnen dsbei Winde ablenken oder Wirbel ausldsen,
die je nach Grdssenordnung der betrachteten Vorginge nicht mehr der Turbulenz
sondern eher der Advektion zugerechnet werden missen,

Weiter ist das thermische und das Strahlungsverhalten der Erdoberfldche von
wesentlicher Bedeutung fiir die lokale Klimatologie. Das Albedo der Oberfléche,
also ihre Fihigkeit Strahlung zu reflektieren, spielt bel der Erwdrmung des
Bodens, und damit auch der unteren Luftschichten, bei Sonneneinstrahlung eine
Rolle, Spezifische Wiarme und Warmeleitfdhigkeit des Bodens beeinflussen die
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Temperatur und die Breite der Temperaturschwankungen. Inhomogeneititen in
der Oberflichenbeschaffenheit kdénnen zusdtzlich Turbulenzen hervorrufen.

All diese Faktoren beeinflussen also das lokale Diffusionsverhalten der
unteren Atmosphire.,

2.0. Diffusion

Die Ausbreitung bzw, Diffusion von Schadstoffen in der unteren Atmosphédre
basiert, wie schon erwihnt, im wesentlichen auf turbulenter Diffusion (Eddy-
Diffusion); die molekulare Diffusion kann ihr gegeniiber vernachldssigt werden,
In Anbetracht des meist kontinuierlichen Wirbelspektrums ist die Aufteilung
der Luftbewegungen in Turbulenz und Advektion immer problematisch. Sie muss
sich nach der Gréssenordnung der betrachteten Diffusionsphidnomene richten.,
Abb, 3.5 =zeigt, wie sich die Grossenverhéltnisse auswirken. Je detaillierter
die Kenntnis der Luftbewegungen ist, um so genauer lidsst sich das Diffusions=-
verhalten voraussagen. Die verschiedenen Diffusionstheorien versuchen, dieses
Problem von verschiedenen Seiten her anzupacken,

—Idealized dispersion patterns. (a) A large
cloud in a uniform field of small eddies. (b) A small
cloud in a uniform field of large eddies. (¢) A cloud
in a field of eddies of the same size as the cloud.

Abb, 3.5 (aus Slade, 1968)
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3. DIFFUSIONSTHEORIEN UND AUSBREITUNGSMODELLE

3.1. Zwei gundlegende Ansdtze

) Uebersichtliche, zusammenfassende Darstellungen zu diesem Thema aus den
letzten Jahren sind kaum zu finden. Slade (1968), Vogt (1970), Gutsche et al,
(1966) und Vogt (1974) geben hier wohl die wertvollsten Angaben. Besonders
die Darstellung bei Slade ist sehr ausfithrlich, wenn auch teilweise schwer
Ubersichtlich.,

Man kann, wie dies Slade und Vogt tun, die Diffusionstheorien zwei grund-
legenden Ansitzen zuordnen:

Der Gradienten-Ansatz (Fick'sche Diffusion, K-Theorie) geht aus von einer
Verallgemeinerung des Fick'schen Diffusionsgesetzes und berechnet die Aus-
breitung von Schadstoffen aus den Konzentrationsgradienten und den Austausch-
koeffizienten K. Ausgangspunkt ist hier eine Euler'sche Betrachtungsweise, die
von den Grdssen ausgeht, die an festen Punkten beobachtet werden kdnnen (Wind,
Konzentration etc.).

Der statistische Ansatz dagegen, der auf Taylor (1915) zuriickgeht, verfolgt
die Bewegungsgeschichte einzelner Teilchen und macht statistische Aussagen iiber
diese Bahnen, Diese Theorie geht damit urspringlich von einer Lagrange'schen
Betrachtungsweise aus, Um die Diffusionsparameter aus meteorologischen Mess-
daten sinnvoll bestirmmen zu kdnnen, muss jedoch ein Uebergang zur Euler'schen
Betrachtungsweise geschaffen werden,

Damit zeigt sich schon hier, dass die beiden Ansidtze im Grunde eng mitein=-
ander verwandt sind. So flihren auch beide, mit den meist verwendeten verein-
fachenden Annahmen, zu gaussfdrmigen Konzentrationsverteilungen.

Man kann die verschiedenen Diffusionstheorien jedoch auch nach anderen
Kriterien klassifizieren, So wdre es sinnvoll zu unterscheiden, ob eine homo-
gene Stromung vorausgesetzt wird - wie bei den allermeisten der heute praktisch
vervendeten Formeln - oder nicht. Daraus ergibt sich dann, ob eine gaussformige
Verteilung angenommen werden kann. So gibt es sowohl statistische Theorien,
die keine Normalverteilung annehmen (z.B. Goldstein, Monin, Davies, Calder,
Bosanquet und Pearson), als auch K-Theorien mit anderen Verteilungen (Calder,
Lettau etc.).

Mit dieser Fragestellung héngt auch eng zusammen, wieviel meteorologische
Information ein Modell verarbeiten kann, So kdnnen z.B. die meisten heute ver-
wendeten statistischen Modelle lediglich eine Windgeschwindigkeit und eine Wind-
richtung (die meist am Emissionsort gemessen werden) verwerten. Wie wir im
letzten Kapitel gesehen haben, ist der Mangel an Information iiber die Luft-
bewegungen jedoch ein wesentliches Handicap fiir die Ausbreitungsrechnung,

Sind die analytischen Entwicklungsmbglichkeiten eines Modells weitgehend aus-
geschdpft, und sind die Parameter in langen Versuchsreihen fiir die verschie-
denen Bedingungen (Bodenrauhigkeit, Stabilitét) hinreichend genau bestirmt -
und beides scheint mir fiir die heute verwendeten statistischen Modelle bald
zuzutreffen - so ldsst sich eine wesentliche Verbesserung der Voraussagen nur
durch die Verwendung von mehr meteorologischer Information erreichen, Das gilt
vor allem fiir topographisch kompliziertes Gelande wo die Luftbewegungen bis
heute theoretisch kaum erfassbar sind.

Vichtig ist noch die Unterscheidung zwischen Modellen, die mit analytischen
Gleichungen den kontinuierlichen Ausbreitungsvorgang beschreiben, und Modellen,
die diesen Vorgang in diskrete Teilschritte zerlegen. Vor allem fir die Rechen=-
technik ist das von Bedeutung. Analytische Formeln lassen sich auch mit einfa-
chen Hilfsmitteln anwenden, bei Teilschritt-Methoden ist das nicht mehr méglich

(zur Klarung muss hier noch erwihnt werden, dass das stochastische Einzel=-
schritt-Diffusionsmodell - Taylor (1921), Goldstein (1951), Davies and Diamond
(1954), Monin (1955), Obukhov (1959), Lin (1960) = zu parabolischen und hyper=-
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bollsc?en Gleichungen fiihrt, die unter Umst#énden auch analytisch geldst werden
konnen

Im Folgenden sollen die vier Typen von Modellen, die in der praktlschen An-
wendung eine Rolle spielen, kurz beschrieben werden.

3.2. K-Theorie

In Analogie zur Warmeleitung stellte A, Fick 1855 sein Diffusionsgesetz
auf (eindimensional):

2

d Bx

Verallgemeinert man diese Formel auf drei Dimensionen, ohne Isotropie der
Ausbreitung vorauszusetzen, so ergibt sich:

a
a%=a—a;(KxQ§)+§§-(K __X)+_B_(K %5) (3-5)
Dabei sind Ky, Ky und Kz die Austauschkoeffizienten.

Roberts wendete 1923 diese Theorile erstmals auf den Fall einer momentanen
Punktquelle an. Die Losung fiir diesen Fall lautet:

2 2 2
- Q0. 1 x  +y +z
X(x,y,z,t) = exp(- — (=— =)
(4"t)3/2 (x, Ky Kzﬁh at K Ky K_ (3.6)

Das sind die Grundlagen der K-Theorie., Durch Integration kdnnen aus (3.6)
Lésungen fiir eine Reihe anderer Quellenkonfigurationen gefunden werden (kon-
tinuierliche Punktquelle, unendliche Linienquelle, Flidchenquelle etc.).

Da die Formeln mathematisch einfach zu handhaben sind, wurden die Ldésungen
der Gleichung (3.5) fiir die verschiedensten Randbedingungen gut erforscht,
Gleichung (3.6) ldsst sich je nach den Bedingungen oft stark vereinfachen, so
kann man zum Beispiel im stationdren Fall die Diffusion in der x-Richtung ver-
nachlissigen.

Die K~Theorie versucht nun, geeignete Ansdtze fiir die Austauschkoeffizienten
zu liefern, Da in der atmosphdrischen Bodenschicht Windgeschwindigkeit und
Temperaturgradient stark hdhenabhéngig sind, wird auch die Diffusivitdt nicht
konstant sein. Roberts machte einen Potenzansatz fiir K,, der bis zu einer Hohe
von 100 m brauchbare Ergebnisse liefert, Calder (1949) fithrte eine héhenab-
héngige Windgeschwindigkeit ein, deren Profil von der Bodenrauhigkeit abhingt.
Deacon (1949) verwendete fiir Austauschkoeffizienten und Windgeschwindigkeit
Potenzansédtze, deren Exponenten von der Stabilitdt der Wetterlage abhéngen
und aus becbachteten, diabatischen Windprofilen ermittelt wurden. Weitere Fort-
schritte wurden von lLettau (1952), Davies (1954), Gee and Davies (1963),
Saffmann (1962, 1963) erzielt. Die von Berlyand (1972) beschriebene Methode
wird in der UA4SSR zur Untersuchung der Umwelteffekte von industriellen Schad-
stoffquellen angewendet (siehe Vogt, 1974). Kontinuierliche Punktquellen, die
uns hier besonders interessieren, wurden von Rounds (1955), Smith (1957),
Godson (1958) und Davidson und Herbach (1962) eingehend untersucht.

Die Zehl der Publikationen zur K-Theorie ist gross, zum Studium spezieller
Probleme wurden teilweise sehr komplizierte Theorien entwickelt. Letztlich
basieren sie jedoch alle auf der Annahme, dass die Diffusionsgeschwindigkeit
proportional zum Konzentrationsgradienten ist. Die komplizierte Struktur der
Turbulenz und vor allem das Vorhandensein von mittelgrossen Wirbeln - die von
der Gréssenordnung der Schadstoffwolke sind, aber bei der Messung der mittle-
ren Windgeschwindigkeit nicht erfasst werden - ldsst erwarten, dass diese An-
nahme nicht ganz zutrifft. In vielen Fillen jedoch stellt sie eine gute Néherung
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dar. Insbesondere fiir den Nahbereich einer Schadstoffquelle (bis zu einigen
hundert Metern) und fiir die Berechnung der grossrdumigen Schadstoffausbreitung
in der gesamten Atmosphdre wird die K-Theorie hdufig angewendet.,

3.3. Box-Modelle

Box-Modelle beruhen ebenfalls auf dem Gradienten-Ansatz, Die Atmosphire
(bzw. das Medium, in dem die Ausbreitung abliuft) wird in Zellen eingeteilt
und die Transportgleichung durch ein System von Differenzengleichungen ersetzt,
die den Austausch zwischen den Boxen beschreiben., Die Ausbreitung wird nun
mit einer grossen Anzahl endlicher Zeitschritte simuliert,

Wahrend diese Methode fiir hydrologische Systeme, die Untersuchung der Aus-
tauschvorgénge in der gesamten Atmosphdre oder kombinierte Systeme breite An-
wendung gefunden hat (z.B. Gugelmann 1973, Wiest 19Tk, Oeschger et al. 19Tk,
Frittelli 19 etc.), wurde sie auf kleinrdumige atmosphidrische Ausbreitungs-
probleme bisher kaum angewendet,

Ein Box-Modell hat gegeniiber der iiblichen statistischen Methode den wesent-
lichen Vorteil, dass im Prinzip keine so schwerwiegenden Einschrdnkungen wie
Homogeneitat und zeitliche Konstanz der Stromung, ebenes Geldnde usw,

(siehe 3.5.) gemacht werden miissen. Es kann eine Fiille von meteorologischen
Daten verwerten und so den lokalen Gegebenheiten angepasst werden, Trotz eini-
ger erfolgreicher Anwendungen (z.B. MacCracken et al.,, 1972) treten jedoch in
der Praxis ernste Schwierigkeiten auf, die eine breite Anwendung bis heute ver=-
hindert haben. Aufgrund der endlichen Zellengrdsse tritt iiber lidngere Ausbrei-
tungszeiten eine "Verschmierung" ein, denn die Boxen werden als homogen ange-
nommen., Rundungsfehler, die charakteristisch fir die numerische Ldsung von Sy=-
stemen von Differenzengleichungen sind, fiihren besonders bei mehreren Quellen
unvermeidlich zu einer sogenannten "kinstlichen Diffusion" (Schultz et al.,
1975). Diesen Schwierigkeiten kenn zwar manchmal durch eine passende Wahl der
Zellengrossen und Zeltschritte begegnet werden, jedoch immer nur punktuell,

an einem Punkt flir eine bestimmte Zeit.

Auch Lagrange'sche Box-Modelle, deren Zellen mit dem Schadstoff wandern,
stossen auf die gleichen Schwierigkeiten.,

3.4. Die Particle-~ in-Cell Methode

Diese relativ neue Methode stellt gewissermassen eine Weiterentwicklung der
Box-Modelle dar. Um die zuvor beschriebenen Schwierigkeiten zu vermeiden, wurde
ein ganz anderes Konzept zu Hilfe genommen: die Trajektorien der Schadstoffe.
Die Berechnung von Trajektorien hat schon frilher fiir Ausbreitungsphinomene im
globalen Massstab (siehe Wippermann, 1974) und im regionalen Massstab (z.B.

Van der Hoven, 19Th) erfolgreiche Anwendung gefunden.

Das Particle-in-Cell Modell (PICK) ist nun eine hybride Euler-Lagrange'sche
Methode, die die Ausbreitung von repridsentativen Tracer-Partikeln in einem
Zellensystem mit Hilfe von schrittweisen Trajektoriemberechnungen verfolgt.
Jeder dieser Schritte setzt sich aus einem Euler‘schen und einem Lagrange'schen
Teilschritt zusammen: Zuerst wird aus den Positionen der einzelnen Tracer=-
partikel das Konzentrationsfeld berechnet, daraus kann mit einer Art Box-Modell
die Diffusionsgeschwindigkeit bestimmt werden., Zusammen mit dem Windfeld er-
gibt sich daraus das Feld der Transportgeschwindigkeit. Im zweiten Teilschritt
werden dann die Tracerpartikel mit Hilfe dieses Geschwindigkeitsfeldes fortbe-
wegt.

Diese Methode wurde in den letzten Jahren in den USA entwickelt (Sklarew
et al. 1971, Lange 1973, Lange and Knox 19Th4), neuerdings beschaftigt sich
damit auch eine Gruppe in Deutschland (Schultz 1975, Wineke 1975, 1976).
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Der Aufwand ist grosser als bei der statistischen Methode, jedoch scheint
sie wesentlich flexibler zu sein und bessere Ergebnisse zu liefern. PICK kann
eine Fiille von meteorologischen Daten verwerten. Um diese Méglichkeit auszu-
nutzen, muss allerdings auch ein entsprechender experimenteller Aufwand ge=
trieben werden. Jedoch kann ein entsprechendes PICK-Programm auch mit densel-
ben minimalen Daten wie ein statistisches Modell laufen und liefert dann,aller-
dings nach ldngerer Rechenzeit, praktisch dasselbe Ergebnis, Bis heute jedoch
wurde diese Methode noch kaum angewendet,

Im Kapitel 6 soll naher auf dieses erfolgversprechende Modell eingegangen
werden,

3.5. Das statistische Diffusionsmodell

Wie schon mehrfach erwdhnt, wird zur Untersuchung der atmosphirischen Aus-
breitung von Schadstoffen im Bereich bis zu 20 km dieses Modell heute weitaus
am hadufigsten verwendet.

Die statistische Diffusionstheorie geht aus von der kontinuierlichen Bewe-
gung einzelner Teilchen, die sich mit Hilfe einer Autokorrelationsfunktion R (%)
beschreiben ldsst. Es ergibt sich eine gaussfdrmige Konzentrationsverteilung
in der Schadstoffwolke, die sich fiir den Fall einer momentanen Punktquelle mit
der folgenden Gleichung darstellen lasst:

- 2 '
Q (x~ut) y2 22
(2me exp (- =5 or " ZoX 757! (3.7)
% o’y o, X b4 z

X y,z,t)

Das entspricht genau der Fick'schen Diffusionsgleichung (3.6), wenn

612 = 2 Kit gesetzt wird. Fir den Fall einer kontinuierlichen Punktquelle in
der Héhe H, stationidre Bedingungen und vollstéandige Reflektion am Boden ergibt
sich:

2 2
S - _X__{ (z- H) _ {z+H) .8
xX(x,y,2) > 09 x exp ( 5 y) exp (- —3——:rﬁ + expl —E—j?ﬂ (3.8)

Diese Formel wird den meisten Rechenprogrammen zugrundegelegt. Die Diffusions-
parameter Gy, 07y hingen von der Turbulenz ab und wurden fiir die verschiedenen
Wetterkategorien und Geldndearten experimentell bestimmt (Niheres siehe Ab-
schnitte 5.1, und 5.2.).

Die statistische Methode bendtigt damit lediglich meteorologische Daten, die
am Enissionsort einfach gemessen werden kénnen. Die mathematische Handhabung
der Formeln ist sehr einfach. Der geringe Aufwand, der fiir diese Berechnungs-
methode erforderlich ist, hat wohl entscheidend zu ihrem Erfolg beigetragen.

Fiir die statistische Diffusionstheorie miissen jedoch Voraussetzungen ange-
nommen werden, die ihre Anwendbarkeit betrdchtlich einschrinken (WVippermann
197h4):

- Stationaritdt der meteorlogischen Parameter u Cx» c'y. oz

- Horizontale Homogenitdt dieser Parameter

- V6llig ebener Erdboden

- Hohenkonstanz der meteorologischen Parameter (es werden Mittelwerte verwendet })

- Die Diffusionsgeschwindigkeit in der Windrichtung muss gegeniiber U vernache-
lédssigbar klein sein (¥ Oy = 0)

Die statistische und die PICK~Methode scheinen mir heute die einzigen zu
sein, die fiir eine Simulation der atmosphirischen Schadstoffausbreitung im Nah-
bereich in Frage kommen. Nach einer kurzen Darstellung der speziellen Probleme
in der Umgebung des Kernkraftwerkes Mithleberg sollen diese beiden Modelle des-
halb eingehender betrachtet werden,
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4. ANFORDERUNGEN AN EIN AUSBREITUNGSMODELL FUER DIE
UMGEBUNG DES KERNKRAFTWERKS MUEHLEBERG

Die Umgebung des Kernkraftwerks Mihleberg (KKM) zeichnet sich zunéchst durch
eine komplizierte Topographie aus (siehe Abb, 3.6). Das Kraftwerk liegt in
einem engen, S-férmigen Teil des Aaretales zwischen dem Wohlensee und dem Zu-
sammenfluss mit der Saane, Die Talhdnge steigen beiderseits steil bis auf
100 m iiber der Talsohle an, das umliegende Gebiet ist durch eine ungeordnete
Hiigelstruktur gekennzeichnet. Die Windungen, Verbreiterungen und Verzweigungen
des Aaretals machen schematische Vereinfachungen fiir ein Ubersichtliches Ge=-
ldndemodell unmdglich.

Die Hauptwindrichtungen in der Héhe (N=-O und SW-W) liegen ungeféhr parallel
zur Lingsachse des gewundenen Tales. Auf der Talsohle jedoch sind betrdchtliche
Abweichungen von dieser Windrose festzustellen (Institut Suisse de Météorologie,
Centrale Nucléaire de Mihleberg, Rapport final, 1967). Die komplizierte Ge-
landestruktur muss zu erheblichen Umleitungen des Windes und zur Bildung
grosserer Wirbel fithren. Der meteorologische Bericht macht iiber die Winde in
der ndheren Umgebung kaum weitere Angaben. Es wurde jedoch festgestellt, dass
der Wind durch das gesamte Aaretal zwischen der Rewag und Bern stark kanalisiert
wird, Seither wird der Wind nur am Abluftkamin des Kraftwerks gemessen. Erste
Messungen mit der Xe-Methode weisen jedoch darauf hin, dass die Ausbreitungs-
verhdltnisse sehr kompliziert sind.

Das Verhalten der thermischen Schichtung der lokalen unteren Atmosphére wnd
der Einfluss der Topographie und des Wohlensees auf diese Schichtung sind in-
folge einer unglnstigen Anordnung der Messpunkte nur sehr ungenau bestimmt
worden (ISM 1967).

Bei der Berechnung der langzeitigen Umgebungsbelastung durch den Normalbe-
trieb des Reaktors ist wegen der geringen Abgaberate nur die nidhere Umgebung
von Interesse., In diesem Bereich spielen die oben angegebenen lokalen Einfliisse
eine ganz wesentliche Rolle. Die Fehler, die sich bei der Anwendung eines Flach-
land-lModells ergeben, sind betrdchtlich (siehe dazu Kapitel T).

Fiir die Beurteilung von Stérfdllen, bei denen grdssere Aktivitdtsmengen
freigesetzt werden, ist auch eine Betrachtung mittlerer Distanzen notwendig.
Die Agglomeration Bern ist 10 bis 15 km vom Reaktor entfernt und norddstliche
Winde sind relativ hdufig., In diesem Falle spielen die lokalen Gegebenheiten
eine kleinere Rolle, sie kdnnen aber trotzdem nicht vernachlédssigt werden:
Einerseits wird die besonders komplizierte Topographie in der unmittelbaren
Ungebung des Kernkraftwerkes zu einer relativ starken anfénglichen Durchmi-
schung fiihren. Andererseits werden die Schadstoffe mdglicherweise durch das
Aaretel nach Bern hin kanalisiert,

Da die vorhandenen meteorologischen Messeinrichtungen &dusserst rudimentar
sind und, zumindest bis heute, nur knappe Geldmittel zur Verfiigung stehen,
sollte ein brauchbares Modell mit einem Minimum an meteorologischen Daten aus-
kommen oder so flexibel sein, dass es nachtrdglich mit zus#étzlichen Daten ver-
feinert werden kann. Insbesondere stellt sich die Frage, welche meteorologi-
schen Messungen gleichzeitig mit den Ausbreitungsexperimenten (Xe-Methode)
angestellt werden miissen, damit die gewonnenen Werte fiir die Entwicklung und
Verfeinerung des Modells verwendet werden kdnnen,

Besonders im Hinblick auf die hier skizzierten lokalen Gegebenheiten und
auf den erforderlichen Aufwand sollen die statistische und die PICK-Methode
im Folgenden ndher untersucht werden.

:
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5. STATISTISCHE AUSBREITUNGSMODELLE

5.1. Theoretische Grundlagen

Um Ausbreitungsphdnomene in der unteren Atmosphdre mit statistischen Me-
thoden untersuchen zu kénnen, machte Taylor (1920) die Annahme, dass eine sta-
tiondre, homogene, turbulente Strémung vorliege. Diese Voraussetzung ist in
der atmosphdrischen Bodenschicht sicher nicht erfillt, stellt jedoch eine Ver-
einfachung dar, die wesentliche Fortschritte ermdglicht hat. So erhielt Taylor
sein grundlegendes Theorem:

F@- 1 | [TRE) AT o, G.9)

Hierbei ist ;:(t) das mittlere Abstandsquadrat eines Partikels vom Ausgangs-
punkt, bzw. der Mittellinie der Schadstofffahne. v'® ist das mittlere Geschwin-
digkeitsquadrat der Windfluktuationen und R(E) die bereits in 3.5. erwdhnte
Autokorrelationsfunktion, die durch

_ v'(t) v'(t+E)

v'e

R(E) (3.10)

gegeben ist. Damit 1l&sst sich R(E) jedoch nicht berechnen. Es kdnnen aber
zwel Grenzfdlle angegeben werden:

fir kleine t '§T(t)=u.;Ti t
fir grosse t ;i(t)¢$ 2Kt

Der erste Fall wurde z.B. von Frenkiel (1953) fur kurze Distanzen verwendet,
der zweite entwpricht der K-Theorie und wurde u.a. von Machta (1958) fiir glo-
bale Dimensionen angewandt. Bis zu welchen Grenzen diese Nadherungen giltig
sind, ist jedoch schwer zu sagen. Batchelor (1949) hat diese Gleichungen fir
drei Dimensionen verallgemeinert.

Sutton (1953) nahm nun an, R(§) kénne nur von der Intensitdt der Turbulenz

v'?,der Viskositit ¥ und § abhdngen,und gab eine Interpolationsformel an:

v n
R(g) = ( — ) (0cenel)
Vv + ¥ g
daraus folgt:
- 1 - . 2-n
y* (t) —sz (ut)
mit
2 4 vn (051 )4""
C =
Y (a-my(2-n) % \ut

Die Bestimmung von C ist aus diesen Formeln jedoch nur schwer und ungenau
méglich. Y

Hay und Pasquill (1959) schliesslich postulierten, dass die bis anhin ver-
wendete Lagrangesche Korrelationsfunktion R(f) durch eine Eulersche Korrela-
tionsfunktion ersetzt werden kann. Durch Betrachtung der Fouriertransformation
von R(E) gelangten sie zum Schluss, dass Taylors Theorem auch in der Form

y2t) = (v tF (3.11)
geschrieben werden kann. Dabei bedeutet ( ) , dass die Einzelwerte v' vor der

Berechnung der Varianz uber die elementaren Zeitintervalle t gemittelt werden
missen (laufendes Mittel). (3.1ll) ist nun noch in der Lagrangeschen Betrach-
tungsweise geschrieben. Nach dem Hay-Pasquillschen Prinzip ist nun die Euler-
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sche Turbulenzintensitit ungefdhr gleich gross wie die Lagrangesche, und die
Zeitskalen transformieren sich linear. Damit wird in Eulerscher Schreibweise:

VIO = (Nt (3.12)
Der Wert von[? (verhdltnis zwischen der Lagrangeschen und der Eulerschen Zeit-
skala) wird mit 4 angegeben, ist jedoch nur ungenau bestimmt. Fir die nun Eu-
lersche Transportzeit t kann noch t = x/u gesetzt werden. Daraus ldsst sich die
Mittelungszeit t43 genau bestimmen. (Siehe Slade 1968 und Vogt 1974).

Dies sind nun Formeln fiir die mittleren Abstandsquadrate. Die Art der Ver-
teilung ist damit noch nicht festgelegt. Die K-Theorie, die fir grosse t den
Grenzfall der Taylorschen Theorie darstellt, fihrt zu einer Normalverteilung.
Andererseits l&dsst auch der zufillige Charakter der Turbulenz auf eine gauss-
férmige Verteilung schliessen. Schliesslich weisen auch fast alle Diffusions-
experimente auf eine solche Verteilung hin. Die meisten Autoren gehen daher
von dieser Voraussetzung aus. Es gibt jedoch einige Ausnahmen (siehe Abschnitt
3.1.). Damit ergeben sich fdr die Konzentrationsverteilung die Gleichungen
(3.7) und (3.8). Die y*(t) aus den Gleichungen (3.9) bis (3.11) kénnen nun mit
den <3;'gleichgesetzt werden (Entsprechendes gilt fdr z*(t) und ©: ). Damit
ergibt sich:

0'\3, = C X
Sutton (3.13)
2 ) -
0’2 = C x2 n
und
o, = x ©p) -
K} 8'np
%/pua Pasquill (3.14)
C} =

x «m?)T,x/ﬁﬁ

In (3.14) ist T die gesamte Messdauer und x4sﬁ das elementare Zeitintervall,
iber das die Windmessung jeweils gemittelt wird.

Die Formeln von Sutton waren bis vor einigen Jahren weit verbreitet, werden
aber heute kaum noch verwendet (Vogt 1974, eine Ausnahme macht ISM 1976). Die

Koeffizienten Ci und n kénnen nur ungenau berechnet werden und sind unanschau-
lich.

5.2. Diffusionsparameter und Diffusionskategorien

Die Standardabweichungen der Windfluktuationen kénnen mit Vektorwindfahnen
gemessen werden. Um die Messungen auszuwerten, verwendet man sogenannte Sigma-
meter. Sie bestehen aus elektronischen Filtern, mit denen sich die Mittelungs-
zeiten T und x/Bu regulieren lassen (Siehe Vogt 1974 , Slade 1968). Fluktua-
tionsmessungen wurden zuerst von Meade und Pasquill zur Erstellung ihres Diffu-
sionsparametersystems verwendet. Einvollstdndiges Parametersystem bis zu einer
Distanz von 10 km wurde mithilfe von Fluktuationsmessungen in Mol (Belgien)
entwickelt (siehe Vogt 1974).

Der bestechenden Einfachheit dieser Methode steht leider entgegen, dass die
Giltigkeit des Hay-Pasquillschen Prinzips nicht ganz gesichert ist und der Wert
von 3 nicht genau angegeben werden kann (Vogt 1974). Ausserdem ist nicht gekléart,
ob der Einfluss der Bodenrauhigkeit bei diesen Messungen richtig erfasst wird
(Vogt und Geiss 1974). Vor allem jedoch ist die experimentelle Durchfihrung die-
ser Fluktuationsmessungen mit laufenden Mitteln bis heute offenbar relativ auf-
wendig (Vogt et al. 1973).
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Wegen dieser Schwierigkeiten versucht man nun die Ausbreitungsparameter
und ihr rdumliches Verhalten fir verschiedene atmosphdrische Bedingungen
experimentell zu bestimmen. Es wurde bis heute eine grosse Anzahl solcher
Ausbreitungsexperimente durchgefiihrt (siehe Slade 1968, Kapitel 4 oder
Vogt 1974). Wegen der Vielfalt der Bedingungen ist das Datenmaterial je-
doch immer noch ungenigend.

Da die Diffusionr von der Turbulenz in den unteren Luftschichten abhéngt,
muss zundchst das Turbulenzverhalten bescheieben werden kénnen. Die urspriing-
lich von Sutton (1953) vorgeschlagene Charakterisierung allein durch den
Temperaturgradienten eignet sich nicht, da Turbulenz auch mechanisch und
nicht nur thermisch bedingt sein kann. Von verschiedenen Autoren wurden Sys-
teme von Diffusionskategorien vorgeschlagen; die wichtigsten sollen im Fol-
genden kurz dargestellt werden.

Das in Brookhaven entwickelte System (Singer und Smith 1966) geht aus von
den azimutalen Windrichtungsschwankungen und unterscheidet funf Kategorien.
Diese Aufspaltung hat sich als zu wenig differenziert erwiesen, liefert fir
die labilen und neutralen Kategorien jedoch gute Ergebnisse.

Das von Pasquill (1961) vorgeschlagene "praktische" System hat weitaus
die grdsste Verbreitung erfahren (siehe zum Beispiel die ausgezeichnete Dar-
stellung in IAEA 1968). Ein zweidimensionales Bestimmungssystem, das Windge-
schwindigkeit und Ein- und Ausstrahlung (aus Tageszeit und Bedeckungsgrad)
bericksichtigt. Die erforderlichen Windmessungen und synoptischen Beobach-
tungen kdnnen mit einfachsten Hilfsmitteln durchgefiihrt werden. Es werden
sechs Ausbreitungskategorien unterschieden. Dieses System wurde von Turner
(1964, Berlcksichtigung der Wolkenhdéhe) und von Uhlig (1965, Beriicksichti-
gung von Lufttribung und Bodenzustand) weiterentwickelt. Reuter (1970)
hat eine programmierte Bestimmungsvorschrift angegeben.

In Mol (Belgien) wurde ein System entwickelt, das den Temperaturgradien-
ten und die Windgeschwindigkeit beriicksichtigt (Bultynck, Malet).

In Jilich (BRD) werden zur Bestimmung der Diffusionskategorie drei Ver-
fahren gleichzeitig angewendet, deren Kategorieeinteilung sich an Pasquill
anlehnt. Beim ersten Verfahren wird die Windgeschwindigkeit, sowie ein Strah-
lungsindex (berechnet aus Sonnenhdhe und Bedeckungsgrad) beridcksichtigt, beim
zweiten tritt an die Stelle des Strahlungsindexes eine gemessene Strahlungs-
bilanz, beim dritten Verfahren schliesslich geht ausser der Windgeschwindig-
keit noch der Temperaturgradient ein. Es konnte weitgehende Uebereinstimmung
festgestellt werden (vor allem fliir lange Mittelungszeiten), jedoch scheint
sich das dritte Verfahren am besten zu bewdhren. Ausserdem ist man in Jilich
daran, ein Bestimmungsverfahren aus den Windfluktuationen zu entwickeln.
(Vogt 1970, Vogt et al. 1973 , 1974).

Die hier beschriebenen Systeme von Diffusionskategorien sind,bis auf die-
jenigen mit Turbulenzmessung,von der Bodenrauhigkeit unabhdngig. Die so klas-
sifizierten Diffusionsparameter sind daher nicht auf Gegenden verschiedener
Bodenrauhigkeit Ubertragbar.

Aufgrund von Messungen an verschiedenen Orten wurden mehrere Systeme von
Diffusionsparametern und Diffusionskategorien entwickelt (Pasquill 1961,
Meade 1959, Gifford 1960, Klug 1969, Singer und Smith (Brookhaven) 1966,
McElroy (St. Louis) 1969, Vogt et al (Jilich) 1973). Fir die Abhingigkeit der
Parameter vom Quellenabstand wurden dabei verschiedene Ansdtze verwendet. In
Jilich (BRD) zum Beispiel, wo seit Jahren Ausbreitungsexperimente mit einem
grossen Messnetz durchgefihrt werden, wertet man die Experimente vor allem
mit einem Potenzansatz (O;= p, X ) aus. Die Koeffizienten p, und q, hédngen
von der Diffusionskategorie ab (Vogt et al. 1973). Die verschledenen Systeme
sind schwer zu vergleichen, weil Messdauer und Emissionshdhe sehr unterschied-
lich waren. Abb. zeigtden Kurzzeitausbreitungsfaktor"£==X/Q fir diese Sys-
teme in Abhdngigkeit vom Quellabstand. Die grossen Abweichungen sind weniger
auf die unterschiedlichen Messdauern und Emissionshéhen zuridckzufihren, als
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auf Unterschiede in der Bodenrauhigkeit (Vogt 1974). So betrug die Rauhig-
keitsldange bei Meade, Klug und Pasquill ca 1 cm, in Jdlich dagegen ca 1 m.
Auch bei Messungen in Karlsruhe ergab sich eine starke Verkleinerung der
Quelldistanz des Konzentrationsmaximums gegeniliber den Pasquillschen Werten
(K6nig et al. 1974).

Es hat sich gezeigt, dass die Unterteilung in 6 bis 8 Diffusionskatego-
rien vor allem in labilen Bereich sehr grob ist, und sich die Wertebereiche
der Diffusionsparameter der verschiedenen Kategorien {iberlappen. Man ver-
sucht daher einen brauchbaren, kontinuierlichen Stabilit&tsparameter zu fin-
den. (Vogt et al. 1973).

5.3. Bestimmung von Langzeitausbreitungsfaktoren

Sind die Diffusionsparameter o, und ¢; , und damit die Kurzzeitausbrei-
tungsfaktoren fldr die verschiedenen Diffusionskategorien bekannt, so kdnnen
mithilfe einer mehrjdhrigen dreidimensionalen Wetterstatistik die Langzeit-
ausbreitungsfaktoren berechnet werden. Teilt man die Windrichtungen und die
Windgeschwindigkeiten in Klassen ein, so ldsst sich aus der Wetterstatistik
eine dreidimensionale Haufigkeitsverteilung p,.. (Windrichtungen i, Diffu-
sionskategorien j und Windgeschwindigkeiten k ) konstruieren., Dann lassen
sich die Langzeitausbreitungsfaktoren fir die verschiedenen Windrichtungen
wie folgt berechnen (Vogt und Geiss 1974):

2
A . 12
Xi(x) =L pijk = - exp { - Y ) (3.15)
J.k Vé“ X O;J ujk 20;]

Die Ungenauigkeit der heutigen Systeme von Diffusionskategorien kann zu
grossen Fehlern bei den Langzeitausbreitungsfaktoren fihren. Da jede Katego-
rie noch ein breites Spektrum von Diffusionsparametern umfasst, ist eine
grosse Anzahl von Ausbreitungsexperimenten erforderlich, um einigermassen
reprédsentative Mittelwerte zu erhalten,

Erwdhnenswert ist noch, dass der Einfluss der Bodenrauhigkeit bei den
Langzeitausbreitungsfaktoren grdsser ist als bei den Kurzzeitwerten. So fal-
len die Maxima der Jdlicher Langzeitausbreitungsfaktoren (also fiir rauhes
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Gelédnde) ungefdhr um einen Faktor 5 grésser aus, als die Maxima nach Pasquill
(Vogt und Geiss 1974).

Die einzigen Direktmessungen von Lanzeitausbreitungsfaktoren wurden meines
Wissens in England von Meade und Pasquill (Slade 1968, Kapitel 4) und in
Chalk River, Canada (Barry 1971) durchgefihrt. Die Messungen von Meade und
Pasquill zeigten eine annehmbare Uebereinstimmung mit den berechneten Werten.
Barry werteteseine Messungen mit Hilfe von Hiufigkeitsverteilungen der Kon-
zentrationswerte aus. In Brookhaven wurde iliber Jahre die Gammadosis in der
Umgebung eines Ar-41 emittierenden Versuchsreaktors gemessen. Die Auswertung
fir das Jahr 1963 ergab eine annehmbare Uebereinstimmung zwischen den gemes-
senen und den berechneten (Verfahren 3hnlich wie in Jllich) Werten (May and
Stuart 1968).

5.4. Berlicksichtigung des Windprofils

In den iblichen Formeln fir die Schadstoffkonzentration wird eine mittle-
re Windgeschwindigkeit u verwendet. Meist setzt man hier die in Emissions-
héhe gemessene Windgeschwindigkeit ein (dabei ist zu bemerken, dass die ef-
fektive Emissionshdhe infolge der Kaminidberhdéhung, die meist auch bericksich-
tigt wird, noch im einiges hoéher liegt). Wie wir jedoch wissen steigt in der
atmosphdrischen Bodenschicht die Windgeschwindigkeit mit der Héhe. In Jdlich
(Vogt et al. 1974) liess sich dieTransportgeschWindigkeitam besten durch
den vertikalen Mittelwert der Windgeschwindigkeit zwischen dem Boden und der
effektiven Emissionshéhe anndhern. Das Windprofil kann mit einem log- bzw.
mit einem log+lin - Gesetz (siehe Abschnitt 2.3) oder auch mit empirisch an-
zupassenden Potenzansatzen beschrieben werden. Die Rauhigkeitslénge zO ist
schwer zu bestimmen, da sie stabilit&tsabhdngig ist.

In Jllich ist man daran,ein statistisches Ausbreitungsmodell zu entwickeln,
das die héhenabhdngige Windgeschwindigkeit beriicksichtigt (Vogt et al 1974/1).
Dabei wird die anfédngliche Gaussverteilung aus abzdhlbar vielen infinitesi-
malen Gaussverteilungen aufgebaut, deren rdumliche Anordnung wieder gauss-
f6rmig verteilt ist. Die resultierende Verteilung nach einem Transport mit
héhenabhdngiger Windgeschwindigkeit ist keine Gaussverteilung mehr.

5.5. Einfluss von Windrichtungsdnderungen

Auch in dieser Hinsicht zeigt sich, dass die Annahme einer homogenen,
stationdren Strémung eine grobe Vereinfachung der Realitédt darstellt. Die
iblichen Formeln der statistischen Ausbreitungstheorie gelten nur fir zeit-
lich konstante Diffusionsbedingungen mit "statistischen" Schwankungen. In
der Realit&dt jedoch sind Aenderungen der Windrichtung sehr h&ufig. Die Durch-
fihrung von Ausbreitungsexperimenten wird dadurch oft "gestdrt".

Schwankt die Windrichtung gleichmdssig innerhalb eines bestimmten Sek-
tors, so kann man fir l&ngere Messzeiten liber y intergrieren (siehe zum Bei-
spiel ISM 1976). Es kann auch wiederum eine gaussférmige Verteilung der
Schwankungen angenommen werden (Slade 1968, S5.99).

Fir die Berechnung der Langzeitausbreitungsfunktion nehmen Gaglione et al.
(1969) an, dass die azimutale Konzentrationsverteilung der Verteilung der
Windrichtungen (Windrose) entspricht. Dies tun auch die Rechenprogramme
HERMES und AIREM (siehe Abschnitt 5.8.)

Das Problem hdngt, wie man sieht, eng mit der Messdauer zusammen, denn
von ihr héngt es ab, ob die Schwankungen als statistisch verteilt betrachtet
werden kdnnen. Mit wachsender Messdauer wachsen deshalb natlirlich auch die
07, denn Turbulenzen niedrigerer Frequenzen werden dann zunehmend mit beriick-
sichtigt (siehe auch Brun et al. 1974). Da das statistische Ausbreitungsmo-
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dell auf einer kiinstlichen Aufteilung in Hauptstrémung und statistische
Schwankungen beruht, missen Turbulenzen, deren Periode in der Gréssenord-
nung der Messdauer liegt, immer zu Schwierigkeiten fihren.

Um ein Bild der Schadstofffahne fir kiirzere Beobachtungszeiten, bzw. grds-
sere Quelldistanzen und damit Transportzeiten zu erhalten, wurden Modelle ent-
wickelt, bei denen die Fahne aus einzelnen gaussfdrmigen Wolken zusammenge-
setzt ist, die schrittweise mit dem jeweiligen Wind transportiert werden. Der
Aufwand flir solche Modelle und die Schwierigkeiten sind jedoch betréchtlich
(siehe Schultz et al. 1975).

5.6. Schwachwindlagen und Inversionen

Diese austauscharmen Wetterlagen kdnnen in der Umgebung eines Emittenten
zu betrachtlichen Schadstoffkonzentrationen fihren. Fir die Langzeitbelastung
mdégen solche unglinstigen Bedingungen wohl an den meisten Orten von unterge-
ordneter Bedeutung sein (siehe Barry 1971), im Falle von Stérfdllen jedoch
sind sie sehr ernstzunehmen. Langandauernde austauscharme Wetterlagen kommen
in unseren Gegenden relativ selten vor. Tageszeitlich bedingte Schwachwind-
lagen oder Inversionen sind dagegen hé&ufig.

Die Erfassung dieser Situationen ist sehr schwierig. Da meist die erfor-
derlichen meteorologischen Messdaten fehlen, ist auch die Entwicklung entspre-
chender Modelle noch nicht weit gediehen. Die meist verwendeten Windmessin-
strumente sprechen bei schwachen Winden Kaum an, vor allem die Richtungsan-
gabe ist oft fehlerhaft. Inversionen,die Gber der Emissionshdéhe liegen, k&nnen,
wenn kein meteorologischer Turm zur Verfigung steht, im Grunde nur mit Hilfe
von Radiosondenaufstiegen (an Fesselballonen) gemessen werden., die kost-
spielig sind, jedoch von grossen Wetterstationen routinemdssig durchgefihrt
werden. Oft l&sst sich aus diesen Messergebnissen der umliegenden Wetter-
stationen die HShe der Inversion ungefdhr interpolieren.

Die Bedingungen in Mihleberg sind nur sehr unvollstdndig bekannt. Der me-
teorologische Sicherheitsbericht (ISM 1967) liefert fir die Inversionslagen
nur sehr ungenaue Daten. Er unterscheidet drei Schichten zwischen 0 und 280 m
Uber dem Standort. Fir vier reprdsentative Monate des Berichtsjahres wird
mit Hilfe von lediglich drei Diffusionskategorien eine Statistik der Ausbrei-
tungsbedingungen angegeben. Trotz der Unsicherheit der angegebenen Werte
(siehe auch Abschnitt 4) wird festgestellt, dass die Hiufigkeit der Inver-
sionslagen nicht zu vernachl&ssigen ist. Die Zahl der Schwachwindlagen ist
beachtlich: in der H6he von 30 m lag im Untersuchungsjahr 66/67 die Windge-
schwindigkeit in 47% der Zeit unter 1 m/s . In einer Hdhe von 160 m betrug
der Anteil dieser Winde immer noch 12%. Es muss damit gerechnet werden, dass
sich die Schadstoffe im austauscharmen Talkessel fangen kénnen. Dazu muss je-
doch bemerkt werden (siehe May und Stuart 1968) dass gerade bei Schwachwind-
lagen die Kaminiiberhéhung grosse Werte erreicht.

Das statistische Diffusionsmodell nimmt homogene Bedingungen und meist
eine nach oben unbegrenzte Ausbreitung an. Hdheninversionen kénnen grob durch
einen Reflexionsterm simuliert werden (siehe z.B. ISM 1976). Fd4r eine de-
taillierte Betrachtung komplizierter Temperaturschichtungen wéren Mehrschich-
tenmodelle notwendig ,

Auf langere Distanzen fihrt eine HBheninversion zu einer homogenen verti-
kalen Konzentrationsverteilung in der Ausbreitungsschicht und zu erhdhten
Konzentrationen (bis zu einem Faktor 10 in 10 bis 20 km Abstand). Das kdénnte
bei hypothetischen Stdrfdllen in Mihleberg fiir die Belastung in Bern von
grosser Bedeutung sein.

Van der Hoven (1976) hat eine sehr interessante Untersuchung tber Diffu-
sionsexperimente bei austauscharmen Wetterlagen angestellt. Die Versuche wur-
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den in mehreren Gegenden mit verschiedenartigster Bodenbeschaffenheit an-
gestellt. Seinen Angaben zufolge wird mit dem Pasquillschen System (siehe
z.B. IAEA 1968) die Konzentration bei Schwachwindlagen mit Inversion je nach
Bodenrauhigkeit stark idberschdtzt. Er flihrt dies darauf zuriick, dass die Aus-
breitung quer zur Windrichtung grdsser ist, als bisher angenommen. Die Er-
gebnisse sind jedoch etwas unsicher, da die Instrumentation oft ungeniigend
war und wegen lockerer Messnetze die Maxima oft unterschédtzt wurden. Weil die
Emissionen ausserdem am Boden erfolgten, zog in rauhem Geldnde die Tracerwol-
ke nachweislich in vielen F&llen Gber die Messpunkte hinweg.

Vermehrte Anstrengungen zur Untersuchung austauscharmer Wetterlagen sind,
vor allem in Hinsicht auf die meteorologischen Daten, dringend notwendig.

5.7. Berlicksichtigung der Topoéraphie

Die Annahme einer flachen Ebene ist in Hinblick auf eine Anwendung auf die
Umgebung von Miihleberg wohl der schwerwiegendste Nachteil der statistischen
Ausbreitungsmodelle.

' ' Einen Versuch, die Gelé&ndestruktur zu berucksichtigen,
haben Gaglione et al. (1969) in Ispra (Italien) unternommen. Sie setzten fir
die effektive Emissionshdhe jeweils die HOhendifferenz zwischen dem interes-
sierenden Gelandepunkt und dem Emissionspunkt an. Mit einem Rechenprogramm
wurde so die korrigierte Konzentrationsverteilung fir ein unebenes Gelénde
berechnet. Diese Korrektur fihrt zu einer Erhdéhung der berechneten Konzentra-
tionen bis zu einem Faktor 10. Die im angefiihrten Bericht rapportierte experi-
mentelle Verifikation war noch sehr unvollstdndig, liess jedoch eine grobe
Uebereinstimmung erkennen.

Eine andere Méglichkeit fir die Berlcksichtigung der Gel&ndestruktur ware
die Einfihrung von mehreren Spiegeltermen. Analog zur Bericksichtigung der
Reflektion am Boden oder an H8heninversionen kdénnten unter Umstdnden andere
Reflektionsebenen,wie z.B. Talhdnge,mit Hilfe von symmetrischen virtuellen
Quellen simuliert werden. Fir ein so kompliziertes Geldnde wie die Umgebung
von Mihleberg kommt ein solcher Ansatz jedoch sicher nicht in Frage.

Es wurde versucht, die‘Messergebnisse der ersten elf Ausbreitungsexpe-
rimente bei Mihleberg (Xe-133-Methode) mithilfe des Ublichen statistischen
Ausbreitungsmodells zu erkldren. Die Eignung einer Hoéhenkorrektur nach
Gaglione et al. wurde dabei ebenfalls untersucht. Bei Verwendung der iib-
lichen meteorologischen Eingangsdaten war die Uebereinstimmung sehr schlecht.
Diese Berechnungen sind in Kapitel 7 genauer beschrieben.

5.8. Kurzbeschreibung einiger Computerprogramme

Bis heute wurde eine Fiille von Computerprogrammen entwickelt, die zur Si-
mulierung der atmosphdrischen Schadstoffausbreitung dienen. Schon 1969 zihl-
te Winton (Winton 1969) 17 solche Rechenprogramme auf. Meist sind dies kompli-
zierte Modelle zur Sicherheitsanalyse von Kernkraftwerken, die auch das Spalt-
produktinventar, die Wirkung von Filtern und Barrieren sowie Dosen auf ver-
schiedenen Belastungspfaden berechnen. Der Simulation der atmosphirischen Dif-
fusion dient meist nur ein kleiner Teil dieser Programme, der sich von einem
Code zum anderen oft nur wenig unterscheidet.

Hier kann nur eine kurze Uebersicht lUber eine kleine Auswahl der neueren
Rechenmodelle gegeben werden.

Van der Hoven und Gammill flhrten 1969 eine vergleichende Untersuchung von
elf verschiedenen Programmen durch. Darunter war auch RSAC (Coates und Horton
1966), ein sehr flexibler Code, dessen Ausbreitungsteil auf Suttons Formeln be-
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ruht. Mit diesen Programmen wurde ein vorgegebener hypothetischer Stdérfall
simuliert. Die resultierenden. Gamma-Submersionsdosen wiesen grosse Unterschie-
de auf (Faktor 10 bis 103), was ausser anderen Ursachen auch auf verschiede-
ne Integrationsmethoden und verschiedenartige Behandlung der Bodenreflektion
zurlckzufihren war. Die Pasquillsche Diffusionskategorie und die Windgeschwin-
digkeit waren dabei vorgegeben. Als Reaktion auf diese Untersuchung wurde im
Auftrag der AEC das Programm RACER (Strenge et al. 1971) entwickelt. Es ist
sehr umfassend, berechnet das Spaltproduktinventar, die Wirkung verschiedener
Barrieren und Filter, den atmosphdrischen Transport und verschiedene Dosen.
Die Berechnung der atmosphdrischen Ausbreitung erfolgt aufgrund des statisti-
schen Diffusionsmodells, verschiedene Parametersdtze (Sutton, Hanford, Pas-
quill) sind vorprogrammiert, es koénnen aber auch andere beliebig eingegeben
werden. Es wird keine Reflektion am Boden oder an einer Hoheninversion ange-
nommen. RACER ist speziell zur Beurteilung der Auswirkungen von Reaktorstdr-
fdllen geeignet.

WEERIE (Clarke 1973) ist ebenfalls ein umfassendes Programm, das in Eng-
land entwickelt wurde. Die Ausbreitungsrechnung basiert auf'Pasquill und sei-
nen Parametern. WEERIE wird auch fiir regionale Untersuchungen verwendet (Mac-
donald et al. 1974).

HERMES ist ein sehr umfangreiches Programm zur Abschitzung der Umweltein-
fliisse einer Kernindustrie mit mehreren Emittenten auf regionaler Basis
(Soldat et al. 1973, AEC 1973). Geeignete Teile davon wurden fir die Anwen-
dung auf einzelne Emittenten umprogrammiert. Das so entstandene Programm
GRONK (Soldat et al 1973) berechnet mit Hilfe einer sektorengemittelten Gauss-
schen Langzeitausbreitungsfunktion ochne Bodenreflektion mehrere Dosistypen
iber die verschiedensten Belastungspfade. Detaillierte Angaben Uber lokale
Gegebenheiten und Lebensgewohnheiten sind als Eingangsdaten erforderlich.

Fir den vertikalen Ausbreitungsparameter werden wahlweise die Werte nach Pas-
quill oder Fuquay Simpson (Hanford) eingesetzt. Dieses Programm wurde von der
AEC im Rahmen von Genehmigungsverfahren fir kerntechnische Anlagen routine-
massig verwendet. .

AIREM (Martin et’al. 1974) ist ebenfalls ein Modell zur Beurteilung der
Langzeiteffekte. Wie HERMES arbeitet es mit einer sektorengemittelten Lang-
zeitausbreitungsfunktion. Reflektionen am Boden und an HSheninversionen wer-
den beriicksichtigt. Zur Charakterisierung der Ausbreitungsbedingungen werden
die Diffusionskategorien nach Pasquill und die Parameter nach Turner (1971)
verwendet. Die Verwendung von sektorengemittelten Werten und damit die Eli-
mination von cy) fihrt nach Martin und Nelson (1974) fir grosse Distanzen
zu kleineren und fir kleine Distanzen zu grdsseren Dosen als ein binormales
Fahnenmodell (wie es zum Beispiel in Jllich fiir die Berechnung der Langzeit-
belastung verwendet wird). AIREM ist sehr UGbersichtilich und dient ledig-
lich zur Berechnung der Ausbreitung und der Dosen.

WRED (Cooper 1969) geht von einem etwa$ anderen Ansatz aus. Es kann belie-
big viele meteorologische Datengruppen (Temperaturdifferenz, Windrichtung
und -geschwindigkeit) aus laufenden Messreihen mit grosser Geschwindigkeit
verarbeiten und berechnet daraus die Haufigkeitsverteilung der Dosiswerte in
verschiedenen Gelé&ndepunkten. Nach einem in Brookhaven entwickelten System
wird die Diffusionskategorie jeweils aus den Messwerten bestimmt. die Ausbrei-
tung wird nach der lblichen Gauss-Formel ohne Bodenreflektion berechnet.

DIFPCT ist ein kilrzlich vom Service de la Protection de 1'Air in Payerne
(Schweiz) entwickeltes Modell (ISM 1976). Es behandelt lediglich die Schad-
stoffausbreitung, beruht auf den Formeln von Sutton und unterscheidet vier
Diffusionskategorien. Reflektion am Boden und an einer HOheninversion werden
bericksichtigt, bei stark variierendem Wind kann iber die y-Achse integriert
werden. Das Modell kann bis zu zehn Quellen berticksichtigen und erlaubt die
Ueberlagerung mehrerer Fahnen zur Simulation nicht-stationdrer Zustande.
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5.9. Vor- und Nachteile des statistischen Ausbreitungsmodells

Fir die Verwendung des heute weit verbreiteten statistischen Diffusions-
modells spricht sein einfacher mathematischer Apparat und seine einfache
Handhabung. Ohne komplizierte und zeitraubende schrittweise Berechnungen
kann die einfache Formel fir den Ausbreitungsfaktor flr die verschiedensten
Bedingungen schnell geldst werden. Langjdhrige Erfahrung und eine Reihe von
ausgereiften Rechenprogrammen stehen zur Verfigung. Das Gausssche Rauchfah-
nenmodell stellt in seiner idblichen Version mit vorgegebenen Parametersdtzen
sehr geringe Anforderungen an die meteorologischen Ausgangsdaten. Im ein-
fachsten Falle sind dies synoptische Beobachtungen zur Ermittlung der Dif-
fusionskategorie, sowie Windrichtung und Windgeschwindigkeit in Emissions-
hdhe.

Gerade in der Unfdhigkeit jedoch, wesentlich mehr meteorologische Daten
verarbeiten zu koénnen, liegt die entscheidende Schwdche des statistischen
Diffusionsmodells, denn es gibt kein physikalisches Modell, das die Atmos-
phidre mit so wenig Parametern geniigend genaubeschreiben kénnte. Die verein-
fachenden Annahmen, die zur Entwicklung der Theorie notwendig waren (siehe
Abschnitt 3.5.), fihren unter unglinstigen Bedingungen zu unakzeptablen Feh-
lern. Van der Hoven (1974) hat gezeigt, dass im regionalen Massstab selbst
bei relativ ebenem Geldnde die Verwendung einer einzigen Windmessstation
anstatt eines Windfeldes zu grossen Fehlern fihrt.
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6. DIE PARTICLE~IN-CELL METHODE

6.1. Grundlagen

Das statistische Diffusionsmodell versucht im Grunde, die atmosphdrische
Diffusionsgleichung (3.5) bzw (3.7) analytisch zu ldsen. Dazu ist es, wie
wir gesehen haben, jedoch notwendig, vereinfachende Voraussetzungen zu ma-
chen, die die Anwendbarkeit des Modells stark einschrdnken. Deshalb wurde
versucht, die Diffusionsgleichung numerisch zu 1l&sen. Die zundchst verwen-
deten Box-Modelle (MacCracken et al. 1972, siehe auch Abschnitt 3.3.), die
mit einem endlichen Differenzenverfahren arbeiteten konnten zwar verédnder-
liche meteorologische Bedingungen, Windprofile, komplizierte Topocgraphie
und photochemische Prozesse bericksichtigen, jedoch trat infolge der Ver-
wendung von endlichen homogenen Boxen eine sogenannte "klGnstliche Diffu-
sion" auf. Um &hnlichen Schwierigkeiten mit endlichen Differenzenverfahren
begegnen zu kénnen, war in der Hydrodynamik die sogenannte Particle-in-cell
Methode entwickelt worden. Sklarew, Fabrick und Prager wandten sie erst-
mals auf die atmosphdrische Diffusion an und nannten sie PICK, wobei das
K auf die Verwendung der K-Theorie hindeuten soll (Sklarew et al. 1971).

Bezieht man in die gtmgspbériscée Ausbreitungsgleichung allgemein die

- Windgeschwindigkeiten u, v, w ( = uA } ein, so wird (3.5) =zu:

3 _ 5 Ox_5ox.5 ,ox El 9 g o
ot Y ox Va—g dz +’ax (Kxgg)+’b—xy(Ky5§-)+§§-(Kzaz)

q .
- u, grady + div (K grad<) (3.17)

Da K grady) den turbulenten Fluss darstellt, kann eine Diffusionsgeschwin-
digkeit

> K

u_ = — grad 3.18

D" X grady ( )
definiert werden. Dass die Diffusion hier durch eine Geschwindigkeit aus-
gedrickt wird, ist das wirklich neue an der PICK-Methode. Flihren wir nun
die sogenannte Pseudogeschwindigkeit

2=u +u (3.19)
= uA uD .
ein, dann wird unter der Annahme einer inkompressiblen Hauptstrdmung
(div ﬁA= 0) die Ausbreitungsgleichung zu:

P) _ 2 _ 9x QJuy dvy 9wy =0 (3.20)
sﬁ-+ div ((-u) = 5{5 -5j§ -?;5 —Eég

Dies entspricht der Kontinuitédtsgleichung fir eine kompressible Flissig-
keit.

Die Schadstoffe werden nun durch eine grosse Anzahl von Tracerpartikeln
représentiert, die sich in einem Zellensystem ausbreiten. Jedem Partikel
wird eine bestimmte Schadstoffmenge zugeordnet. Wie schon in Abschnitt 3.4.
angedeutet, erfolgt die Simulation der Teilchenausbreitung schrittweise
(siehe z.B. das Flussdiagramm von XPIC in Abb.3.8.). Zuerst werden aus der
Partikelverteilung volumengewichtete Zellenkonzentrationen berechnet
(Abb.33}) Aus diesen lassen sich dann nach der, in eine Differenzengelei-
chung verwandelten, Formel (3.18) die Diffusionsgeschwindigkeiten aun den
Zelleneckpugkten berechnen (Abb. 3.9.c). Zusammen mit den Advektionsgeschwin-
digkeiten uA werden daraus die entsprechenden Pseudogeschwindigkeiten er-
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(aus Schultz et al.,1975)
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mittelt. Mit einer zweiten Volumenwichtung erhdlt man die Transportgeschwin-
digkeit der Partikel, die dann um einen Zeitschritt t fortbewegt werden.

Verschiedenste Ablagerungs- Zerfalls- und chemische Reaktionsvorgénge
wahrend des Transports kénnen berlcksichtigt werden. Allerdings ist dann
fir jeden sich verschieden verhaltenden Schadstoff eine eigene Ausbrei-
tungsrechnung notwendig. Der radioaktive Zerfall von Spaltprodukten kann,
da er lediglich zeitabh&ngig ist, separat berlcksichtigt werden.

Durch die Zellenanordnung und das eingegebene Windfeld kann jedes be-
liebige Geldnde betrachtet werden. Die PICK-Methode macht keine prinzipiel-
len Einschrinkungen fir moégliche Randbedingungen und stellt damit die all-
gemeinste und bis heute beste Methode zur Ldsung der Ausbreitungsgleichung
dar.

6.2. Bestehende Rechenprogramme und erste Anwendungen

Das Programm NEXUS wurde fiir die Untersuchung der Luftverschmutzung auf
regionaler Skala entwickelt und auf die CO-Verteilung im Becken von Los
Angeles angewendet (Sklarew et al. 1971). Mit ca 1400 Zellen und 163 Zyklen
wurde das CO-Verhalten Uber 17 Stunden in 12 Minuten auf einem UNIVAC 1108
mit 60 K Speicher simuliert. Die berechneten Durchschnittskonzentrationen
wichen um + 20% von den Messwerten ab. Meteorologische Daten aus friheren
Untersuchungen wurden vollstandig spezifiziert eingegeben. Die Version
NEXUS/P kann ausserdem Photochemische Reaktionen berlicksichtigen.

ADPIC ist eine &hnliches, aber weiter entwickeltes Modell (Lange, 1973
Crandall et al.,1973). Seine maxilamel Kapazitdt sind 25 000 Zellen und
30 000 Partikel. Bei dieser Grdsse braucht es ca. 0,07 min/Zyklus und prak-
tisch den gesamten Kernspeicher auf einem CDC-7600 Computer, was fiir eine
durchschnittliche Anwendung 1/100 der Realzeit entspricht. Es kann ein fes-
tes oder expandierendes Zellensystem fast beliebiger Grdsse gewdhlt werden
(1 bis 1000 km). Ist jedoch die Standardabweichung der Schadstoffwolke klei-
ner als die Zellengrdsse , wird die Transportgeschwindigkeit zu gross. Des-
halb missen kontinuierliche Punktquellen in Quellenndhe mit besonderen Ver-
fahren behandelt werden. Die anfangliche Partikelverteilung an der Quelle
ist gaussffrmig und wird durch einen Zufallszahlengenerator festgelegt.

Das Auswaschen wird durch Verringern der mit den Partikeln assoziierten
Schadstoffmasse simuliert. Der Output enthdlt sowohl die Konzentrationsver-
teilung in der Luft als auch am Boden (von Ablagerungen). Das bendtigte
Windfeld wird von einem speziellen Programm (MACAW) geliefert. Ueber die
verwendeten Diffusionsparameter soll im ndchsten Abschnitt kurz referiert
werden. Ausfiihrliche Testldufe mit verhdltnismdssig wenig Zellen und Tra-
cerpartikeln fir standardisierte, analytisch ldsbare Probleme ergaben Ab-
weichungen von héchstens + 5% von den analytisch gewonnenen Resultaten.
ADPIC wurde bei der Erarbeitung der sogenannten Rassmussen-Studie intensiv
eingesetzt. Eine Anwendung auf Auswascheffekte in unebenem Geldnde zeigte
deutlich die Ueberlegenheit gegeniber dem statistischen Modell (Lange, Knox,
1974) .

Da auch nach intensiven Bemihungen die Programme NEXUS und ADPIC nicht
erhdltlich waren, hat eine Gruppe an der TU Hannover (BRD) das Programm
XPIC entwickelt (Schultz et al. 1975, 1976, Wineke et al. 1975). Die maxi-
male Kapazitdt betrigt zur Zeit ca 10 600 Zellen und 30 000 Partikel. Test-
ladufe ergaben selbst bei fehlender Advektion eine gute Uebereinstimmung mit
analytisch gewonnenen Resultaten., Das Programm befindet sich noch im Erpro-
bungsstadium, inbesondere fehlt noch ein geeignetes Windfeldprogramm.
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6.3. Bestimmung der Diffusionskoeffizienten

Die einfachste Mdglichkeit zur Bestimmung der Diffusionskoeffizienten
ist die Umrechnung der in langjdhrigen Messreihen gewonnenen Werte fur die
Standardabweichung der gaussférmigen Rauchfahne nach dem statistischen Mo-
dell. Die erforderlichen K-Werte kdénnen mit den folgenden Formeln berech-
net werden (siehe Schultz et al. 1976 und Lange 1973).

K. (t) = 1/2 de’ (3.21)
i B dt :

ks
K (£) = 1/2 g;oa- (3.22)

Im Gegensatz zur bei (3.7) angemerkten Umrechnungsformel wurden hier die K
als zeit- bzw. ortsabhdngig angenommen. Wie schon weiter oben ausgefihrt,
ist das notwendig, da mit wachsender Schadstoffwolke andere Teile des Wir-
belspektrums an Einfluss gewinnen und damit die Diffusivitdt &ndern.

Eine andere, direktere, wenn auch noch nicht ganz fertig entwickelte
Methode zur Bestimmung dexr Diffusionskoeffizienten besteht in der Anwendung
der Aehnlichkeitstheorie fiir die atmosphdrische Bodenschicht (siehe Lange
1973). Das Verhalten von K wird durch die folgenden Formeln beschrieben:

y@

K =K e ulz) 23 (o) (3.23)
X Y
Dabei ist of die mittlere horizontale Ausdehnung der Wolke.
kz .2 du
K = 22 el 3.24
2 (¢n 3z ( )
Wobei -
kz_ Qu (3.25)

=T oz
ein stabilitidtsabhdngiger, dimensionsloser Ausdruck fir die Windscherung
ist, dessen Abhdngigkeit vom Stabilitatsparameter £ = z/L mit semiempiri-
schen Formeln ausgedriickt werden kann. (Siehe auch Abschnitt 2.3.) .Fir die
atmosphidrische Bodenschicht sind diese Formeln in guter Uebereinstimmung mit
den Messresultaten, oberhalb muss bis zur Mischungshdhe extrapoliert werden.

Wineke et al. schlagen ein &hnliches Verfahren nach Blackadar vor.

Vogt et al. (1971) geben eine Methode fiir die Bestimmung des Hbhenver-
laufs der Diffusionskoeffizienten nach der K-Theorie an, die besonders fir
den Fall von HOheninversionen geeignet ist. Als Ausgangsdaten dienen Vektor-
windfahnenmessungen und Radiosondenauftiege. Die Uebereinstimmung der ge-
messenen mit den berechneten Werten ist gut.

Zusammenfassend muss gesagt werden, dass die PICK-Methode auch in Bezug
auf die Diffusionskoeffizienten dem Gaussschen Rauchfahnenmodell idberlegen
ist, da sie die mit letzterem gewonnen Ergebnisse vollumféanglich ubernehmen
kann ohne jedoch an diese Sichtweise gebunden zu sein. Die PICK-Methode kann
beliebiges zeitliches und rdumliches Verhalten der Diffusionskoeffizienten
beriicksichtigen und damit die verschiedensten Ansdtze und Theorien testen
und anwenden.

6.4. Bestimmung des Windfeldes

Zum XPIC-Rechenmodell soll ein geeignetes massenkonsistentes Windfeld-
programm entwickelt werden, das auch komplexe Gelandestrukturen berilicksich-
tigen kann. FlUr ADPIC existieren bereits solches Programm. Mit einem solchen
Code kann aus den verfigbaren Messdaten ein Windfeld konstruiert werden, das
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mit der Topographie vereinbar ist.Je weniger Daten zur Verfigung stehen, um
so weniger entspricht das berechnete Feld der Realitdt. Durch nachtrégliche
Erweiterung des Messnetzes kann das Modell zunehmend verfeinert werden. Die
optimale Zahl der Messstationen hdngt natiirlich von der Gelindeformation
und der Simulationsdauer ab. In den Versuchen am NRTS (Van der Hoven, 1974
Lange und Knox 1974) wurden ca. 20 Stationen in einem Gebiet von 10 000 km
eingesetztund damit verh&dltnismidssig gute Resultate erzielt.

2

6.5. Beurteilung

Wenn man die Modelle von ihrer Behandlung des Wirbelspektrums her betrach-
tet, dann liegt im Grunde der Vorteil des PICK-Modells darin, dass die kinst-
liche Grenzziehung zwischen Advektion und Turbulenz, die unumginglich ist,

zu kleineren Wirbelgr&ssen hin verschoben werden kann. Je mehr Daten verar-
beitet werden kénnen, um so grdsser ist diese Verschiebung und damit die Ge-
nauigkeit der Ergebnisse. Ueber flachem Geldnde hat das Turbulenzspektrum
tatsdchlich eine Liicke (siehe Wippermann 1974), so dass die Grenzziehung fur
kurze Distanzen unproblematisch ist. Flir unebenes Gel&nde trifft dies jedoch
weniger zu. Deshalb ist die PICK-Methode zu Behandlung komplexer Topogra-
phien besonders geeignet. Weil sie fir die Lésung der Ausbreitungsgleichung
keine einschrinkenden Bedingungen erforderlich macht, ist sie - bei Verwen-
dung geeigneter Diffusionskoeffizienten ~ filir beliebige Massstédbe verwendbar,
was gegeniber allen bisherigen Methoden einen wesentlichen Vorteil darstellt.
Ausserdem kann PICK beliebige Auswasch- und Ablagerungseffekte, chemische und
photochemische Reaktionen sowie eine grosse Anzahl von Quellen auf eine Uber-
sichtliche Art bericksichtigen, was teilweise allerdings auch bei verschie-
denen statistischen Modellen méglich ist.

Zur Ausnitzung der genannten Vorteile sind allerdings auch entsprechend
viele Eingangsdaten erforderlich. Solange diese jedoch nocht zur Verfiligung
stehen, kénnen die gleichen einfachen Daten wie flr statistische Modelle ver-
wendet werden., Ausgehend davon kann das Modell mit zunehmendem messtechni-
schem Aufwand beliebig verfeinert werden.

Ein weiterer Nachteil ist, dass der Arbeitsaufwand zur Anpassung des Pro-
gramms an die lcokalen Gegebenheiten wesentlich grdsser ist, als bei den sta-
tistischen Modellen.

Der wesentliche Nachteil gegeniliber Rechenmodellen nach der statistischen
Diffusionstheorie ist der grdssere Rechenaufwand. Der bendtigte Kernspeicher
ist wesentlich grdsser (3400 k 6-bit-bytes (CDC) fir ADPIC gegeniber 188 k
8-bit-~-bytes (IBM) fir AIREM). Die Rechenzeiten sind schwer zu vergleichen,
da sie je nach Art der Anwendung variieren.

Schliesslich muss noch erwdhnt werden, dass zur Zeit kein fertig ent-
wickeltes Programm nach der PICK-Methode frei erhdltlich ist. Das kann sich
jedoch schnell &ndern.
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7. ANWENDUNG DES STATISTISCHEN DIFFUSIONSMODELLS AUF DIE ERGEB-
NISSE DER ERSTEN AUSBREITUNGSEXPERIMENTE BEI MUEHLEBERG

7.1. Die Ausbreitungsexperimente

Nachdem die Entwicklung der - Xe~Methode (siehe Teil II) abgeschlossen war,
hat Herr Schriber vom Kernkraftwerk Mihleberg die entsprechenden Apparaturen
Ubernommen und seither in Zusammenarbeit mit anderen Stellen mehrere Aus-
breitungsexperimente durchgefihrt. Die Dauer der Probennahme betrug 30 min.
In der Regel waren 15 Messtationen im Einsatz. Um die Windverhdltnisse wédh-
rend des Experimentes genauer zu erfassen, wurden kleine, im Gleichgewicht
schwebende Wetterballone am Kamlnfuss in den Abluftstrom eingebracht und
mit einem Telemeter verfolgt¥ Da die Abgaberaten des KKM seit der Kon-
zeption der Xe-Methode infolge eines Brennstoffwechsels ca.um einen Faktor
hundert gesunken sind, hat es sich als notwendig erwiesen, fiir die Dauer
des Experimentes den Aktivkohlefilter fir die Abgase kurzzuschliessen. Die
abgegebene Aktivitdt erhdht sich dadurch um einen Faktor zwei bis drei.

Freundlicherweise hat mir Herr Schriber die Ergebnisse der ersten elf Aus-
breitungsexperimente zur Verfigung gestellt. Die folgenden Berechnungen und
Ueberlegungen stellen keine Auswertung der Messergebnisse in Hinsicht auf die
Langzeitausbreitungsfaktoren dar. Es soll hier lediglich untersucht werden,
wie gut sich das statistische Diffusionsmodell eignet, um die vorliegenden
Messwerte zu erkldren oder vorauszusagen. Ausfihrliche Unterlagen Uber die
Berechnungen finden sich in Anhang D.

7.2. Verwendete Formeln und Parameter

Grundlage der Berechnungen ist die Ubliche Ausbreitungsformel mit vollstén-
diger Bodenreflektion (Gleichung 3.8). Da nur Messwerte in Bodenndhe vorla-
gen, konnte 2z=0 gesetzt werden. Damit ergibt sich:

2%

mit H = h + AH

Dabei ist h die Ueberhoehung und AH die H6he des Kamins bzw. (bei Héhenkor-
rektur, siehe 7.3.) die HGhendifferenz zwischen kamindéffnung und Messpunkt.
Fir die Parameter o und 0, wurden die Werte von Vogt und Geiss (1974)

verwendet. Die x-Abhdngigkeit der o wird durch den Potenzansatz

0} = p. X (3.27)

dargestellt. Mit aufwendigen Ausbreitungsexperimenten wurden in Jilich Mit-
telwerte von p, und g, fiir die Wetterkategorien B,C,D,E und F bestimmt. Die
Rauhigkeit des Geldndes war grdsser als bei den Prairie-Grass-Experimenten,
die den meist verwendeten Pasquill-Parametern zugrunde liegen, jedoch klei-
ner als bei Mihleberg. Bei den Experimenten in Jllich betrug die Emissions-
dauer eine Stunde. Unsere Messungen wurden bei kontinuierlicher Emission und
einer Probennahmedauer von 30 min durchgefihrt. Bei Slade (1968,p.154) wird
eine Abschdtzungsformel fir den Einfluss der Probennahmezeit angegeben, dem-
nach nimmt die gemessene mittlere Konzentration im Maximum ungefdhr mit der
finften Wurzel der Messdauer ab. Das ergdbe in unserem Fall einen Faktor 0,87.
Dieser Einfluss kann gegenitiber den anderen Fehlen ohne weiteres vernachlés-

*gemessen und ausgewertet von H.VO6lkle, KUeR, Freibﬁrg
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sigt werden.

Um die Genauigkeit des theoretischen Modells abschétzen zu kdnnen, muss
ein geeignetes Mass fiir die Abweichung der berechneten von den gemessenen
Konzentrationswerten gefunden werden. Da diese Werte sich teilweise um Gros-
senordnungen unterscheiden, sind Differenzen zwischen beiden Werten, wie sie
Ublicherweise verwendet werden, als Mass flr die Abweichung nicht aussage-
krédftig. Deshalb wurde der Logarithmus des Zahlenverhdltnisses

as= lglo(Xberechnet / 7(gemessen ) (3.28)

als Masszahl flir die einzelnen Abweichungen eingefiihrt. Zur Beurteilung der
Messerien als Ganzes wurden der Mittelwert

a=(Z a;)/n (3.29)
und die Standardabweichung
—
n -2
s =~/Z;;(ai -a)" / n (3.30)

der Abweichungen aller Messresultate fir jeden Ausbreitungsversuch verwendet.
Diese Masszahlen erlauben eine einfache und Ubersichtliche Darstellung der
Uebereinstimmung zwischen gemessenen und berechneten Werten. Zu beachten ist,
dass infolge des Logarithmus bei der Berechnung der Standardabweichung die
starken Abweichungen schwécher berilicksichtigt werden, als dies bei einer li-
nearen Funktion der Fall wlre. Dieser Effekt ist jedoch erwlinscht.

7.3. Ergebnisse mit {iblichen Eingangsdaten

' Zunichst wurden alle Experimente mit den Ublicherweise verwendeten Ein-

gangsdaten ohne Variation der Parameter durchgerechnet. Fir Windrichtung
und -geschwindigkeit wurden die routinemdssig vom KKM in 120 m HShe am Ab-
luftkamin (Gesamthdhe 125 m) gemessenen Werte eingesetzt. Die Wetterkategorie
und die zugehérigen AusbreitungSparameter wurden nach Vogt bestimmt (Vogt
1970, Vogt und Geiss 1974). Die UeberhShung schliesslich wurde aus der Be-
obachtung von Ballontrajektorien abgesch&tzt. Die Lage der Messpunkte, die
Ballontrajektorien und die Windrichtung sind in den Abbildungen 3.10 bis
3.20 dargestellt. (Fir genauere Daten siehe Schriber 1978). Die Ergebnisse
der Berechnungen wurden in der Tabelle 3.1 zusammengefasst. Wegen messtech-
nischer Schwierigkeiten konnten fir eine grosse Zahl von Messpunkten nur
obere Grenzen angegeben werden. In diese Berechnungen wurden lediglich die
vollwertigen Messresultate einbezogen. Zur Berilcksichtigung der Topogra-
phie wurde teilweise eine H6henkorrektur nach Gaglione et al. (siehe Ab-
schnitte 5.7. und 7.2.) verwendet. A

Zweli Ausbreitungsexperimente (Nr.3 und'Nr.7) konnten nicht ausgewertet
werden. Bei Nr.7 lag der einzige deutliche Messwert so weit ausserhalb der
vermutlichen Abluftfahne, dass mit einem Fehler bei der Messung gerechnet
werden muss. Bie Experiment Nr.3 wechselte der Wind dreimal wahrend der
Probennahme.

Bei den Experimenten 6, 8, 9 und 10 wehte der Wind in Richtung Salvisberg.
In dieser Richtung steigt das Geldnde verhdltnisméssig gleichfdrmig an, des-
halb sollten sich hier die Resultate mit dem statistischen Modell einigermassen
anndhern lassen. Berechnet man Mittelwert und Standardabweichung Uber die
Abweicgungen fir alle Messpunkte bei diesen Versuchen, so ergeben sich die
Werte atot= -2,94 und Stot= 5,09. Bei schematischer Anwendung dieses tblichen
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Abb. 3.10 Ausbreitungsversuch Nr. 1

i/ (o08)

vollstdndige Messwerte: 1, 2
obere Grenzen : 5, 6

vom 18.8.76 ,

10.15h bis 10.45h

Pilotballone:

A : 10.17 ...
B : 10.29 ...
C : 10.43

10.27 h
10.39 h
10.53 h

mittlere Windgeschwindigkeit:

3,8 +1,4m/s
4,0 + 1,5 m/s

(Ballone)
(Kamin)

mittlere Windrichtung:
o e}

65 + 10 (Kamin)
Ueberhéhung: 10 m
Umgebungstemp. : 180C
Bedeckungsgrad: 0/8
Kategorie: B

Abb. 3.11 Ausbreitungsversuch Nr. 2 vom 15.9.76 , 10.15 h bis 10.45 h
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vollstédndige Messwerte : 5, 9, 10
obere Grenzen 1, 2, 3

——3 gemessene Windrichtung

A : 10.15 ...
B : 10.28 ...
C : 10.38 ...
D : 10.44 ...

10.18 h
10.33 h
10.39 h
10.45 h

mittlere Windgeschwindigkeit:

5,1 + 1,2 m/s
4,5+ 1,5 m/s

(Ballone)
(Kamin)

mittlere Windrichtung:

285 + 10° (Kamin)
Ueberhdéhung: 20 m
Umgebungstémp.: lOOC

Bedeckungsgrad: 8/8

Kategorie: D , Regen

11, 12, 13

optimierte Windrichtung (siehe 7.5)
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Abb. 3.12 Ausbreitungsversuch Nr. 3 vom 13.10.76
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vollstdndige Messwerte: 2, 3, 10, 12
obere Grenzen : Rest
Auswertung wegen stark wechselnder Windrichtung unmdglich

Pilotballone: A : 9.41 ... 9.47 h
B: 9.53 ... 9.55h
C : 10.04 ... 10.09 h
D : 10.13 ... 10.16 h
E : 10.32 ... 10.34 h
F : 10.47 ... 10.48 h
mittlere Windgeschwindigkeit : 1,7+ 1 m/s (Ballone)
1,0 + 0,5 m/s (Kamin)
Windrichtung (Kamin) : 10.00 ... 10.30 h : 50° + 15°
10.20 ... 10.25 h : 300° + 15°
10.25 ... 10.45 h : 240° = 330°
10.45 ... 10.55 h : 330° + 15°

, 10.15 h bis 10.45 h

Ueberhéhung : 15 m
Umgebungstemp. : 9,50C
Bedeckungsgrad : 8/8

Kategorie : C , Regen
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Abb. 3.13 Ausbreitungsversuch Nr. 4 wvom 10.11.76 , 11.00 h bis 11.30 h

it X WAL N M~ Y e -
,k_.m’"“\"-. A\ N 7. Ihimanh:¥ " Pilotballone:

2.
/RN

A : 11.00 ... 11.05 h
B :11.09 ... 11.14 h
C 1r1.16 ... 11.19 h
D : 11.25 ... 11.30 h
E 11.34 ... 11.40 h

mittlere Windgeschwindigkeit:

2,3 +1,3 m/s (Ballone)
1,2 +0,5 m/s {(Kamin)

N, : o (W, NN , . .
\A,/fmaan e R aand ! ~ Windrichtung (Kamin):
e % 7 : AN

11.00 ... 11.15 h : 30%+ 15°
11.15 ... 11.45 h : 285"+ 5°

Ballone oberhalb 1200 m (C):
Sidwind

Ueberhéhung: 40m

o
Temperatur : 9 C

DY e

; bb =TT TN 3%
[/ re - — s o7, N
é.,/iw f?bp?g; fﬁ

(G e L= -~ * Bedeckungsgrad: 7/8
— e =4 : - -_-,"’,}/ . N cpredt 2
CIBRNTEE=N\ o A S <" Kategorie : D

vollstadndige Messwerte: 1, 2, 4, 5, 6
obere Grenzen 3, 7, 8

Abb. 3.14 Ausbreitungsversuch Nr. 5 vom 24.11.76 , 11.00 h bis 11.30 h

Pilotballone:

A : 10.53 ... 10.59
11.00 ... 11.02
11.08 ... 11.15
:11.18 ... 11.25
11.28 ... 11.49
: 11.38 ... 11.49
Richtungsinderung in
ca 1200 m Héhe

‘»’}‘5'\\',% "L
ENNN(RE
uﬁ\;ﬁ{l&iz
e / . E\ ‘_x \\l\

* T H O OWw
[oalN = g« B = M= Mo}
*

mittlere Windgeschwindigkeit:

2,7 + 0,5 m/s (Ballone)
2,5+ 0,5 m/s (Kamin)

mittéere gindrichtung:
1957 + 5 (Kamin)

-( Nl ’»’:’” ‘llol.'y by

:; %?7 g“

Ueberhéhung : 35 m
Umgebungstemp. : 3%

Bedeckungsgrad: 5/8

vollstandige Messwerte: 1, 2
obere Grenzen : 6, 8, 9, 10, 11

, 3, 4, 5, 7 Kategorie : D
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Abb. 3.14 Ausbreitungsversuch Nr. 6 vom 8.12.76 , 10.50 h bis 11.20 h
]
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rm
B
- ) W WO Ve szl 225
ﬁ%;4( P ¢ (’ “?\n'@ LY \&k
-““ . g . _’ =
7, [ ST 7
Y ,“ :.
N AR m{'ﬁ N waz: VOllstdndige Messwerte:
e 5 NN ,;(_f ' 1, 3, 4, 7, 9, 10, 11, 14, 15
1 ary4d YA NN y obere Grenzen :
-2 ./>f 505 ; 1?1_ 2,5,6,8, 12, 13
e G Tt T ear
ra //’};‘-'éj/fr‘_ ’ .Y
-
Pilotballone: A : 10.50 ... 10.53 h
B :11.00 ... 11.06 h
R C: 11.10 ... 11.14 h
D : 11,15 ... 11.21 h
- mittlere Windgeschwindigkeit: 8,1 + 2,3 m/s (Ballone)
5,0 + 1 m/s (Kamin)
. mittlere Windrichtung : 230° i_lOO {Kamin)
Ueberhéhung : ~5m
o Umgebungstemp. : 6" C
Bedeckungsgrad : 8/8
.
Kategorie : D
-
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Abb, 3.15 Ausbreitungsversuch Nr. 7 wvom 5.1.77 , 11.00 h bis 11.30 h

—
= A A
(] :
Pl
.
W
Panet
Y
il
— W2 % o o . ' . ¢ ulz]L 1/
" uu 7 = - 3 - - -
hi | 1 —
enen®y " S
1 7’ R "’:}g‘j"\
?\\\gﬁif?ﬁz¢ Y G'lng@??ﬁzw
™M
vollstidndige Messwerte: 11, 14
cbere Grenzen : restliche Punkte
- Pilotballone: mittl. Windgeschw.: Ueberhdhung: 100m
A : 10.25 ... 10.33 h 1,6 + 0,7 m/s (Ballone)
B : 10.35 ... 10.42 h 0,8 + 0,4 m/s (Kamin)
B € :10.45...10.52°'h ..+ ere Windrichtung: Kategorie: D
D : 10.55 ... 11.00 h g5 %03 (;“ ,l) ng: gorie:
E : 11.03 ... 11.10 h z amin
bl F: 11.13 ... 11.19 h
G : 11.23 ... 11.32 h
E,D: gleiche Bahn Der Messwert bei Punkt 11 kann als "Ausreisser”
yad betrachtet werden. Der ganze Versuch wurde daher

bei der Auswertung nicht beridcksichtigt.
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Abb. 3.16 Ausbreitungsversuch Nr.8

3

vom 26.1.77 , 11.00 bis 11.30 h

. ARV AY - Y .
Py
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'

Saiu:s g
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>l

vollstandige Messwerte: 4, 15
obere Grenzen :

Abb. 3.17

restliche Punkte

vollstédndige Messwerte: 2, 3, 4, 5,
obere Grenzen : 11, 12

Pilotballone:

A : 10.55 ... 11.02
: 11.05 ... 11.08
: 11.11 ... 11.19
: 11.22 ... 11.28
: 11.31 ... 11.40

mMo0Ow
(== gio e gie §

mittlere Windgeschwindigkeit:
7,0 + 7,0 m/s (Ballone)
5,0 + 1,0 m/s (Kamin)

Windrichtung (Kamin):
248° + 5°
Ueberhdhung: ~15m

Umgebungstemp. :
Bedeckungsgrad: 8/8

Kategorie : C
Nebelschwaden, z.T. Nieselregen

Ausbreitungsversuch Nr, 9 wvom 16.2.77 , 10.30 h bis 11.00 h

Pilotballone :

A : 10,25 ... 10.31 h
10.34 ... 10.39 h
: 10.45 ... 10.50 h
: 10.52 ... 10.55 h
: 11.00 ... 11.06 h
A und D gleiche Bahn

mooOow

mittlere Windgeschwindigkeit:
7,4 + 2,4 m/s (Ballone)
4,7 + 1,0 m/s (Kamin)

Windrichtung (Kamin) :
230° + 10°

Ueberhdhung: 20 m

Bedeckungsgrad: 7/8

Kategorie : D
feine Neuschneedecke
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Abb. 3.18 Ausbreitungsversuch Nr. 10 vom 4.3.77 , 10.30 h bis 11.00 h

11 S_\Vk RN

L3

) 3
\ N

AR E St

\\\\' PR I

vollstédndige Messwerte: 1, 2, 4, 5, 6, 7, 8, 9

obere Grenzen

Pilotballone:

3, 10, 11

A : 10.26 ... 10.37
B : 10.40 ... 10.49
C : 10.52 ... 10.58
D 11.03 ... 11.05

o == g

mittlere Windgeschwindigkeit:

Windrichtung :

Ueberhdhung :

Kategorie :

5,8 + 2,3 m/s (Ballon)
4,0 + 1,0 m/s (Kamin)

240° + 10°
=40 m

D
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Abb. 3.19 Ausbreitungsversuch Nr, 11 wvom 16.3.77
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, 10.30 h bis 11.00 h

W, =
{z\\\//ﬁmmhn oy

vollstdndige Messwerte:
obere Grenzen :

Pilotballone :

A
B
C
D
E

2,

10.10
10.22
10.35
10.50
11.00

O \\7 o7 ("zif*; !

1, 4,

3,

mittlere Windgeschwindigkeit:

Windrichtung:

Ueberhdhung :

Bedeckungsgrad 2/8

Kategorie :

2,5+1,2 m/s-

7 );. ARBBN ;\ e

Wk . , ' | <
7 ”u(ﬂnnﬂd Abon "’ ':5(
W iy

\‘V'

5, 6, 7, 8, 9, 10, 11, 13, 14, 15

10.19
10.32
10.48
10.59
11.05

[= = e = i< )

(Ballone)

1,6 + 0,5 m/s (Kamin)

300° + 30°

55 m (aus anderen Versuchen abgeschéitzt)

B
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Ausbreitungsmodelléowurde also die Bodenkonzentration an den insgesamt 27
Messpunkten in diesen vier Versuchen in geometrischen Mittel um einen Fak-
tor 870 unterschatzt. Bei den Versuchen Nr.2 und Nr.ll zeigen die Parame-
teruntersuchungen (siehe 7.5), dass die Ausbreitung ebenfalls gegen Salvis-
berg hin erfolgte, obwohl die Windmessung etwas anderes anzeigte. Wenn man
auch diese Versuche in die vorige Ueberlegung einbezieht, so ergibt sich
flir diese Ausbreitungsrichtung eine noch viel gravierendere Unterschétzung
der effektiven Bodenkonzentrationen in der ndhere Umgebung.

Aus anderen Richtungen liegen nur wenigé Messungen vor (siehe Tab.3.1).
Bei Versuch Nr.l (Richtung Horn) und Nr.5 (Richtung Oberruntigen), bei de-
nen das Terrain in Ausbreitungsrichtung sehr steil ansteigt, stimmt das Mo-
dell verhdltnismdssig gut. Bei Versuch Nr.4 war die Windrichtung stark hé-
henabhdngig, wie die Ballontrajektorien zeigen. Deshalb liefert das Ubliche
Modell hier keine brauchbaren Ergebnisse.

Zusammenfassend muss festgestellt werden, dass das statistische Ausbrei-
tungsmodell mit den gebr&uchlichen Parametern schematisch angewendet nur
ein unzul@ngliches Hilfsmittel zur Berechnung von Kurzzeitverdinnungsfakto-
ren in der Umgebung des KKM darstellt.

Tabelle 3.1 Berechnung mit {iblichen Eingangsdaten

Ausbreitung in Richtung Salvisberg

Vers., « Kat. h u M* b* a s Anz. max.a
Nr. [°] Lm]  [m/s] lal> 1
6 230 D 5 5 9 9 - 0,44 1,10 3 - 2,72
- 1,59
8 248 c 15 5 2 2 -16,60 5,63 2 -22,23
~-10,97
9 230 D 20 4,7 9 9 - 3,45 3,69 6 - 9,77
- 9,00
10 240 D 40 4 7 7 -1,59 ~ 2,89 2 - 7,54
- 4,32
2 285 D 20 4,5 3 2 - 3,75 2,34 3 - oo
- 6,09
11 300 B 55 1,6 12 10 - 7,55 8,06 11 - o0
- oo
Andere Richtungen
1 65 B 10 4 4 4 0,27 0,74 1 1,02
0,96
4 285 D 40 1,2 5 0 : 5 mal oo
5 195 D 35 2,5 6 6 - 0,04 0,89 1 - 1,55
- 0,90

* M : Anzahl der vollwertigen Messresultate beim betreffenden Experiment
b : Anzahl der fir die Berechnung von a und s benitzten Resultate
max.a : die beiden gréssten Einzelabweichungen

v

1) also des Gaussschen Modells (Formel 3.26) mit Héhenkorrektur und
Jilicher Parametern, siehe Abschnitt 7.2.
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7.4. Parameterstudien und HOhenkorrektur

Da die experimentelle Bestimmung der verschiedenen Parameter meist pro-
blematisch und fehlerhaft ist, wurden die Parameter in einer bestimmten Rei-
henfolge so variiert, dass die Standardabweichung s der Abweichungen a mi-
nimal wird.

Fir die Festlegung der Reihenfolge miissen die einzelnen Parameter zunédchst
ndher betrachtet werden.

Die Quellstédrke Q ist am genauesten messbar. Gegenwadrtig bietet die Mes-
sung noch einige Probleme, der dadurch entstehende Fehler des Ausbreitungs-—
faktors l&sst sich jedoch wahrscheinlich gegenliber anderen Fehlern vernach-
lissigen. Q geht ebenso wie die wesentlich schwerer zu bestimmende mittlere,
Windgeschwindigkeit als linearer Faktor in die Gleichung ein. Deshalb wurde
auf eine Variation von Q verzichtet.

Die mittlere Windgeschwindigkeit u ist als Mittelwert {iber die Ausbrei-
tungsschicht definiert. Ihre Bestimmung ist daher im uneinheitlichen Gelé&nde
bei Mihleberg problematisch. Sie geht als linearer Faktor in die Gleichung
ein und beeinflusst daher wegen des Logarithmus in Gl. 3.28 nicht die Stan-
dardabweichung, sondern nur den Mittelwert der Einzelabweichungen a,.

Noch schwerer zu bestimmen ist, aus schon mehrmals erwidhnten Grinden, die
Ausbreitungsrichtung o. Nach ihr richtet sich die Ausrichtung der x-Achse.
Dadurch wird die gesamte Verteilung grundlegend beeinflusst.

Die o7 gehen in den Exponenten der Formel ein und bestimmen damit die
Steilheit der Gauss-Kurve in y- und z-Richtung, sowie deren x-Abhdngigkeit.
Da erst wenige Messdaten vorhanden sind, kann eine Anpassung der p. und q,
(siehe Gl. 3.27) nicht durchgefiihrt werden. Deshalb wurde nur die Wetterka-
tegorie optimiert, durch die die g; nach den Angaben von Vogt und Geiss (1974)
festgelegt werden. .

Die Ueberhdéhung h schliesslich beeinflusst die HOhe der Achse der Abluft-
fahne und damit die Verteilung der logarithmischen Abweichung in x- und z-
richtung. Die gegenwdrtige Bestimmung von h mit Hilfe von Ballontrajektorien
ist problematisch und liefert zu geringe Werte. Auf die verschiedenen Berech-
nungsformeln, die zu sehr unterschiedlichen Ergebnissen fiihren, soll hier
nicht ndher eingegangen werden.

Es ist offensichtlich, dass zuerst die Windrichtung variiert werden muss,
damit die Verteilung ungefdhr symmetrisch zur x-Achse verlduft. Anschliessend
ist es zweckméssig, die Varianz der Gaussverteilung durch die Variation der
Wetterkategorie und der Ueberhoehung zu korrigieren (es wurden beide Reihen-
folgen verwendet). Schliesslich kann durch Anpassung der mittleren Windge-
schwindigkeit der Mittelwert der Abweichungen auf Null korrigiert werden, die
Standardabweichung &ndert sich dadurch nicht.

7.5 Ergebnisse der Parametervariationen

Die Berechnungen wurden auf einem HP 2114 mit BASIC durchgefihrt. Es wurde
die Moéglichkeit vorgesehen, die Parameteroptimierung auch unter Bertcksichti-
gung der Messpunkte durchzufiihren, fir die nur obere Grenzen angegeben werden
konnten (siehe auch 7.3.). Dabei werden die entsprechenden Abweichungen na-
tirlich nur dann beriicksichtigt, wenn sie positiv sind.

‘Insgesamt wurden die Parameter o, K, h und u fir jedes Ausbreitungsexperi-
ment unter vier verschiedenen Bedingungen (mit/ohne H&henkorrektur ’ mit/chne
cbere Grenzen) und in zwei Reihenfolgen ( &, X, h, u und &, h, XK, u) so op-
timiert, dass die Standardabweichung ein Minimum wurde.

Mit dem im Anhang angegebenen Programm wurden die statistischen Daten fir
jedes Experiment zusammenfassend dargestellt (Tabellen siehe Anhang D). Flr
einen grossen Teil der Bedingungen wurden ausserdem die Einzelwerte fir jeden
Messpunkt berechnet, um eine detaillierte Untersuchung der topographischen
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VARIATION DEH PARAMETER
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e

vt
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il
wd
wd
wgit’
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it
wd
uf
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AUS VON 1S STEF
WINDRICHTUNG 230 210 250 2
WETTERKAT « 4 2 6 1
UEBERHOEHUNG 5 7] 30 1é
Tabelle 3.2 . : WINDGESCHW. 5 1
Ergebnisse der i ’
g Parametervariation MIT HOEHENKOhoEKTUR CHEE BUEHENS Ordor T s
¥MIT OBEREN OHNE ORE:kE FMIT OBicn ki [SIR1S D I RV IR
GHENZEN GRENZEN GHENZINN G N7 BT
Die Parameter wurden in der in den Tabellen angegebe- ‘ ) e : ek
nen Reihenfolge optimiert. WINDRICHTUNG 224 224 a2y BRI
. ] WETTENKAT . 2 2 2 &
Damit Variationen unter allen Bedingungen verglichen UEBERHOEHUNG 180 170 1450 21
" . . X J e 2.8202 2.44576 CedGuN CTALRG
werden kdnnen, wurden die statistischen Daten einmal WINDGESCHY @.82027 8.44576 sedguaa beraneo
mit und einmal ohne Beriicksichtigung der oberen Gren- STATISTIK OHNE OBERE GRENZEN
b STANDARDABY . « 435229 « 434954 SULTUST S A1h03G
zen berechnet. BEN. WERTE 9 9 9 9
ABW.>FAKTOR 18 @ 2] ) V]
MAX .« ARBRW. -.603614 «S469TH - 6lT06YH7 - 024238
WETTERKAT. 1: Kategorie A, 2: B, 3: C, 4: D,
5: E, 6: F STATISTIK MIT OBEREN GRENZEN
! STANDARDABW . 428602 411159 « 413659 « 374609
BEN. WERTE 11 12 11 13
. : ABW.>FAKTOR 100 2] ¥} (}
BEN.WERTE ist die Anzahl der bei der Berechnung MAX « ABW . " —.603614 546975 —:617657 —Yhnansu
der Standardabweichung beniitzten Werte — -
.
ABW.)FAKTOR 10 ist die Anzahl der Messpunkte, fiir die NR. 6
o . VARIATION DER PARAMETEK
a»l, d.h. filir die der berechnete vom
gemessenen Konzentrationswert um mehr AUS VON BIS Slkp
R WINDRICHTUNG 236 210 259 2
als einen Faktor 10 abweicht UEBERHOEHUNG 5 (%] 340 1@
- WETTERKAT - 4 2 [§) 1
WINDGESCHW. 5 1.
MAX.ABW. ist die grdsste auftretende logarithmi-
sche Abweichung a. Der Wert 999999, be- ‘ MIT HOEHENKORREKTUR Ok HULHE R Unae R TUL
deutet - , d.h. die berechnete Ronzen~ . MIT OBEKEN OHNE OREKFE BT OBELERN UEAE O3l
. -38 ‘ GRENZEN GHENZEN GHENZ 1 RANANS
tration war praktisch Null ( 5-10 )
WINDKICHTUNG 228 228 208
i UEBERHOEHUNG 130 190 dGi
| WETTERKAT . 2 2 2 2
‘ WINDGESCIIVW. 3.4031061 262718 1434561 FoOTHOY

i STATISTIK OHNk OBELE GLENZEN

STANDARDARL « < 4350686 «A360 18 «AL3030 CALOGUY
BENe WERTK 9 9 Y 9
ABV.>FAKTOK 18 U 2] % i
MAX » A3k« - «06550649 «557591 - OTYLY —eDTHY3Y

STATISTIK MIT OBEsEN GRENZAEN

STANDALDARBW . « 436972 « 394530 e 37T6LHHG « 375166
BlNe WELTk it 13 14 i3
ARYE =AU 14w 1) N v

HAK . OHBW. -e605H649 «HBTHYL BRI N W) ~eDTHL3Y

.

- iﬂs —
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UaltIATION DER PALRANIET I
Alus
L INDHICHTUNG 2108
VETTERKAT » 3
UiRENHOENUNG 15
WINUGESCHY . S
MIT

MIT OBL:kM
Grilsk ki

WINLHICHTUMG </
Wiy Al . 6
tHUNG 170

GIMDGEESCHY . lel92iiik~12

STATISTIE CHRNE OBExk G ERZEN
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Einfllisse zu erm&glichen.

Zundchst interessiert, welche Art der Parametervariation zur besten An-
passung des Modells, d.h. zu den kleinsten Standardabweichungen fiihrt (siehe
Tabelle 3.2.). Welche Bedingungen zu besseren Exgebnissen fitihren, ist von Ex-
periment zu Experiment verschieden. Es lassen sich daher nur statistische
Aussagen machen. Die Beurteilung der Anpassung hdngt kaum davon ab, ob die
Standardabweichung mit oder ohne Einbezug der oberen Grenzen berechnet wird.
Das Gesamtergebnis bleibt dasselbe. 2am eindeutigsten l&sst sich feststellen,
dass kleinere Standardabweichungen erreicht werden,wenn die Wetterkategorie
vor der UeberhShung variiert wird. Weiter lasst sich feststellen, dass die
Variation unter Berticksichtigung der oberen Grenzen im allgemeinen zu schlech-
teren Anpassungen fihrt. Das ist nicht von vornherein selbverstédndlich, lésst
sich aber dadurch erkl&dren, dass im Laufe der Variation obere Grenzen ausser
Betracht fallen kénnen, wenn die Abweichung positiv wird. Da jeder Parameter
nur einmal variiert wurde, stimmt die Optimierung der vor dem Ausfall vari-
ierten Parameter nicht mehr. (siehe auch weiter unten unter "Mehrfache Varia-:.
tionen"). Schliesslich zeigt sich, dass in der Mehrheit der F&alle die Hohen-
korrektur zu besseren Ergebnissen fiihrt. Flir einige Versuche (6, 4 und 5)
gilt das allerdings nicht. Das ist nicht verwunderlich, da die verwendete
Hohenkorrektur lediglich eine physikalisch nicht genau begriindbare Hilfskon-
struktion darstellt. Wenn z.B. das ansteigende Gelande als unendlich schie-
fe Ebene betrachtet werden kann, muss die Windrichtung parallel dazu verlau-
fen und eine Hohenkorrektur dieser Art wird sinnlos. Fir die detaillierte
Betrachtung der einzelnen Parameter soll daher im Folgenden nur die Varia-
tion ohne Berilicksichtigung der oberen Grenzen und mit Hbhenkorrektur unter-
sucht werden.

Die Windrichtung. Als erster Parameter wurde die Windrichtung variiert. Die
sich dadurch ergebenden Werte sind in Tabelle 3.3 zusammengefasst. Der Unter-
schied zwischen der optimierten und der am Kamin gemessenen Windrichtung be-
tragt im MittellA<x|=24o. Die Abweichungen a und ihre -Standardabweichung s
sinken durch diese Korrektur ganz betréchtlich. Es stellt sich die Frage,

mit welchen Methoden die Ausbreitungsrichtung ohne Messung der Xenonkon-~
zentrationen genauer bestimmt werden kann. Aus den Trajektorien von Ballonen,
die wdhrend der Ausbreitungsexperimente im Kamin freigelassen wurden, kann
man versuchen, eine mittlere Ausbreitungsrichtung abzuschédtzen. In Tabelle
3.4 sind die entsprechenden Werte und die daraus berechneten Abweichungen
aufgetragen. Die so bestimmten Ausbreitungsrichtungen weichen von den durch
Variation ermittelten noch stark ab und die Standardabweichung s sinkt durch
eine solche Korrektur wesentlich weniger.

Dass’ die Windrichtung am Kamin nicht der Ausbreitungsrichtung entspricht,
ldsst sich in einigen F&dllen gut durch die Topographie erkldren. So wird bei
den Versuchen Nr.2 und Nr.7 der Wind offensichtlich vom Hdhenzug bei Fuchsen-
ried abgelenkt, bei nr.9 und nr.10 folgt der Wind der Krummung des Tales. Da
die Windrichtung jedoch héhenabhdngig ist, sind Abschédtzungen im Voraus &aus-
serst schwierig. Das 2zeigt sich besonders bei den Versuchen 2, 11, und 4. Bei
Nr.2 war der Auftrieb der Ballone offenbar etwas grdsser als derjenige der
Abluft, so dass die Ballone vom H&henzug nicht abgelenkt wurden. Bei Nr. 11
war (infolge der kleineren Windgeschwindigkeit ?) der Einfluss des H&henzuges
offenbar ausgeprigter, so dass auch die Ballone abgelenkt wurden. Bei Versuch
Nr.4 wehte der Wind ab einer gewissen Hdhe in entgegengesetzter Richtung
(das zeigt vor allem die hier nicht dargestellte Projektion der Ballontrajek-
torien auf eine senkrechte Ebene), so dass die Abluftfahne aufgeteilt wurde
und sowohl auf dem Horn, als auch bei Oberruntigen Xenon nachgewiesen werden
konnte.
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All dies zeigt, dass die Ausbreitungsrichtung durch ein einziges Windmess-
gerdt nicht mit ausreichender Zuverléssigkeit angegeben werden kann. Durch
eine bessere Kontrolle des Auftriebs der Ballone kdénnte die Abschdtzung der
Ausbreitungsrichtung mit Ballontrajektorien vielleicht noch um einiges ver-
bessert werden. Die quantitative Behandlung von héhenabhdngigen Windrichtun-
gen bleibt jedoch mit dieser Methode problematisch. Ausserdem ist zu beden~
ken, dass fiir die Berechnung von Langzeitausbreitungsfaktoren ausfihrliche
Wetterstatistiken notwendig sind, deren Bestimmung mitHilfe von Ballontrajek-
torien unméglich ist. Eine weitergehende Analyse der im meteorologischen Si-
cherheitsbericht (ISM 1967)zusammengestellten Winddaten von zwei Stationen
in verschiedenen HOhen kénnte hier vielleicht etwas weiterhelfen. Wahrschein-
lich reichen jedoch zwei Messpunkte nicht aus, um die vielfdltigen Effekte
zu erfassen.

Tabelle 3.3 Optimierung der Windrichtung
0 S SO
Nr. M o X Ao bo bk s0 sk A /
6 9 230 228 -2 9 9 1,10 1,09 -0,9 %
8 2 248 243 -5 2 2 5,63 0,037
9 9 230 246 +16 9 9 3,69 1,16 -68,5
10 7 240 256 +16 7 7 2,89 0,83 -71,3
2 3 285 238 -47 2 3 2,34 0,145 -93,8*
11 12 300 258 -42 -10 10 8,06 0,47 -94,1 _DF—T‘ 74 i
VAV L! - i
3
1 4 65 64 -1 4 4 0,74 0,73 -1,1
4 5 285 206 -79 0 3 - 0,58
5 6 195 188 - 7 6 6 0,89 0,56 —37,5 AR AR
BN o

Index 0 : Grosse vor der Optimierung
Index k : Grdsse nach der Optimierung

Tabelle 3.4 Windrichtungskorrektur mit Ballontrajektorien
Nr. M X, o A b0 bk So S As/sO
6 9 230 235 + 5 9 9 1,10 1,48 -34,9 3
8 2 248 248 0 2 2 5,63 5,63 0
9 9 230 238 + 8 9 9 3,69 2,05 ~44,5
10 7 240 250 +10 7 7 2,89 1,22 -57,8
2 3 285 300 +15 2 2 2,34 4,99  +113,3
11 12 300 245 -55 10 10 8,06 0,81 -89,9
1 4 65 65 0 4 4 0,74 0,74 0
4 5 285* 20 -265* 0 2 - 1,23 - i
5 6 195 195 6] 6 6 0,89 0,89 0 ‘
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Wetterkategorie und Ueberhdhung. Nach der Windrichtung wurden die Parameter
k und h variiert. Die Wetterkategorie ist von grundlegenderer Bedeutung, da
sie die Varianz der Verteilung in allen drei Dimensionen beeinflusst, wdhrend
die Ueberhdhung in der y-Richtung lediglich den linearen Vorfaktor mitbestimmt.
Daher ist es auch verstdndlich, dass man eine bessere Anpassung der theoreti-
schen Verteilung erreicht, wenn die Wetterkategorie vor der Ueberhéhung opti-
miert wird. Die in den Tabellen 3.5 und 3.6 zusammengestellten Werte zeigen
ausserdem, dass die Wetterkategorie von der Reihenfolge, in der die Parameter
variiert wurden, iberhaupt nicht und die Ueberhdhung davon nicht allzu stark
beeinflusst wurde, .

Bei der Optimierung von K standen lediglich Werte der Kategorien B, C, D,
E und F zur Verfligung. Bei allen Variationen (ausser bei Versuch Nr.8, der
wenig aussagt, weil eine Optimierung mit lediglich zwei Messwerten problema-
tisch ist) erwies sich die labilste der verfigbaren Kategorien (B) als die
geeignetste. Das von Jilich lUbernommene System von Ausbreitungsparametern und
Wetterkategorien ist also fiir die Umgebung von Mihleberg nicht geeignet. Die
gréssere Bodenrauhigkeit in der Umgebung des KKM fihrt offenbar bei &hnlichen

Wettersituationen zu einer wesentlich hdheren atmosphdrischen Turbulenz. Wie

man aus Tabelle 3.5 ersehen kann, ist der Einfluss der Wetterkategorie auf die

Abweichuhgen betrdchtlich und héngt lberdies kaum von der Reihenfolge der Op-
timierung ab.

Tabelle 3.5 Optimierung der Wetterkategorie

= As/s
Nr. M R¥* X, K, by bk 5o S / 0
6 9 1 D B 9 1,090 0,467 57,2 %
2 B 9 1,026 0,436 57,5
9 9 1 D B 9 1,163 0,281 75,8
2 B 9 1,153 0,243 78,9
10 7 1 D B 7 0,820 0,221 73,0
2 B 7 0,617 0,233 62,2
2 3 1 D B 3 1,035 0,145 86,0
2 B 3 1,035 0,146 85,9
11 12 1 B B 10 0
2 B 10 0
1l 4 1 B B 4 0
2 B 4 0
4 5 1 D B 3 0,582 0,347 40,4
2 B 3 0,553 0,236 57,3
5 6 1 D B 6 0,556 0,392 29,5
2 B 6 0,487 0,328 ‘32,6
* Reihenfolge der Parametervariationen:
1 : K vor h variiert fir R =1 : As/s., = 45,2 %
2 : h vor K variiert f£iir - 2 Asjs. = 46,8 %
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Die UeberhShung ist fir die Gite der Modellanpassung weniger wichtig (sie-
he Tab. 3.6.). Im allgemeinen wurde sie stark unterschatzt, meist liegen die
Werte um 180 m, eine systematische Korrektur scheint aus diesen Daten jedoch
noch nicht méglich.

Tabelle 3.6 Optimierung der Ueberhéhung
Nr. M R h, h, by=b, So Sy As/sO
6 9 1 5 170 9 0,467 0,435 6,8 %
2 190 9 1,090 1,026 5,9
9 9 1 20 170 9 0,281 0,204 27,4
2 80 9 1,163 1,153 0,9
10 7 1 40 160 7 0,221 0,166 24,9
2 250 7 0,828 0,617 25,9
2 3 1 20 0 3 0,145 0,145 0
2 40 3 1,035 1,035 0
11 12 1 55 170 10 0,473 0,469 0,8
2 170 10 0,473 0,469 0,8
1 4 1 10 0 4 0,732 0,729 0,4
2 0 4 0,732 0,729 0,4
4 5 1 40 0 3 0,347 0,326 6,1
2 0 3 0,582 0,553 5,0
5 6 1 35 220 6 0,392 0,320 18,4
2 180 6 0,556 0,487 12,4
fir R =1 : As/sO = 10,6 %
fir R = 2 : As/sO = 6,2 %

Die Windgeschwindigkeit. Da E nicht die Standardabweichung, sondern ledig-
lich den Mittelwert der Abweichungen beeinflusst, wurde die Windgeschwin-
digkeit nicht wie die anderen Parameter variiert, sondern mithilfe der
Formel

u, = Go-loa (3.31)

so korrigiert, dass die mittlere Abweichung a Null wird. Die sich daraus
ergebenden Werte sind in Tabelle 3.7 zusammengestellt. Dass der gemessene
Wert im Mittel fast doppelt so hoch liegt wie der korrigierte, bedeutet
nicht, dass die Ausbreitungsgeschwindigkeit tatsdchlich so viel kleiner war,
als die Windgeschwindigkeit am Kamin; das 'wire bei den betrachtlichen Ueber-
hdhungen auch &usserst unwahrscheinlich. Diese Korrektur von u gleicht of-
fenbar ausserdem aus, dass auch mit den optimierten Parametern o, K und h
die Bodenkonzentration noch leicht unterschidtzt wurde. Die Unzulénglichkeit
mus im Wesentlichen bei der Wetterkategorie, bzw. den Ausbreitungsparametern
O: liegen. Der hohe Wert fir die korrigierte Windgeschwindigkeit bei Versuch
Nr.4 weist noch einmal darauf hin, dass dort die Windgeschwindigkeit hd&hen-
abhdngig war und die Abluftfahne aufteilte.
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Tabelle 3.7 Korrektur der Windgeschwindigkeit
Nr. u, u uk/u0
6 5 2,45 0,49
9 4,7 1,11 0,24
10 4 1,91 0,48
2 4,5 2,40 0,53
11 1,6 0,95 0,59
1 4 7,90 1,98
4 1,2 14,30 (11,92)
5 2,5 2,56 1,02

geometrisches Mittel ohne Nr. 4 : 0,62

Mehrfache Variation der Parameter. Wenn die Parameter nicht génzlich unab-
hidngig voneinander sind, hdngt das Resultat einer Optimierung von den Wer-
ten der anderen Parameter und damit insgesamt von den Ausgangswerten ab.
Um‘diesen Einfluss zu prifen und den Einfluss der oberen Grenzen zu unter-
suchen, wurde das Programm so umgeschrieben, dass der Zyklus der Optimie-
rungen nicht nur einmal, sondern so oft durchlaufen wird, bis keine weite-
re Verbesserung der Werte mdglich ist. Mit diesem Programm wurden mehrere
Ausbreitungsexperimente untersucht, dabei wurden die Anfangsbedingungen wie
bei den einfachen Variationen gewdhlt, die Schritte jedoch kleiner (A« : 1°,
AH: 1m).

Fir die meisten dieser Rechnungen liegen nur die Endergebnisse vor. Sie
sind in Anhang D wiedergegeben. Die auf diese Weise erzielten Resultate un-
terscheiden sich meist nicht sehr von den mit einfacher Variation gewonne-
nen. Bei den Versuchen Nr. 9 und Nr. 5 jedoch konnte die Standardabweichung
noch um 7,8% bzw. 15% gesenkt werden. Die Windrichtungsunterschiede liegen
bei 1 bis 2 Grad, die Unterschiede in der Ueberhdhung betragen bis zu 25 m.
Die Anzahl der benétigten Variationszyklen liegt zwischen 4 und 7, wovon

ein grosser Teil fur das Ausgleichen von Rundungsfehlern bei der Windgeschwin-

digkeitskorrektur bendétigt wird, wie Zwischenergebnisse von Versuch 6 zeigen.
Ein grosser Teil der erzielten Verfeinerungen ist wohl auf die kleinere
Schrittweite zurilckzufihren. Lediglich die Hdhenkorrektur und natirlich die
Windgeschwindigkeit zeigen eine deutliche Abhingigkeit von den anderen Para-
metern.

Dort wo obere Grenzen eine Rolle spielen (Versuche Nr. 6 und Nr. 2) fih-
ren die beiden Parameterreihenfolgen zu leicht verschiedenen Ergebnissen.
Besonders Nr. 2 zeigt, dass die Bericksichtigung der oberen Grenzen in die-
ser Weise wohl nicht sinnvoll ist. .

Insgesamt kann mit diesem Vorgehen also eine noch etwas bessere Optimie-
rung der Parameter erreicht werden. Die zuvor gemachten Aussagen werden durch
die erhaltenen Werte bestdtigt.
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7.6. Schlussfolgerung

Das statistische Ausbreitungsmodell mit den gebr&uchlichen Parametern
stellt schematisch angewendet nur ein unzuldngliches Hilfsmittel zu Be-
rechnung von Kurzzeitausbreitungsfaktoren in der Umgebung des KKM dar. Die
Xenonkonzentrationen in der ndheren Umgebung werden bei neutralen Be-
dingungen in der Hauptwindrichtung meist um mehr als eine Grdssenordnung
unterschéatzt. '

Durch nachtré&gliche Anpassung der Parameter l&sst sich in vielen Fdllen
eine recht gute Uebereinstimmung von gemessenen und berechneten Werten er-
zielen. Einzelne Messpunkte jedoch weisen noch immer betrdchtliche Abweichun-
gen auf. Insgesamt scheint aber die Modellvorstellung von der gaussfdrmigen
Abluftfahne fiir neutrale Bedingungen brauchbar zu sein. Die hier allzu
schwach vertretenen Experimente bei labilen Bedingungen lassen sich jedoch
mit dieser Methode wesentlich schlechter simulieren.

Ingesamt haben sich vor allem die folgenden Schwierigkeiten gezeigt:

Die Ausbreitungsrichtung lé&sst sich schwer bestimmen. Die Modellvorstel-
lung der symmetrischen Abluftfahne in einem homogenen Windfeld ist eine sehr
starke Vereinfachung. Die Ausbreitung ist oft nicht geradlinig und hdhenab-
hidngige Winde kénnen die Fahne aufteilen. Durch eine Verbesserung der Bal-
lontechnik kénnte die kurzfristige Bestimmung der Ausbreitungsrichtung ge-
nauer werden. Fir eine Langzeitbeobachtung jedoch scheint die Erfassung des
Windfeldes mit mehreren Messtationen notwendig zu sein. Hier wurde lediglich
gezeigt, dass die Verwendung von Winddaten vom Abluftkamin fir die Berech-
nung von Kurzzeitausbreitungsfaktoren zu grossen Fehlern fihrt. Es mag sein,
dass sich Uber l&ngere Zeiten diese Fehler in bestimmten Richtungen ausmit-
teln.

Die Ausbreitungsparameter, die im Julich bestimmt wurden, sind fir die
Umgebung von Mihleberg wegen ihrer wesentlich gr&sseren Bodenrauhigkeit nicht
geeignet. Von den iblichen Parametersystemen sind die Jilicher Werte jedoch
noch am ehesten fiir rauhes Geldnde geeignet (siehe Vogt 1974). Fir eine zu-
verlidssige Neubestimmung sind lange Messreihen notwendig.

Die Ueberhdéhung wurde im Allgemeinen unterschdtzt. Eine systematische
Korrektur ist aufgrund der vorliegenden Daten noch kaum méglich. Die kompli-
zierte Windstruktur dirfte Uberdies die Anwendung theoretischer Abschitzungen
erschweren.

Falls es Uberhaupt gelingen kann, mit dem Gauss'schen Fahnenmodell fiir die
nahere Umgebung des KKM brauchbare Mittelwerte und Prognosen fiir die Aus-
breitung von inerten gasfdrmigen Emissionen anzugeben, ist also ein be-
trachtlicher zusdtzlicher Aufwand notwendig. Bei gleichem messtechnischem
Aufwand liefert die PICK-Methode wahrscheinlich wesentlich bessere Resul-
tate, da sie die mihsam gewonnene Information nicht durch grobe Interpola-
tionen entwertet.
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wendbarkeit bei der Modellentwicklung sind jedoch Windmessungen an mehreren
Orten unerlédsslich. Mit Experimenten wie bisher kann die Gr&ssenordnung der
zu erwartenden Verdinnungsfaktoren und die Kompliziertheit des Windfeldes nur
grob abgeschdtzt werden. Angesichts des beachtlichen Arbeitsaufwandes muss
deshalb bezweifelt werden, dass eine Weiterfiihrung in der bisherigen Weise

auf lange Sicht sinnvoll ist.

8.3. Erforderliche meteorologische Daten

Die meteorologische Instrumentation beim KKM ist fdr unsere Zwecke leider
unzuldnglich. Kontinuierlich werden lediglich Windrichtung und Windgeschwin-
digkeit am Abluftkamin in 60 und 120 m HShe gemessen. Regelmdssige Bestim-
mungen der Diffusionskategorie werden nicht vorgenommen. Regelmdssige Mel-
dungen von der Wetterstation in Payerne Uber HOhenwinde und Inversionen gibt
es im KKM auch nicht. Die Ergebnisse der meteorologischen Kampagne im Rahmen
des Genehmigungsverfahrens sind fir eine detailliertere Untersuchung des
Ausbreitungsverhaltens ebenfalls ungeniigend (siehe Abschnitt 4.); durch eine
ausfiihrlichere Auswertung der damals gewonnenen Messresultate liessen sich
jedoch wahrscheinlich nech wertvolle Aussagen gewinnen.

Flir eine Anwendung des PICK-Modells ist vor allem eine genauere Bestim-
mung des Windfeldes notwendig. Ausserdem ist eine zuverldssigere und datail-
liertere Bestimmung der Diffusionskategorien wilnschenswert, wenn méglich mit
Hilfe von Turbulenz- oder Temperaturgradientenmessungen. Werden diese Mes-
sungen an mehreren Orten durchgefiihrt, stellt dies eine wesentliche Hilfe
bei der Ermittlung der ortsabhdngigen Diffusionskoeffizienten dar. Die Mess-
ergebnlsse der Wetterstation Payerne sollten ebenfalls berilicksichtigt werden.
Zur Berchnung der Langzeitausbreitungsfunktionen sind ausserdem mehrjdhrige
Statistiken all dieser Messwerte erforderlich. Das macht relativ aufwendige,
kontinuierlich arbeitende Messinstrumente notwendig.

Deshalb schlage ich vor, auf Stromleitungsmasten in der Umgebung des
Kernkraftwerks fiinf bis zehn Windmessstationen mit kontinuierlicher Regis-
tration zu installieren. Wenn mdglich sollten drei von diesen Stationen Vek-
torwindfahnen besitzen, um Turbulenzmessungen zu ermdglichen. An die Stelle
der Turbulenzmessung kénnte unter Umstdnden auch die Messung von Temperatur-
gradienten treten, was jedoch nur bei sehr hohen Masten sinnvoll wire. Diese
Installationen kénnten eine sinnvolle Grundausriistung fir die Entwicklung -
eines geeigneten PICK-Modelles darstellen.

8.4. Ausblick

XPIC scheint das einzige Programm zu sein, das fir uns zur Zeit in Frage
kommt. Zundchst sollte gepriift werden, ob es médglich ist, dieses Programm
zu uUbernehmen, auf welchem Computer es gerechnet werden kann und ob eine be-
schrinkte Zusammenarbeit mit der Gruppe von Hannover méglich ist. Die Erfor-
dernisse des Windfeldprogrammes sollten genauer untersucht und daraus ein
Konzept fir das Messnetz entwickelt werden. Die Kosten missen abgeschatzt,
und schliesslich muss endgiiltig iber die Fortfihrung des Projekts entschie-
den werden.

Langfristig wdre die Entwicklung eines on-line Datensystems denkbar (siehe
Stss und Thomas 1974), das in Verbindung mit dem Rechenmodell imstande ist,
aus den momentanen meteorologischen Daten und den Abgaberaten die Isodosis-
linien innert kirzester Zeit zu berechnen, was die Beurteilung von Storfal-
len im Ernstfall wesentlich erleichtern wirde und als Gemeinschaftsprojekt
fir mehrere Kernkraftwerke mit Hilfe eines zentralen Rechners realisierbar
wére,
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ANHANG A :  DIE ENTWICKLUNG DER MESSMETHODE

l. DIE ANFAENGLICHE METHODE

l.1. Anlage und Konzeption von Wiest

Vor mir hatte sich in unserem Labor Herr Dr. Wiest kurze Zeit mit dem Pro-
blenm der Messung der Xe-Konzentration befasst. Ebenfalls in Anlehnung an
Kahn et al. (1970) hatte er die in der untenstehenden Abbildung skizzierte An-
lage aufgebaut. ‘ a— —_ S

Fluss-—
messer - :
Molekularsiebe Cu-U~-Rohr mit
A3 AS Aktivkohle in
mit Oefen flissigem
Stickstoff

Im Molekularsieb A3 wurde zundchst der Wasserdampf aufgefangen, im Molekular-
sieb A5 dann das COp. Beim Durchpumpen von 1 m3 Luft blieben an der Aktivkohle
im U=Rohr 40 Liter hingen. Das war zum grossen Teil Sauerstoff, wenig Stick-
stoff und wohl fast alle Edelgase. Die Molekularsiebe mussten nach je 3 m3
Probe wieder ausgeheizt werden. Die zu messende Probe sollte durch Aufheizen
aus der Aktivkohle ausgetrieben werden. Anschliessend wollte man Reste N2 und
O2 mit Hilfe von heissem Ca von den Edelgasen trennen und schliesslich die
Xe-133~ Aktivitit in einem Zdhlrohr oder mit einem Ge-Li-Det” méSsen, Die Ver-
wendung von Zahlrohren hdtte den Vorteil einer sehr hohen Empfindlichkeit
gehabt. Fiir den Fall, dass Radon-Stdrungen auftreten sollten, wurde an eine
zusétzliche gaschromatographische Reinigung und den Bau einer dafiir geeigne-
ten Apparatur gedacht.

Es wurde daran gedacht, zehn solche Anlagen zu bauen, und sie, teilweise
von transportablen Stromgeneratoren gespeist, direkt im Feld zur Probennahme
zu verwvenden.

Anfangs sah es so aus, als ob die Perfektionierung der Methode in kurzer
Zeit mdglich wiare,

1.2. Erste Arbeiten damit

Zunidchst wurden einige Versuche gemacht, die Ausbeute des Verfahrens zu be-
stimmen. Dazu wurde jeweils ca. 1 m3 Aussenluft oder Laborluft, zu der manch-
mal noch eine abgemessene Menge Krypton- oder Xenon-Carrier zugegeben wurde,
mit dem Luftprobennehmer eingesaugt., Dann wurde das U-Rohr mit der Aktivkohle
aufgeheizt und die Probe mit Hilfe von flissigem Stickstoff in einen mit
Aktivkohle gefiillten Druckkolben gesaugt. Anschliessend wurde ein Teil der
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Probe in einer Calcium-Anlage gereinigt, das heisst, dort wurdenSauerstoff,
Stickstoff und Kohlendioxyd bei ca, 7000 an Calcium gebunden (Stampfli, 1976).
Da die Kapazitdt der Calcium-Anlage auf 13 Liter begrenzt war, konnte nie

die ganze Probe (40 1) auf einmal verarbeitet werden, Um eine Fraktionierung
der Probe zu vermeiden, heizten wir den Kolben vor der Entnahme eines Teils
der Probe auf ca. 150° auf, was sich jedoch spidter als ungeniigend erweisen
sollte (siehe 1.3.).

Vor und nach der Ca=Reinigung wurden die Proben gaschromatographisch ana-
lysiert. Zwei Proben wurden nach der Reinigung ausserdem mit einem Massen-
spektrometer untersucht. Insgesamt waren die Messungen schlecht reproduzier-
bar und ergsben, dass sich die Zusammensetzung der Probe vor
der Reinigung in der Caleium~Anlage gar nicht wesentlich von der Luftzusam-
mensetzung unterschied: Sauerstoff war gegeniiber Stickstoff leicht angerei=-
chert, die Konzentration von Krypton war ebenfalls nur etwas gestiegen und
insbesondere von einer guten Xenon-Ausbeute konnte nicht die Rede sein
(kleiner als 1 %). Der Verdacht, dass ein grosser Teil im Molekularsieb
hédngengeblieben sein kdénnte, wurde durch eine Messung der im Molekularsieb
eingefangenen Gase widerlegt. So verstidrkte sich der Verdacht, dass beim Aus=-
heizen ein grosser Teil des Xenons an der Aktivkohle hiéngengeblieben war,

1.3. Aushejzexperimente

Bis hierher hatten wir vorliaufig angenommen, dass beim Ausheizen der
Aktivkohle alle gebundenen Edelgase austreten wiirden. Einige Informationen
von Leuten, die in der Massenspektrometrie mit Xenon und Aktivkohle arbeite-
ten, liessen das jedoch sehr zweifelhaft erscheinen, So musste mit speziel-
len Experimenten das Desorptionsverhalten der Edelgase von Aktivkohle unter-
sucht werden., Man wollte vor allem wissen, wie sich die Zusammensetzung der
Gasphase iber der Aktivkohle beim Ausheizen mit der Zeit &andert, und ob sie
sich der Zusammensetzung der anfangs an die Aktivkohle gebundenen Gase ndhert,

Es wurden drei Messerien durchgefiihrt., Dazu wurde jeweils ein mit Aktive
kohle gefiillter Stahlkolben ausgeheizt und evakuiert, Dann wurde er mit fliis-
sigem Stickstoff gekiihlt und abgemessene Mengen verschiedener Gase wurden
eingesaugt. Der verschlossene Kolben wurde aufgeheizt und nach bestimmten
Zeitabstédnden wurden kleine Gasmengen abgezapft und mit einem Massenspektro=~
meter analysiert,

Fir die drei Messerien ergab sich damit folgendes Bild:

L9 t (min) T (%) (xel / ke (2)
5,5 ml Xe 15 100 7,97
11 ml Kr 30 120 9,32
300 ml Ar 60 135 13,69
22500 ml N, 248 135 12,64
426 135 15,26
660 135 13,31

soll 50




1, 10
5,5 ml Xe
11 ml Kr
300 ml Ar

L 11
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15
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7,12

9,07
10,42
11,08
12,87
13,75
50
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3,39
3,81
5,26
6,98
7,60
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Da die Gasmischungen auf der Aktivkohle hergestellt wurden, konnten sie nicht
gleichzeitig als Standard fiir die Massenspektrometrie dienen, Als Standard
wurde daher eine Eichgasmischung verwendet, deren Xe/Ar-Verhaltnis wesentlich
hdher war. Eine solche Extrapolation ist ungenau. Die Absolutwerte der Xenon-
konzentrationen sind deshalb mit einem grossen Fehler behaftet, Die Krypton=-
Werte sind verldsslicher., Der relative Fehler jedoch zwischen den Messungen
eines Elementes liegt unter 10 %.

Damit konnen zwei wesentliche Schlussfolgerungen gezogen werden:

- Noch nach vier Stunden sind die Konzentrationen (ausser vielleicht bei L9)
nicht konstant, das heisst, sie entsprechen nicht den wahren Konzentrationen
des Gasgemisches,

- Auch das Kr/Xe-Verhdltnis ist nach mehreren Stunden noch nicht konstant.,
Eine Erhdhung des Argon-Drucks erschwert die Desorption von Krypton und
besonders von Xenon.

Urspringlich war geplant, mit mehreren Messungen und genaueren Eichungen den

Einfluss von verschiedenen Partialdrucken und Temperaturen genauer zu unter-

suchen, Um mit der eigentlichen Aufgabe voranzukommen, wurde dieses Vorhaben

jedoch fallengelessen, da aus diesen Messungen schon klar geworden war, dass
das Ausheizen des Xenon aus Aktivkohle einige Schwierigkeiten mit sich bringt.

Ohne vollstdndiges Auspumpen oder Ausspiilen mit einem Trigergas scheint es

kaum moglich, den Xenongehalt genau zu bestimmen oder das Xenon quantitativ

zu extrahieren.,

Deshalb schien es lohnend, trotz aller Bedenken, im Wesentlichen zunachst
auf das Prinzip der bei Kahn et al. (1970) beschriebenen Methode zuriickzukommen
und zundchst diese Variante zu entwickeln. Bel dieser Entscheidung blieben
jedoch zwei wesentliche Fragen offen: Ob die Empfindlichkeit fir unsere Zwecke
geniigen wirde und ob die Aufldésung des Ge-Li-Detektors ausreichen wiirde, die
storenden Linien der Radon-Tochterprodukte, iiber deren Stérke nichts bekannt
war, von der Xenon-Linie zu trennen, Deshalb sollte parallel noch die kompli-
ziertere Variante mit gaschromatographischer Reinigung und empfindlicher Z&hl-
rohrtechnologie weiterverfolgt werden,
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2. DIE NEUE METHODE

2.1. Das neue Konzept

In "Radiological Surveillance Studies at a Boiling Water Nuclear Power
Reactor" (1970) beschreiben Kehn et al. ihre Methode zur Messung der Xe-Kon-
zentration. Sie verwendeten einen Probennehmer, der aus folgenden Elementen
besteht:

l. Flussmesser

2, 90 g Molekularsieb (13 X) in einer Glassdule von 4 cm Durchmesser, um COp
und Wasser zu eliminieren.

3. Kupferrohrspirale (Durchmesser 1 cm, Linge 80 cm) in einer Kéltemischung

aus Trockeneis und Azeton zum Kithlen der Luft,

4, 210 g Aktivkohle in einem U-Rohr aus Kupfer (Durchmesser 3,2 cm, Linge 66 cm),
das ebenfalls in der Kidltemischung steht.

5. Vakuumpumpe mit einer Pumpleistung von 30 1l/min,

Die Probennahme dauerte eine Stunde bei einem Durchfluss von 15 1/min, Bei einer

Probenmenge von 1 m3 wurde alles Xenon in der Aktivkohle aufgefangen. Sofort

nach der Probennshme wurde die Aktivkohle in ein Plastikgefidss (450 ml) umge-

fillt, das dicht verschlossen wurde und einem Druck von mehreren Atmosphéren

widerstehen konnte., Dieses Gefdss wurde direkt auf einem NaI(Tl)-Detektor

gemessen,

Im Feld wurden mit dieser Methode nur drei Messungen durchgefiihrt, dabei
wurde versucht, die Probe im Zentrum der Abluftfahne zu nehmen, Die Nachweis-
grenze lag bei 100 pCi/m3, Das Problem von Radonstdrungen wird nicht erwihnt,
wohl weil es bei einer so hohen Nachweisgrenze keine Rolle spielt.,

Fir unsere Zwecke musste die Empfindlichkeit und Beweglichkeit der Methode
wesentlich erhdht werden., Nach unseren Berechnungen durfte die Nachweisgrenze
héchstens 10 pCi/m3 betragen, um bei den Abgaberaten des KKM in der naheren
Umgebung Kurzzeitausbreitungsfaktoren bestimmen zu kénnen. Zu diesem Zweck
sollte unter Umstéinden das Probenvolumen erhdht werden, vor allem aber wollte
man die Z&hlgeometrie verbessern. Das bedeutete wegen der komplizierteren Geo-
metrie offensichtlich, dass auf ein Druckgefidss verzichtet werden musste. Eine
Volumenreduktion der Probe war daher notwendig, Die KUeR in Freiburg baute
ein spezielles Messgefdss mit einem Volumen von 3 Litern, das einem Ueberdruck
von 1 atii standhalten konnte und den verfiigbaren Raum innerhalb der Abschirmung
des Ge-Li-Zéhlers der KUeR ausfiillte. Mit diesem Detektor stand uns ein Gerit
mit kleinem Untergrund und guter Auflésung zur Verfiigung. '

Wesentliche Aenderungen gegeniiber dem anfénglichen Konzept von Wiest waren
nun, dass die Sorption von Xenon bei weniger tiefen Temperaturen durchgefihrt
wurde (Kithlung mit Trockeneis anstatt fliissigem Stickstoff) und dass die
Aktivkohle umgefiillt und direkt auf einem Halbleiterdetektor gemessen werden
sollte.

Die wesentlichen Probleme waren nun die Volumenreduktion, die Radonstdrune
gen und die erreichbare Empfindlichkeit,

2.2. Erste Entwicklungen

Zuerst konnte das Problem der Volumenreduktion geldst werden, Mehrere Ver-
suche fiihrten zu der noch heute verwendeten und im Hauptteil beschriebenen
Umfillmethode. Dabei blieb jedoch zundchst offen, wieviel Xenon bei diesem
Verfahren verloren geht.

Als nachstes wurden zwei Versuche im Feld durchgefithrt. Die ganze Anlage
wurde dazu in der Abluftfehne ca. einen km von KKM entfernt aufgestellt, Die
Messung der Aktivkohle auf dem Ge-Li der KUeR in Freiburg ergab einen er-
staumlich grossen Xenon-Peak und nur kleine, davon deutlich getrennte Linien
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der Radon-=-Tochterprodukte.

Dies bedeutete, dass die Methode wahrscheinlich empfindlich genug war, wnd
dass die Radon-Stdrungen kein Problem darstellten. Die erstaunliche Empfind-
lichkeit erklarte sich pldtzlich dedurch, dess die tatsdchlichen Abgaberaten
des KKM rund fliinzig mal hoher waren, als in einem fritheren Besprechungsproto-
koll der KUeR angegeben wurde, auf das ich meine Berechnungen gestiitzt hatte,
Die Entwicklung einer gaschromatographischen Probenreinigung fiir die Proben-
messung in Zéhlrohren wurde daraufhin aufgegeben.

Um die Apparatur handlicher zu machen, wurden die riesigen Molekularsieb-
fallen durch das noch jetzt verwendete Glas=-U-Rohr mit Molekularsieb 13 X er-
setzt., Fir eine genauere Bestimmung des Probenvolumens wurde eine Gasuhr ein-
gesetzt, Ausserdem wurden zwei verbesserte Aktivkohlefallen und ein zweites
Messgefdss gebaut,

Da die gleichzeitige Probennahme an mdglichst vielen Punkten fiir die Er-
fassung der Verdiinnungsfaktoren notwendig ist (in Jilich werden bis zu
130 Stationen verwendet ! (Vogt und Geiss, 1974) ), schien die bisherige Form
der Probennahme zu schwerfidllig und kostsplelig., Es musste ein System gefun-
den werden, mit dem 1 m3 Luft innerhalb von ca. V2 h kontinuierlich einge-
fangen werden konnte und das unabhéngig von einem Stromanschluss war, Als
Luftbehdlter wurden zundchst Wetterballone aus Kautschuk verwendet, zum Auf-
blasen dienten Autostaubsauger, die von Autobatterien gespiesen wurden.

In der Zwischenzeit wurden ausserdem die Ausheizanlage und die Abfiillanlage
fiir Eichgas gebaut. Xe=-133 fiir Eichungs~ und Ausbeutemessungen wurde im
Nuklearmedizinischen Institut bezogen.

2.3. Die erste Messkampagne

Am 23, und 29.7. wurden erste Probenserien in der Umgebung des KKM genommen.
Am 23, wnd 29.7. wurden in Zusammenarbeit mit KUeR, MZA Payerne und ASK
Wirenlingen erste Probenserien in der Umgebung des Kernkraftwerkes Mihleberg

genommen. Unter der Abluftfahne wurden innerhalb eines Winkels von 60 bis

90 Grad mehrere Proben genommen. Die Resultate findet man in Anhang C72.
Die Abluftfahne war deutlich nachweisbar und man konnte sogar deutlich eine
gaussformige Verteilung erkennen., Da die Methode jedoch noch nicht geeicht
var, konnten keine Riickschliisse auf momentane Verdiinnungsfaktoren gezogen
werden. Spater stellte sich aber heraus, dass bei der Probenlagerung in den
Wetterballonen (bis zu neun Tagen) die Xenonkonzentration sinkt (siehe 2.5.).
An zwel Ballonen wurde eine dadurch bedingte Halbwertszeit von 3,5 Tagen ge=-
messen. Korrigiert man die gemessenen Werte um die so geschétzten Verluste,
ldsst sich keine gaussfbrmlge Verteilung mehr erkennen, Wahrscheinlich ist
der Verlust nicht in allen Ballonen glelch gross und somit nicht mehr rekon-
struierbar,

Obwohl auf diese Weise keine brauchbaren Messresultate gewonnen werden konne
ten, brachte die Kempagne wichtige Erfahrungen in technischer und meteorolo-
gischer Hinsicht. Wihrend der Messungen wurde die Windrichtung wesentlich ge=
nauer gemessen, als dies mit der Windfahne am Kemin des KKM mdglich ist: In
regelmissigen Abstédnden wurden kleine Wetterballons mit der Abluft aus dem
Kemin gelassen und mit einem Telemeter verfolgt.

2.4. Erste Ausbeutemessungen und Eichungsversuche

Zwei erste Ausbeutemessungen wurden durchgefiihrt, indem eine Eichgasprobe
direkt in einem Messgefass in Aktivkohle eingefroren wurde. Die Zwillings=-
probe wurde jeweils in einem Ballon mit Luft gemischt und anschliessend
normal aufgearbeitet. Man erhielt fiir die Ausbeuten die Werte 94,5 wnd 93,7 %.
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Auch die Messung einer anderen normal aufbereiteten Probe, deren Xenongehalt
aus der abgemessenen Eichgasmenge berechnet wurde, weil die Zwillingsprobe
nicht direkt gemessen wurde, ergab eine Ausbeute von 94,5 %, Die Xenonausbeute
des Verfahrens lag also nahe bei hundert Prozent, was hoffen liess, dass auch
die Reproduzierbarkeit gut sein wiirde,

Bei den alten Messgefiéssen wurden nur zwei brauchbare Messungen zur Eichung
der Zahlgeometrie durchgefilhrt. Sie ergaben fiir das Verhdltnis der Zihlaus-
beuten Messgefdss/Glas Werte von 1,39 und 1,40 (siehe Anhang C 6.1.).

2.5. Entwicklung der Probennahmestationen

Zundchst wurden die Wetterballone getestet. Von zwei Zwillings-Eichgasproben
wurde eine direkt in ein Messgefidss eingefroren und gemessen, Die andere wurde
in einen Wetterballon geblasen, mit ca. einem m3 Laborluft gemischt und so
sieben Tage lang gelagert., Die Probenmenge im Ballon nahm wihrend dieser Zeit
nicht wesentlich ab, aber die darin enthaltene (zerfallskorrigierte) Xenonmenge
betrug nach sieben Tagen bei den beiden durchgefiihrten Messungen nur 19,7 bzv,
21,3 % des urspringlich eingegebenen Xenons (siehe C 1,3,) Damit war klar, dass
die Wetterballone fiir unsere Zwecke unbrauchbar waren, Der Mechanismus des
Xenon-Verlustes wurde nicht ndher untersucht. Interessant in diesem Zusammen-
hang ist, dass Prof. Sittkus in Freiburg (Breisgau) langsame Diffusionsvor-
ginge von Krypton durch Kautschuk beobachtet hat, es scheint mdglich, dass hier
beim Xenon ein dhnlicher Vorgang eine Rolle gespielt hat,

Es wurden nun verschiedene Lagerungsmdglichkeiten fiir die Proben untersucht.,
Die Lagerung in Druckflaschen schien zu aufwendig. Handelslbliche Polydthylen-
sidcke sind nicht luftdicht. PVC-Luftfolie schien das einzige leichterhdltliche,
geeignete Behdltermaterial zu sein. Deshalb wurde zunidchst ein handelsiiblicher
Wasserball aus diesem Material getestet, Die Ergebnisse der beiden Messungen
(100 % Ausbeute nach 7 Tagen und 64 % Ausbeute nach 15 Tagen Lagerung) schienen
einen Versuch mit einem speziell angefertigten Luftbehdlter aus diesem Material
zu rechtfertigen. Die Lagerungsversuche mit diesem ersten Luftzelt waren dann
auch erfolgreich (siehe Seite 76 und Anhang C 1l.3¢).

Inzwischen war beschlossen worden, die Zahl der Probennahmestationen zu er-
héhen und die Probennahme zu automatisieren (siehe Anhang B).

Problegg ergaben sich beim Bestreben, die Probennshmezeit auf mindestens
eine halbe zu verlingern., Nach erfolglosen Versuchen mit verschiedenen regu-
lierbaren Diisenkonstruktionen musste schliesslich ein neuer Pumpentyp
verwendet werden (siehe Anhang B), dessen Leistung mit einem Vorwiderstand
reguliert werden kann. Am Anfang hat sich die Pumpe sehr bewdhrt (siehe C 1.1.),
im Routinebetrieb jedoch nahm dann die Leistung langsam ab (Mitteilung von
Herrn Schriber, BKW)., Andere Pumpen dieser Art konnten im Handel jedoch nicht
gefunden werden,

2.6. Entwicklung neuer Messgefédsse

Auf die Entwicklung einer besseren Messgefdsskonstruktion wurde einige

Mihe verwendet, da man sich davon folgende Vorteile versprach:

- Eine giinstigere Zédhlgeometrie und damit eine grdssere Empfindlichkeit der
Messmethode

- Eine besser reproduzierbare Zihlgeometrie und damit eine bessere Reprodu-
zierbarkeit der Resultate

- Eine einfachere Handhabung

- Eine billigere und weniger anfillige Konstruktion.,
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In Garigliano, wo man ebenfalls an der bei Kahn et al. (1970) beschriebenen
Methode arbeitete, bis man sie aufgab, weil sie zu schwerfillip schien (auch
dort wollte man die Adsorption an Aktivkohle direkt im Feld durchfiihren),
wurden als Messgefdsse einfach Polyathylenbehilter verwendet. Diese waren
n?tﬁrlich nicht dicht, aber man hatte mit ihnen angeblich gleich gute Ergeb-
nisse erzielt wie anfangs mit unter Druck stehenden dichten Glasgefissen
(Mitteilung von Herrn Schriber). So versuchten wir es auch zundchst mit einem
flachen Polydthylenbehdlter,der einen Inhalt von einem Liter hatte. In den
ersten vier Versuchen wurde der Behilter nach dem Einfiillen der kalten Aktive
kohle verschlossen wund mehr oder weniger langsam aufgetaut (Dauer des Auftauens
bis zu acht Stunden), dann wurde er nach Freiburg geschickt und dort gemessen.
Mehrmalige Messungen im Abstand von einigen Tagen ergaben erstaunlich konstante,
aber doch deutlich abfallende Werte (siehe C 6.2,). Beim flinften Versuch wurde
das Plastik-Messgefdss gut gekiihlt und isoliert, so nach Freiburg gebracht und
in einer speziellen Isolierwanne mit Trockeneis auf den Zahler gestellt., Perio-
dische Messungen ergaben anfangs einen starken Abfall der Aktivitiat, der dann
zurickging und nach einigen Tagen das bei den anderen Proben beobachtete Niveau
erreichte. Am Anfang lag die Zdhlausbeute bei 60 % der Zihlausbeute der Mess-
gefisse, nach einigen Tagen lag sie bei ca. 40 7 (siehe C 6.2.).

Diese Polyidthylenuessgefésse schienen also fiir unsere Zwecke nicht brauchbar.
Dess sie in Garigliano dennoch verwendet wurden, liegt wohl daran, dass man
dort keine so grosse Genauigkeit verlangte und sich mit der groben Reproduzier-
barkeit der Messwerte einige Tage nach dem Auftauen begniigte,

Un den Einfluss der Messgeometrie auf die Zahlausbeute besser abzuschitzen,
wurden noch zwei Versuche mit anderen Plastikgefidssen gemacht (siehe C 6.2.).
Die KUeR besitzt spezielle Plastikgefdsse, deren Geometrie bei einem Proben-~
volumen von einem Liter fiir den Ge-Li optimal ist. Wie in den vorangehenden
Versuchen wurden diese Gefdsse nach dem Umfiillen der Aktivkohle mdglichst gut
verschlossen und langsam aufgetaut. Noch einige Tage nach dem Auftauen lag die
Zahlausbeute iliber derjenigen der Alu-Messgefésse. Nimmt man einen &hnlichen
Aktivitdtsabfall wihrend des Auftauens wie bei den anderen Plastikgefidssen an,
so ergibt sich fiir diese Geometrie eine Zihlausbeute, die 1,6 mal besser ist
als diejenige der Alu-Messgefasse, Das heisst, dass sich durch Verbessern der
Geometrie eine wesentliche Erhéhung der Empfindlichkeit erreichen lésst.

Da Plastikgefdsse nicht geeignet waren, kehrten wir zum Konzept der Metall-
Druckgefasse zuriick. Um zu prifen, ob ohne Xenonverlust das Probenvolumen noch
weiter reduziert werden kénnte, wurde mit den bisherigen Messgeffissen die Aus-
beute bei ldngerem Absaugen getestet. Bei einer Absaugdauer von 90 sec betrug
die Ausbeute immer noch 93 %. Deraufhin wurden kleinere Alu~Messgefisse kon-
struiert, man glaubte jedoch trotzdem, das Volumen nicht unter 1500 ml senken
zu kénnen., Eine erste Konstruktion, deren unterer Teil aus einem Stiick gedriickt
war, hielt leider auch einem schwachen Ueberdruck von 1,3 atm nicht stand. So
mussten die Messgefdsse doch aus Rohren und Blechen geschweisst werden. Die
heutige Version (siehe B 4) ist leicht zu handhaben, die Messgeometrie jedoch
ist nicht besonders gut, aber leicht reproduzierbar. Durch weiteres Verkleinern
der Volumen und eine kompliziertere Konstruktion (konisch oder T-formig statt
zylindrisch) liesse sich die Empfindlichkeit wahrscheinlich noch merklich
erhdhen.,
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TECHNISCHE ANGABEN DER ENDE 1976 VERWENDETEN APPARATUREN

1. FELDAUSRUESTUNG

Bleiakku:
Ladegerét:

Schaltuhr:

Luftpumpe:
Vorwiderstand:
Schlauch:

Luftzelt:

6 sl 430

-«
130

Yuasa B 64 - 12 (Walker & Cie AG , Bern)
Kapazitdt 15 Ah , Laden: 10h mit 1,4 A , max. Ladestrom 2,1 A

HEKO Batterielader 12/15 T (Walker & Cie AG , Bern)
6/12 v , 15 A , Timer 24 h.

Sangamo Weston Zeitschalter Type S 554 25 E

(Otto Fischer AG Zirich).

Schaltstrom 20 A , mechanisches Uhrwerk, Gangreserve 70 h,
von Hand oder elektrisch (220 v) aufziehbar.

Zweimal Ein und Aus in 24 Stunden.

Speedflo air pump (Hersteller: MAP Ltd. , England; Ver-
kauf: Christen & Co AG,  Bern)
12 v , 10aA , 0,4 m /min bei 0,1 ati.

WF 30-175 3,1.0 6,2 A
mit Abgriff und Befestigungswinkel
(Egaton AG, Thdérishaus (BE))

je 2 m PVC - Kunststoffschlauch
Art. A 911 10 x 2,5 mm Wand
(Wachendorf und Cie AG, Basel)

Speziglanfertigung aus PVC-Luftfolie 0,40 mm. Volumen max.
1,1 m , Grésse : 150 x 130 x 65 cm.

Sicherheitsventile vor dem Einschweissen selber prdpariert:
Verbindung Ventildeckel-Ventilrohr durch Einschneiden auf
ca 3mm Breite verkleinert. Notwendig, da sonst Stréomungswi-
derstand zu gross. (Ever-Plast AG, Rumikon)

2. AUSHEIZAPPARATUR

Schema siehe Seite

Vakuumpumpe : Edwards ED 100

Oefen: Erreichen die gewiinschte Temperatur (4OOOC) mit einer
Spannung von 170 V. (Gebaut am Physikalischen Institut).

Spannungsregler: Phasenanschnittgerdt, 3 x 1000 W , Spannungen einzeln regu-
lierbar (gebaut im Physikalischen Institut)

Aktivkohlekihlfallen: siehe Skizze auf der nachsten Seite.

gebaut im Physikalischen Institut und der Werkstatt des KKM.
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Gachot - Kugelhahnen

Leybold - Kleinflansch

Die Kleinflansch mit
Spannring erlaubt ein
schnelles Oeffnen und
Schliessen

Hdhe 400 mm
Innendurchmesser 50 mm
rostfreies Material

Abb. B 1
Aktivkohlekihlfallen
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3. AUFBEREITUNGSAPPARATUR

Schema siehe Seite
Stahlrohrgestell: Abmessungen: 50 x 50 x 50 cm

Glas-U-Rohr: Linge 300 mm Durchmesser 30 mm
besitzt auf de einen Seite einen Schliff der ein mihe-
loses Auswechseln des Molekularsiebes erlaubt. An beiden
Enden des U-Rohres ist ein Glashahn mit der Nennweite 4 mm
angebracht. (angefertigt von R.C. Kuhn, Bern/Fribourg)

Durchflussmesser: Typ 1100 V-A-A-150 ausgeriistet mit Messrohr 6A-150 B6S,
geeicht fir 6 bis 50 1/min Luft.
Anschlisse Nylon 12 mit Schlauchnippel 10mm (WISAG, Zirich)

Kompressor: Kompressort Sprait Nr. 602 , (Christen & Co AG, Bern)
Der gekaufte Kompressor besitztkeinen Ansaugstutzen,
dieser musste erst noch angefertigt und eingebaut werden.

Kihlschlange: Kupferrohr, Lidnge 8,3 m , Innendurchmesser 8 mm
Durchmesser der Spirale ca 140 mm , Hbhe ca 220 mm.

AktivkohlekUhlfalle: siehe B 2
Dewargefdss: Inhalt ca 7 1 , Innendurchmesser 155 mm , Gesamttiefe ca.
400 mm.
3
Gasuhr: Zweirohr-Gaszidhler L O / S 36 0 0 -6 m/h

Stutzenabstand 210mm, mit Verschraubungen 3/4" AG, umgeeicht
(GWF Luzern), Messfehler <+ 2% zwischen 60 1/h und 6 m™ /h.

4. MESSGEFAESSE

Siehe Zeichnung auf den nédchsten Seiten.

Ausgelegt flr einen Druck von 1 atd.

Ander Olive ist ein kurzer Schlauch befestigt (ca 10 cm), der durch einen
Hahn (Hoke 3252 M4B , Matkemi AG, Therwil) mit Gewindeanschluss abgeschlos-
sen wird.
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Pos 1-% Mat P25R

; Pos 1,3&5 aus Blech herstellen,

P T —

= Alle Verbindungsstellen 4"
scharfkantig bearbeiten

=~ und elektronenstrahlschweissen,
Pos 18 6 schutzgasschweissen,
Dichtheitsprafung:

= zul.Leckrate 10" Nerisec.
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pro Eraat Gegenstand Pos.| Werkstoff ]Sk Bemerkung
] 11 | Angarungen:
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Aktivkohle - Messgefdss el as
Ge - Li-Dedektor 7: —

Eidg. Ingtitut fiir Reaktorforschung
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5. ABFUELLANLAGE FUER EICHGAS

schlauch

ganze Anlage aus Glas

Vakuum-

Pumpe
Kihlfalle
Zubehdr
Verzweigung Eichvolumina
\Y \Y
ey N
\
K
\Y \Y
6 7
Vorratsvolumina
v \)

Hg -
Manometer

Nadel

zum Anschliessen
der Glasfléaschchen
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V=VM fﬁrAp——-O

o
Vo = loo,7ml + 2 %
V +V =151,3 ml + 1,2 %
o Mg =
+ = (V+V_ )(l+
vt Vy ( o MO) (1 o p)
™ =1,3 - 1074 torr-1 + 12

Verbindungsteil:

VK + VVl + v6V + v7V = 73 ml +5
Vorratsbehdlter:
V4 = 1100 ml + 2% \%

Eichvolumina:

o

k3

V6 = 26,82 ml + 0,1 % V7 =
Glasfl&schchen:
VG = 116,5 ml + 0,2 % (Mittelwert

1020 ml + 1%

27,28 ml + 0,1%

von 5 Flédschchen)
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6. GEBRAUCHSANWEISUNG

6.1. Probennahme im Feld

Vorbereitung

Batterien laden, bis zu zehn Batterien gleichzeitig an das Ladegerédt an-
schliessen. Der Ladestrom flir jede einzelne Batterie darf 2.1 A nur kurz-
fristig lUbersteigen, Dauerladestrom ca. 1,6 A. Darauf ist insbesondere
beim gleichzeitigen Laden mehrerer Batterien zu achten. Die gleichzeitig
zu ladenden Batterien missen also alle mdglichst gleich stark entladen
sein. Der Punkt auf der Ampéremeterskala des Ladegerdtes entspricht dem
maximal zuldssigen Ladestrom flir eine Batterie. Mit dem Schalter 'Lade-
strom'® l&sst sich der Strom grob regulieren. Die notwendige Ladezeit nach
halbstiindigem Betrieb der Luftpumpen betragt ca. 2 h.

Schaltuhren aufziehen. Von Hand mit gewinkeltem Schraubenzieher oder elek-
trisch (220V). Gangreserve 70 h.

Schaltuhren stellen. Zum Stellen der Schaltuhren muss der Urendeckel abge-
nommen werden. Nach Losen des schwarzen Knopfes in der Mitte kénnen die
Schalthaken frei bewegt werde. Ausserdem ist auf den Wochentagsschalter

zu achten (kleines Plastikrad seitlich unter der Tagesscheibe), ist ein
Pfeil nach aussen gerichtet, so bedeutet das, dass am betreffenden Tag
keine Schaltung erfolgt. Die Uhren miissen spdtestens zehn Minuten vor dem
Schaltvorgang gestellt werden. Der rote Knopf aussen am Gehduse erlaubt
das Schalten von Hand. Durch Anschliessen einer Luftpumpe sicherstellen,
dass der Schalter in der richtigen Position ist ("aus") und die Stromver-
sorgung funktioniert.

Durchfiihrung

Probennahmestationen aufstellen. Holzstange mit einer Eisenstange einram-
men. Pumpvorrichtung aufhédngen, Stromversorgung anschliessen. Luftzelt
mit Haringen am Boden befestigen. Luftzelt und Pumpe mit Schlauch verbin-
den. FlUr das Aufstellen von acht Stationen brauchen zwei Personen mit ei-
nem Auto je nach Geldnde eine halbe bis eineinhalb Stunden.

Einsammeln des Materials. Wegen des grossen Volumens der Luftzelte sind
je nach Grésse des Fahrzeugs mehrere Fahrten notwendig.

6.2. Aufbereitung der Proben

Vorbereitung

Ausheizen der Aktivkohle. Mit dem Messzylinder 650 ml Aktivkohle abmessen
und in eine Aktivkohlefalle flillen. Beim Schliessen der Aktivkohlefalle
(AKF) ist darauf zu achten, dass die Dichtung sauber ist (Kohlestaub!).
Drei gefillte AKFs in die Oefen der Ausheizanlage stellen und an das Va-
kuumsystem anschliessen. Die Kihlfalle aus Glas muss mit flissigem Stick-
stoff geklhlt werden, vor jedem Ausheizvorgang sollte sie ausserdem ge-
leert werden. Falls der Wassergehalt der Aktivkohle besonders hoch ist
(z.B. bei frischer AK), sollte zum Ausfrieren die grosse Metallkidhlfalle
verwendet werden (Kihlung mit Trockeneis und Alkchol). Um die geeignete
Temperatur von 4OOOC zu erreichen, missen die Oefen mit 170 V gespiesen
werden. Bei normal in den Eimern gelagerter Aktivkohle dauert das Aushei-
zen gut zwdlf Stunden (Enddruck 0,1 mm Hg). Der fliissige Stickstoff
muss vor allem am Anfang mehrmals nachgefiillt werden. Nach Ende des Aus-
heizens: AKFs schliessen, abtrennen und abhkiihlen.
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Ausheizen von Molekularsieb. Spezielle AKF verwenden oder andere AKFs vor

Gebrauch gut ausputzen, damit das Molekularsieb nicht mit Aktivkohle kon-

taminiert wird. Eine AKF-Fiillung Molekularsieb reicht flir die Aufbereitung
von drei Proben. Vorgehen wie bei Aktivkohle, das Ausheizen geht jedoch

im allgemeinen etwas lénger.

Durchfihrung

Aktivkohle vorkiihlen. Eine AKF wird in das Dewar gestellt und angeschlos-
sen, dann wird das Dewar mit einer Kihlmischung aus Trockeneis und Alko-
hol gefillt. Dies muss spdtestens eine halbe Stunde vor der eigentlichen
Aufbereitung geschehen, damit die AK gut durchkihlen kann.

Molekularsieb wechseln

Luftzelt anschliessen. Dabei muss darauf geachtet werden, dass der spe-
ziell abgefeilte Anschluss am Ansaugschlauch bis zum Anschlag in das
Ventil des Luftzeltes eingeschoben wird, damit sich das Sicherheitsventil
6ffnet.

Anfang Durchsaugen. H&hne am Glas-U-Rohr &6ffnen, Eingangshahn der AKF
d8ffnen. Sobald Durchfluss unter 20 1/min gesunken ist, Pumpe einschal-
ten und, wenn Durchfluss wieder gesunken ist, Ausgangshahn der AKF O6ff-
nen. Der Durchfluss sollte 18 bis 20 1/min betragen. Dann dauert das
Durchsaugen einer Probe ca. eine Stunde.

Ende Durchsaugen. Wenn das Luftzelt leer ist und nicht rinnt, entsteht
ein Unterdruck im Ansaugsystem und dexr Kompressor beginnt laut zu knat-
tern. Das schadet fir kurze Zeit nichts und ist das Signal zum Abstel-
len: Z&ahler ablesen, Ansaugstutzen aus dem Ventil des Luftzeltes ziehen
und finf Liter Laborluft oder Stickstoff (wenn die Laborluft kontaminiert
ist) nachspililen. H&hne der AKF Schliessen und Kompressor abstellen.

Umfillen in Messgefdss. Messgefdss in Sagex-Wanne stellen, mit Gummi be-
festigen und mit K&ltemischung (Trockeneis/Alkohol) kiihlen. Schnell die
noch kalte AKF holen, &6ffnen und Aktivkohle mit Trichter in das Messge-

fass flillen. Messgefdss schnell schliessen und eine halbe Stunde lang
weiter kthlen.

Absaugen. Nach Ablauf einer halben Stunde weiterhin gekihltes Messgeféss
an die Ausheizanlage anschliessen und 45 s lang absaugen. Messgefédss
schliessen, abtrennen und auftauen.

6.3. Messung der Proben

Da die Proben von der KUeR in Freiburg gemessen werden, mdchte ich hier
nur auf eine Besonderheit der hier zu messenden Proben eingehen.

Durch eine unterschiedliche H&ufelung der Aktivkohle im Messgefdss
kénnen sich verschiedene Messgecmetrien ergeben, da das Xenon im Wesent-
lichen an die Aktivkohle gebunden ist. Durch leichtes Schiitteln des
Messgefédsses muss die Oberfldche der Aktivkohle zunidchst eingeebnet wer-
den. sie liegt auf der Ho6he des Deckels der Detektorhédhlung. Durch leich-
tes Drehen des Messgefdsses werden dann die letzten Kohlekdrner vom Deckel
der HOhlung entfernt.

Bei Anwendung dieser Methode liegt der durch die unterschiedliche Mess-
geometrie bedingte Fehler unter 1,7 % (siehe C 4.2).
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o
6.4. Auswertung
o
; Die Xenon-133-Konzentration der Luftproben bestimmt man mit der Formel:
R A
‘ X‘(v+vo) (1 +4d)
o Dabei ist:
/ A : gemessene Aktivitdt, auf das Probennahmedatum zurlckgerechnet.
V : mit der Gasuhr gemessenes Volumen
)
: Vo: Volumen der an der Aktivkohle adsorbierten Gase ~7 Liter
d : Anteil des Wasserdampfes an der Luftprobe (bleibt am Mole-
= kularsieb hédngen), maximal ca. 5%.
Pyo (T)
= ——F
Peot
el
F ist die relative Luftfeuchtigkeit und ptpt der Luftdruck.
Py,o Muss aus der Umgebungstemperatur T mithilfe folgender
= Tabelle berechnet werden:
= T (OC) (torr)
] szO
0] 4,6
. 5 6,5
10 9,2
12 10,5
. 14 12,0
16 13,6
18 15,5
20 17,5
»
1 22 19,8
24 22,4
26 25,2
m 28 28,3
30 31,8
32 35,7
7 34 39,9
fes)
Y|
7
¥

£
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6.5. Abfiillen von Eichgas

Kontrollieren, ob alle H&hne gut gefettet und dicht sind. Verzweigung
an H, anschliessen. Zwei Eichvolumina oder ein Eichvolumen und die Nadel
mit einem Glasfldschchen (Gummipfropfen mit der Nadel durchstechen) an
die Verzweigung anschliessen. Gesamtes System evakuieren. Vorratsvolumen
mit Eichgas an H, anschliessen. H., schliessen. Verbindungsteil zwischen
Anlage und Vorratsvolumen evakuieren. H_ wieder schliessen. Eichgas aus
Vorratsvolumen in diesen Vergindungstei% expandieren. Hahn des Vorrats-
volumens wieder schliessen, H, schliessen und durch Oeffnen von H2 Eich-
gas aus dem Verbindungsteil in die Anlage expandieren. Nun kann am Mano-
meter abgelesen werden, ob ungefdhr der gewlinschte Druck erreicht wurde;
ist dies nicht der Fall, muss der Einschleusen von Eichgas durch den Ver-
bindungsteil wiederholt werde. Anschliessend wird durch Oeffnen von H
das Eichgas in die Eichvolumina expandiert. Bei der Verwendung der Eich-
volumina V_ und V_ sinkt dabei der Druck ungefdhr um einen Faktor 0,58,
bei Verwengung eines Glasfldschchens ungeféhr um einen Faktor 0,45. Mit
dem Quecksilbermanometer kann nun der Druck auf 1 % genau abgelesen wer-
den. Da der Druck in beiden Eichvolumina jedoch genau gleich ist, ist das
Verhdltnis des Gehalts der beiden Volumina genauer bekannt (0,3 % Summe
der relativen Fehler der Volumenmessungen).

Durch mehrfaches Einschleusen von Eichgas k&nnen auf diese Weise Eich-
proben der gewlinschten Gréssenordnung hergestellt werden. Ein genaues Ab-
messen einer vorgegebenen Menge ist mit dieser Apparatur nicht méglich,
fir unsere Anwendungen jedoch auch nicht erforderlich.
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~ ANHANG C : MESSERGEBNISSE
s 1. FELDAUSRUESTUNG
l.l1. Test der Luftpumpe P 1
oy
Test mit Ventil, aber ohne Luftzelt
Pump- Vorschalt- 8] belastet Volumen
) . Batt
dauer widerstand (1)
. am Ende des Pump-
(min) Q)
vorganges (V)
e 30 1 11 751
30 1 11,5 779
30 1 11,4 807
= 30 1 11,5 779
30 1 11,6 789
60 1,5 11,2 1160
= 60 1,5 1082
60 1,5 11,3 1090
. , o
7 Hitzetest bei 42 C
30 1 11,7 772
™ Hitzetest bei 44°C
60 1,5 11,5 1382
o o
Hitzetest bei 54 C
Leistung sinkt nach ca. 10 min rapid ab
Test mit Luftzelten
Luftzelt
e Nr.
30 1 2 1256
o 30 1,5 2 1086
30 1,5 3 983
30 1,7 11,6 3 1146
) 30 1,7 11,5 2 1096
60 2,7 2 1066
R
oy
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1.2. Lagerausbeute von Luftbehdltern

Nr. pVv Ver- Proben- Lager- stat.
fahren vol. zeit Fehler

(1) (d) %

Wetterballone aus Kautschuk

L 31 2799 D - -

L 32 3177 L 878 9

L 35 4693 D - -

I 36 5327 L 1217 7

PVC-Wasserball

L 43 4460 D - 1,5

L 44 3930 L 7 2,5

L 49 721 D - - 1,6

L 50 818 L 15 3,9

Luftzelt-Prototyp

L 67 750 D - - 1,0

L 68 852 L 896 3,0

(L 73 703 D - - 1,3

L 74 798 L 966 0,8

L 85 768 D - - 0,5

L 86 872 L 817 5 0,5

L 105 1462 D - - 0,4

L 106 1487 L 802 9 3,2

Luftzelt Nr.

L 138 5360 G - - 1,1

L 139 1255 L 858 10,8 1,5

Luftzelt Nr.

L 140 5128 G - - 1,1

L 141 1255 L 368 9,0 1,6

Luftzelt Nr.

L 142 4953 G - - 1,2

L 143 1140 L 1049 9,5 1,4

Luftzelt Nr.

L 148 2803 D - - 1,1

L 149 2851 L 1091 6,2 1

Luftzelt Nr.

L 150 2548 D - - 1,2

L 151 2592 L 986 5,9 1,5

cps
Refdat.

16,72
3,74

28,46
6,89

0,211
0,187

4,12
3,00

23,37
9,24

8’58} 8,91

25,86
26,33
21,69
22,12

26,10

}21,91

22,28
22,14
20,12

21,19

}22,21

;20,65

*Nicht aan? verlisslich weagen Leck in Ejichaasanlaae

cps/pVv
10

5,974
1,178

6,065
1,283

0,473
0,476

5,715
3,662

3,158
3,376

0,734
0,977

7,193
7,208

7,400
7,142

5,184
7,100

4,897
7,483

4,718
7,816

9,311

7,685

8,717

7,967

Ausbeute

0.197

0,213

1,006*

0,641

1,069

1,331

1,002

0,965

0,792

0,884

0,958

0,825

0,914
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Verwendete Abkilrzungen

pvV (torr-ml), Mass fir die verwendete Eichgasmenge
D Eichgas wurde direkt in das Messgefdss eingesaugt

L Lagerprobe: Eichgas und Laborluft in Luftbehdlter geblasen und anschlies-
send gelagert

G Eichgas in Glasflaschchen abgefiillt und direkt gemessen.
Da die Messgeometrie anders ist (siehe C 3.2.) muss flr die Berechnung
der Ausbeute der Umrechnungsfaktor berldcksichtigt werden.

cps Zadhlrate, bezogen auf ein mehrerenProben gemeinsames Referenzdatum.
Refdat

Ausbeute Aktivitatsausbeute bezlglich der Referenzprobe
= (cpS/pV)L / (cps/pV)D .

Wenn die Referenzprobe im Glasfldschchen gemessen wurde,muss ausser-
dem der Umrechnungsfaktor Glas/Messgefdss bericksichtigt werden.

Rinnversuche¥*
Luftzelt Lagerzeit Einfillmenge Verlust
Nr. (d) (1) %
4 11 1074 6
5 11 827 1
6 12 1000 gross
7 12 1018 3

Die Verluste aus diesen Versuchen und diejenigen, die mit den Proben

L 138 bis L 151 gemessen wurden, kénnen nicht ohne Weiteres verglichen
werden, da die Luftzelte bei den letzteren unginstiger, d.h. aufeinan-
derliegend gelagert wurden. Der auf Seite 16 gezogene Schluss scheint
somit gerechtfertigt.

* durchgefihrt von G.Schriber, BKW.
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2. AUFBEREITUNG

2.1. Probenvolumen nach der Aufbereitung

Um das Probenvolumen nach der Aufbereitung zu messen, wurden jeweils
ca 1000 1 Laborluft durch die Aufbereitungsanlage gepumpt. Dann wurde
die Aktivkohlefalle an ein leeres Luftkissen angeschlossen und aufgetaut.
Nach der Zeit t wurde das Kissen abgetrennt und sein Inhalt mit der Gas-
uhr gemessen. Die Messung dieses Volumens war vor allem fir die Entwick-
lung der Messgefédsse wichtig.

Probenvol.
nachher (1)

Datum Probenvol. t (h)
anfangs (1)

30.4.76 1000 2 6,0
7.5. 1000 2 6,1
17.5. 1000 5 5,9
18.5. 1000 17 6,6
21.5. 1002 6,6 6,5
25.5. 1000 16,3 5,9
25.5. 1000 5,6 6,5
26.5. 1000 18 6,0
6,27 + 5,7%
8.6. 620 4,7 7,7
9.6. 590 16 6,5

Dies ist jedoch noch nicht das Volumen der adsorbierten Probe, denn auch
bei Raumtemperatur ist noch Gas an der Aktivkohle gebunden. Diese Gasmenge
kann afu 1 + 1 Liter geschétzt werden. Das gesamte Probenvolumen betrdgt
somit ca. 7 Liter.

2.2. Druck im Messgefdss

Datum Messgeféss Probenvolumen Absaugdauer Druck
(1) (s) (mbar)
12.3.76 alt 1000 45 950
11.3. alt 1000 60 840
27.2. alt 1100 60 760
23.2. alt 1000 60 690
25.2, alt 1000 90 540
11.3. alt 1010 90 530

Die hier angegebenen Drucke sind ca 20% zu niedrig, da das Manometer und
die Zuleitung vor dem Anschliessen evakuiert wurden.

27.7.

hier betrug der Druck im Manometer vor dem Anschliessen 1000 mbar.

neu

1008

45

1080
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3. MESSUNG

3.1. Nulleffekte

Um den Nulleffekt zu ermitteln, wurden 25 Messungen ausgewertet, bei
denen die Aktivitdten sehr gering waren, bzw unter der Nachweisgrenze
lagen. Die Peakbreite lag zwischen drei und funf Kandlen.

/uS+B = Bruttosignal, /aé = Nettosignal, /Ué = /bg+B —’/“é = Nulleffekt

Datum Anz?hl Merp Mg /UB/Kanal
Kandle
7.2. 3 729 36 231
24.2. 4 2180 78 526
8.2. 4 1344 62 321
13.12. 3 1131 28 308
14.12. 3 1144 34 370
16.12. 5 1962 52 382
16.12. 4 1233 37 299
29.11 4 729 29 175
4.12. 4 905 99 202
8.12. 4 1156 62 274
15.11. 4 1271 35 309
24.2. 4 740 45 299
1.2. 5 1281 46 247
30.1. 5 1254 37 243
29.1. 4 1162 40 281
28.1. 5 1770 45 345
27.1. 6 937 70 145
7.1. 4 1121 17 276
10.1. 3 1336 37 433
10.1. 4 2235 53 546
12.1. 4 1084 34 263
4.2. 5 1056 51 201
30.1. 3 795 24 257
1.2. 5 1121 54 213

/44B/Kanal = 295 + 20

Messdauer bei all diesen Proben 40 000 s.
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3.2. Eichung der Messgefdsse

Nr. pv Ver- stat. cps cps cps/pv D/G
fahren Fehler Refdat. Mittel 10—3
L 108 4953 G 8,2 3 gi,gi} 24,45 4,936
L 109 1140 D 0,7 9,54 1,726
0.5 9 87 9,71 8,517
L 110 4778 G 0,5 ;g,g;} 26,66 5,579
r
L 111 1118 D 0,4 10,41 1,597
06 9 51 9,96 8,909
1 ’
L 112 4662 G 0,5 24,40 5,234 1740
L 113 1073 D 0,7 9,77 9,105 !
L 114 4545 G 0,5 24,25 5,336 1 668
L 115 1064 D 0,7 9,47 8,900 !
L 116 4429 G 0,5 23,63 5,336 1 646
L 117 999 D 0,8 8,71} 8 77 8 782 ’
1,6 8,83 ! '
L 118 4312 G 0,5 23,10 5,375 1 67
L 119 1009 D 0,8 9,04 8,959 !
L 120 4312 G 0,9 21,78 5,051 1 812
L 121 992 D 0,8 9,33 !
16 8 83 9,08 9,153
14 r
L 122 4195 G 0,9 21,28 5,072
2 1009 ) 1,7
L 123 D 2 2 g'g;} 8,77 8,692 13
14 ’
L 126 3962 G i,g gg,gg} 20,28 5,118
r’ ’
L 127 928 D 0,9 8,52 1,788
16 g a5 8,49 9,149
’ 14
L 128 6934 G 0,7 35,49 5,118
L 129 1596 D 0,7 15,00
1'2 14’54} 14,77 9,254 1,809
4 !
L 130 6585 G 0,8 33,25 5,050
L 131 1541 D 0,7 13,52 7
1’2 13'85} 13,69 8,884 1,759
!’ ’
L 132 6235 G 0,8 31,39 5,034
L 133 1435 D 0,7 13,28} 1,812
13 1289 13,09 9,122

D/G = 1,729 + 1,2%
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AUSBEUTE UND REPRODUZIERBARKEIT

4.1. Ausbeutemessungen

Verwendete Symbole fir die Verfahren:

D :
N :
N, :

1

Z

=
75381

Ab:

direktes Einsaugen des Eichgases ins Messgeféss

normale Probenaufbereitung

Bei Aufbereitung mit zwei hintereinandergeschalteten AKFs: Probe aus
der ersten AKF.

entsprechende Probe aus der zweiten AKF

: Messung des verwendeten Molekularsiebs in einem normalen Messgefdss,

da weniger Molekularsieb als Aktivkohle verwendet wird, ist die Mess-
geometrie hier wesentlich schlechter und die Aktivitdten werden damit
unterschatzt. Ein zu erwartender Faktor 2 bis 5 spielt jedoch ange-
der nicht nachweisbaren Mengen keine Rolle.

AbgesaugterGas (bei der Volumenredution nach Umfillen in das Messge-
fass).

Weitere Angaben finden sich im Hauppteil und auf Seite C3.

Nr. pv Ver- Proben- MG stat. cps cps cps Relative
fahren vol. (1) Fehler Mittel pV Ausbeute

L 99 2096 D - I1I 1,4 20,37 9,719
L 100 1846 N 930 III 1,8 17,45 9,453 0,973
L 101 3056 D - III 0,9 0,992 00,3246
L 102 2692 N 927 III 1,2 0,875 0,3520 1,001
L 134 6002 G - G20 0,8 30,11 5,017 0,980
L 135a 1405 N 733 5 0,8 11,96}

1 1,4 11,91 11,94 8,498 0,980
L 135b N2 6 <0,001 <0,0007 «0,0001
L 135c Ab 12 1 <0,0001
L 144 6468 G - G25 0,9 32,09 4,961
I, 145a 1490 N 861 10 0,8 13,48

1 1,2 131103 13,29 8,919 1,040
1. 145b N2 9 <0,06 <0,04 <0,007
L 145c Ab 25 8 < 0,04 <0,03 «<0,005
L 146 6002 G - Gl2 0,9 27,93 4,653
L 147a 1405 N 809 2 0,9 ll,77}

4 0]

1 1,2 12,31 12,0 8,569 1,065
L 147b N2 5 <0,07 <0,05 <0,006
L 153 1609 D - 9 0,3 21,14

0,3 21,56} 21,35 13,27

L 154a 1637 N 3 0,5 16 42}

l 14 14

0,5 16,17 16,30 9,96 0,750

L 154b N 8 0,7 4,36 2,66 0,201
L 154c Ag 5 < 0,167 <0,10 <0,008
L 1544 MS 2 <0,01 <0,006 «0,0005

Hier wurden wdhrend der Aufbereitung die AKFs versehentlich nur ungeniigend
gekihlt, daher konnte das Xenon bis in die zweite Kihlfalle gelangen. Die-
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Nr. pVv Ver- Proben- MG stat. cps cps cps Relative
fahren wvol. (1) Fehler Mittel pv Ausbeute
1073

ser Versuch wurde deshalb bei der Berechnung der Ausbeute nicht beriicksichtigt.

L 155 1569 D - 7 0,6 20,08
' 2,87
0.6 20'32} 20,20 12,8
L 156a 1596 N 1036 2 0,6 20,76
1 0.6 20,25} 20,51 12,85 0,998
L 156b N 6 <0,01 < 0,006 <0,0005
L 156¢ Ag 5 <0,01 <0,0005
L 1564 MS 8 <0,01 <0,0005
L 157 1515 D - 4 0,7 20,28}
2
0.7 2042 0,35 13,43
L 158a 1541 N 1152 9 20,32}
1 2077 20,54 13,33 0,992
L 158b N, 10 <0,07 <0,05 <0,003
L 159 1448 D - 3 19,42 13,41
L 160a 1473 N, 1052 7 19,15} 19,13 12,99 0,968
19,12
L 160b N, 8 <0,11 <0,07 <0,006
mittlere Ausbeute filir das Ubliche Verfahren (Nl): 1,002
+ 1,19%

Da diese Experimente nicht alle hintereinander, sondern in verschiedenen
Abstédnden durchgefiihrt wurde, ist dieser Mittelwert sehr verlésslich.

4.2. Reproduzierbarkeit der Messgeometrie

Die Probe L 159 wurde zwdlfmal gemessen und nach heder Messung fest ge-
schiittelt. Durch vorsichtiges Schitteln und Drehen wurde die Aktivkohle an-
schliessend eingeebnet (siehe B6.3.).

't'bedeutet hier den zeitlichen Abstand zur ersten Messung.

t stat. Fehler cps

(@) % (zerfallskorrigiert)

0 0,6 6,967

0,236 0,6 6,976

0,952 0,6 6,988

1,125 0,6 6,770

1,313 0,7 7,024 — o
1,917 0,7 7,088 cps = 6,986 £ 1,7%
1,979 0,7 6,942

2,021 0,7 6,898

2,188 0,7 7,032

2,230 0,7 7,068

2,930 0,7 6,852

3,23 0,7 7,224
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5. AUSHEIZEXPERIMENTE

5.1. Ausheizexperimente mit Massenspektrometrie

Ueber das Ausheizen von Ar, Kr und Xe aus Aktivkohle ohne Vakuum
findet sich Ndheres in Abschnitt A 1.3.

5.2. Ausheizexperimente mit Radioxenon

Um zu prifen, ob der routinemdssige Ausheizvorgang fir Aktivkohle alles
ursprunglich an die Aktivkohle gebundene Xenon entfernt, wurde die Aktiv-
kohle von Probe 156a (Ausbeutemessungen), die zu diesem Zeitpunkt eine
Zihlrate von ca 7 cps bewirkt hdtte, in eine Aktivkohlefalle gefillt, wie
ublich ausgeheizt, dann in ein Messgefdss geflillt und gemessen (L 162). Die
Z&hlrate lag unter 0,002 cps (d.h. ca 6 pCi). Beim routinmdssigen Ausheizen
wird also praktisch alles Xenon abgesaugt.
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6. ENTWICKLUNG DER MESSGEFAESSE

6.1. Eichung der alten Messgefdsse

Volumen der alten Messgefdsse

Nr. pv Ver- stat.
fahren Fehler

%

L 59 1480 D 2,6
L 60 12761 G 1,0
L 65 2733 D 3,7
L 66 26746 G 1,0

Umrechnungsfaktor fir die Glasfl&schchen

31
cps

Refdat
8,49

45,29

14,03
84,20

cps/pV D/G
1073
5,737
3,549 1,616
5,135
3,148 1,630
D/G = 1,623

5,24 nCi/cps.

Also ist der Umrechnungsfaktor fiir die alten Messgefdsse: 3,23 nCi/cps

6.2. Versuche mit Plastik-Messgefédssen

Flir eine genauere Beschreibung dieser Versuche siehe A 2.6.

Flaches Polyédthylen-Geféss

Nr. pv Ver- Proben-
fahren volumen

L 64 2425

L 63 2750 867

Der erste Messwert von L 63 ist ein Miteel aus 19 Messungen (siehe Abb. auf

t* stat.
(d) Fehler
%
- 1,3
1,8
20,2 5,0
20,3 3,0
20,4

cps

Refdat

13,48
6,50
4,03
3,56
0,55

cps/pv
10~3

5,559
2,364
1,467
1,294
0,2

Relative
Ausbeute

0,425
0,264
0,232
0,036

der ndchsten Seite). Die Probe war noch nicht ganz aufgetaut, als sie auf
den Zdhler kam.Beim Verfahren U wurde die Aktivkohle vor der Messung aus
dem urspriinglich verwendeten Messgefdss in ein gleichartiges umgefiillt, um

zu sehen wieviel Aktivitdt an die Aktivkohle selber gebunden ist. Beim Ver-

fahren 'Leer' wurde das leleerte, urspriinglich verwendete Gefdss gemessen,
um zu sehen ob Xenon an den Wanden adsorbiert wird.

L 69 738 D -
L 70 838 P 840

* Zeit nach dem Auftauen des Messgefédsses

5,94
2,63
2,59
2,43
2,51
2,38
2,41

8,049
3,133
3,095
2,897
2,999
2,841
2,875

0,389
0,385
0,360
0,373
0,353
0,357
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Nr. pv Ver- Proben- t* stat. cps cps/pVv Relative
fahren volumen (d) Fehler Refdat l0—3 Ausbeute
%
L 75 691 D - - 1,3 5,40 7,809
L 76 784 P 901 4,1 2,6 2,97 3,787 0,485
4,5 1,6 3,23 4,118 0,527
6,5 2,4 2,56 3,269 0,419
11,2 3,0 2,30 2,928 0,375
L 78 4300 G - - 0,9 29,94 9,700
L 77 581 p 910 2,2 1,2 2,63 4,534 0,467
6,9 2,1 2,28 3,921 0,404
L 79 5348 D - - 0,7 39,41 7,370
L 80 6070 P 878 0 1,0 27,84 4,586 0,622
5,2 19,05 3,138 0,426

L 80 wurde gekuhlt auf den Zdhler gebracht. Weitere Messungen siehe Abb.

KUeR-Plastikgefdsse

L 83 1703 D - - 2,2 11,81 6,935
L 84 1933 p 910 4,6 2,0 15,13 7,827 1,129
9,4 3,1 13,14 6,798 0,980
L 87 744 D - - 0,5 5,65 7,594
L 88 845 p* 923 3,6 0,5 7,51 8,893 1,171
4ooo
X x
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7. VORVERSUCHE IM FELD

7.1. Erste Feldmessungen

Die Proben L 15 und L 16 wurden am 2.6.75 und 3.6.75 bei der Einsatz-
zentrale BKW, ca 1 km WNW vom KKM gewonnen. Am gleichen Ort war eine
Reuter-Stokes-Kammer aufgestellt. Die Probennahmestelle lag in der Abluft-
fahne.

Nr. Probennahme Anzeige Abgabe- Messdat. Aktivitat
R.S.Kammer rate korr.*
r/h mCi/s nCi
L 15 2.6.75
10.32 bis 11.25 h 10 ... 7 9 2.6. 0,875
7.6. 0,844
8.6. 0,819
Probenvolumen: 1060 1 9.6. 0,917

Mittelwert: 0,863

L 16 3.6.75
9.40 bis 10.30 h 9 ... 11 9 17.6. 0,588

Probenvolumen: 1000 1

Diese Zahlen sind jedoch mit Vorsicht zu betrachten, da die Methode zu
diesem Zeitpunkt noch nicht ausgereift war. Es wurden keine Luftbehdlter
verwendet, sondern die Luft wurde direkt durch die kalte Aktivkohle gesaugt.

7.2. Kleine Kampagne Sommer 1975

Nr. Probennahme gela-  Proben- stat. pCi/m3 pci/m3
Beginn Dauer gert volumen Fehler korxr.*
(min) (d) (1) %
1/38 23.7. 15.15 3 4,95 900 <13 < 34
1/11 " " 4 6,69 880 50 32 120
1/14 " " 3 0,72 1000 5 87 101
1/15 " 15.23 3 3,09 810 20 64 120
1/18 " ® 3 6,91 1170 30 32 129
1/20 " 15.15 3 2,26 590 <16 £ 25
1/22 " " 3 1,16 475 19 24
1/10 " 15.21 3 3,18 740 30 32 60
2/51 29.7. 10.59 11 2,28 1027 1 5920 9295
2/55 " " 12 1,88 930 1 2895 4200
3/28 29.7. 16.30 10 6,92 800 10 180 709
3/29 " 16.15 10 5,84 780 5 258 816
3/30 " 16.30 10 9,73 760 < 39 <266
3/32 " 16.15 9 2,79 740 6 144 252
3/33 " 16.15 15 9,68 920 50 45 306
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Da bei der Probenlagerung in den bei dieser Kampagne verwendeten Wetter-
ballonen Xenonverluste auftreten (C 1.3.),wurde versucht, eine Korrektur
fir diesen Verlust anzubringen. Aufgrund der Lagerungsproben (L 31/32 und
1.35/36) wurde fir diesen Verlust eine Halbwertszeit von 3,5 Tagen angenom-
men. Die so korrigierten Konzentrationen stehen in der letzten Spalte der
voranstehenden Tabelle. Es zeigt sich, dass diese Werte schlechter mit ei-
ner Gaussverteilung in Einklang zu bringen sind, als die unkorrigierten
Werte. Die Korrektur ist also nicht unbedingt sinnvoll, was nicht erstaunt,
da die Hautdicke der Ballone und damit wohl auch die Verlustrate nicht sehr
konstant ist. Die Ergebnisse dieser Kampagne sind daher fiir eine Auswertung
nicht brauchbar.

Messerie vom 23.7.75

ohne Korrekturen

. eamemwmms 15.15 bis 15.13 h

S qumes 15.23 bis 15.26 h

Punkt Nr, ’ 22 20 18 15 14 11
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Messerié vom 29.7.75
ohne Korrekturen
’ e 16.15 bis 16.25 h
o exam 16,30 bis 16.40 h
L) T 14 L 1] 1) L] L] L] A .
120° 150 180° 200° 220°
33 32 30 29 Punkt Nr.
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ANHANG D : BERECHNUNGEN

1. .Zwischenergebnisse der Parametervariationen

Im Folgenden sind die Zwischenergebnisse der Parametervariationen dar-
gestellt, aus denen man den Einfluss der einzelnen Korrekturen ablesen
kann. Variiert wurden diejenigen Parameter dren Variationsbedingungen im
ersten Teil der Tabellen # 0 sind. Die Reihenfolge der Versuche ist (wie
schon im Hauptteil): 6, 8, 9, 10 ; 2, 11 ; 1, 4, 5. Die Schlussergebnisse
der Variationen, sowie die Erkldrung der AbkUGrzungen befinden sich auf
Seite 57 ff.

Tt et o b
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RECEENPROGRAMM

in BASIC flir HP 2114 B

Da die Kapazitdt des Computers nicht fir das ganze
Programm ausreichte, musste die Berechnung in zwei
Schritter erfolgen. Zuerst wurden mit dem Programm
"Berechnung” die gesuchten Werte berechnet und in
Form von DATA Statements auf Lochstreifen gestanzt.
Diese Daten wurden anschliessend mit dem Programm
"Tabellen” geordnet und in {ibersichtlicher Form aus-
gedruckt. Die Eingangsdaten fir jedes Experiment
kgeographische Koordinaten der Messpunkte; Hohe iU.M.;
gemessene Konzentrationen, wobei negative Werte obe~
re Grenzen bedeuten) wurden mit Lochstreifen eingele-

sen. Parameter und Variationsbedingungen wurden

-{siehe Statements 1190 bis 1260) am Terminal von Hand

eingegeben.
Flir die andere Reihenfolge der Parametervariation

wurde das Prograrm leicht modifiziert.
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3. Mehrfache Variation der Parameter

* * * o
Nr. M 0 Bed* Var* K Kk hk uk bl sl
6 9 6 11 7 228 2 189 2,72 11 0,428
01 5 230 2 183 2,97 11 0,420
10 5 230 2 163 2,71 11 0,421
00 4 230 2 163 2,71 11 0,421
9 9 2  alle m‘;x 244 2 144 1,18 9 0,188
10 7 2 alle mzx 257 2 160 1,86 7 0,165
2 3 10 11 4 239 2 58 5,70 7 0,386
0)8 5 239 2 61 5,66 7 0,386
10 5 238 2 2 2,41 10 0,353
00 5 238 2 2 2,41 10 0,353
11 12 3 alle 5 258 2 171 0,95 10 0,468
5 6 5 alle mzx 194 2 196 2,37 6 0,270
Abkirzungen wie in Tab. 3.3. , ausserdem:
(0] : Anzahl der oberen Grenzen
Bed. : Vari i i : :
e ariationsbedingungen 1 %—-mit oberen Grenzen 1 ja.
| L. 0: nein
—— h vor K variiert
Var. : Anzahl der bendtigten Variationszyklen

bl' sl mit oberen Grenzen berechnet

b s ochne obere Grenzen berechnet

2" 72

Alle Variationen wurden mit HOhenkorrektur durchgefiihrt.

O Y ww N

w w w w
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0,436
0,431
0,430
0,430

0,188
0,165
0,155
0,154
0,145
0,145
0,468

0,270
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Wie stark verdiinnen sich in der Region Miihleberg die Abgase

pub. In den letzten Monaten konnte die Bevilkerung in der Umgebung des
Kernkraftwerks Miihleberg wiederholt eine neue Titigkeit beobachten: Alle 2 bis

.3 Wochen einmal fuhren zwei VW-Busse im Gelinde umher, kleine Apparate

wurden in Abstinden von zirka 200 m voneinander aufgestellt, automatisch
fiillten sich orange Plastikzelte mit zirka 1 Kubikmeter Luft, welche nachher von
den Mitarbeitern wieder eingesammelt wurden.

Diese Feldarbeit ist ein Teil eines
Projektes zur Messung der Verdiin-
nungsfaktoren von gasférmigen Abga-
ben in der Umgebung des Kernkraft-
werks Miihleberg. Beteiligt an diesem
Projekt sind neben der Universitidt Bern
natiirlich das Kernkraftwerk selbst, die
Eidg. Kommission zur Ueberwachung
der Radioaktivitidt (KUeR), die Abtei-
lung fiir die Sicherheit der Kernanlagen
(ASK) und die MZA Payerne.

Beim Normalbetrieb von Kernreaktoren
entstehen radioaktive Spaltgase, z.B.
das Xenon-Isotop 133Xe. Ein &usserst
geringer Teil dieser Radioaktivat wird
iiber das Hochkamin mit der Abluft
abgegeben. Die Frage stellt sich nun,
wie stark diese Radioaktivitdt in der
Umgebung verdiinnt wird und wie
gross, wie klein, die dadurch bewirkte
zusédtzliche Dosis fiir die Bevolkerung
jst. Insbesondere muss man diese Fra-
gen fiir den oder die kritischen Geldn-
depunkte beantworten konnen, d.h. fiir
die Punkte, an denen eine allféllige
Erhéhung am grossten wire. Da die
erwartete Dosiserh6hung sehr gering
(kleiner als 1 Millirem pro Jahr) und
damit viel kleiner ist als die natiirliche
Dosisbelastung aus Boden und kosmi-
scher Strahlung (zirka 120 Millirem pro
Jahr), ist eine direkte Messung prak-
tisch unmoglich. Man muss daher emp-
findlichere Messmethoden heranziehen,
woraus sich die Teilnahme von Univer-
sititsinstituten am Projekt erkldren
ldsst. So ist im Rahmen einer Lizen-
tiatsarbeit der Universitdt Bern eine
experimentelle Methode mit Hilfe des
Isotops 133 Xe entwickelt worden, des-
sen Radioaktivitit in der Abluftfahne
am grossten ist. Aber immer noch ist
die Aufgabe recht schwierig, gilt es
doch, eine geringe Anzahl Xe-Atome in
einer riesigen Menge Luftmolekiilen
nachzuweisen.

Bis 16 Apparate im Einsatz

Zunichst muss nun fiir eine bestimmte
Wetterlage abgeklirt werden, in wel-

[ e
Langfristige Wirkung

Der Verlauf der Weihnachtsausstellung
1976 des bernischen Klemgewerbes im

Kantonalen Gewerbemuseum im Korm- '

haus in Bern kann als Erfolg gewertet
e it Aam Amt fiir Cewerbe-

A A

cher Richtung sich die Abluftfahne
bewegt. Dies wird dadurch erreicht,
dass schwebende Luftballone aus dem
125 m hohen Kamin gelassen und ihre
Bahnen mit optischen Instrumenten
verfolgt werden. Nehmen wir an, dass
bei Westwind die Ballone gegen den
Weiler Salvisberg, auf einer Anhdhe
zirka 1,5 km im Osten des Kernkraft-
werks gelegen, treiben. Auf dieser An-
héhe werden nun von einer Equipe
etliche Probenahme-Apparaturen auf-
gestellt. Einige Proben werden auch in
Niederruntigen oder vielleicht in But-
tenried, usw. gesammelt. Insgesamt
werden bis 16 Apparaturen aufgestellt,
die spiater den momentanen Verlauf der
Abluftverteilung wiedergeben sollen.
Schaltuhren setzen nun zu gleicher Zeit
an allen Stationen einen Staubsauger-
motor in Betrieb, der wihrend rund V2
Stunde ein Luftzelt mit ungefdhr 1
Kubikmeter Inhalt aufblédst. Rasch wer-
den die Probenbehilter eingesammelt
und ins Labor gebracht, wo die Haupt-
arbeit erst beginnt.

Verdiinnungsfaktor

Da n#mlich die radioaktiven 133-Xe-
Atome nur in sehr geringer Anzahl
vorhanden sind, miissen sie zunéchst
konzentriert werden. Hier kommen den
Mitaibeitern die langjahrigen Erfah-
rungen, welche im Labor von Prof. H.
Oeschger im Umgang mit Edelgasen
gewonnen wurden, zugute. In einer
speziellen Apparatur wird die 1 Kubik-
meter Luftmenge ohne wesentliche Xe-
non-Verluste auf ein Volumen von
hochstens 1 bis 2 hl Gas reduziert. Diese
Luftmenge mit den radioaktiven
133 Xe-Atomen wird mit Aktivkohle
aufgefangen, welche in eines der spe-
ziellen Messgefdsse abgefiillt wird.
Durch Vergleich mit den vom Kern-
kraftwerk gemessenen Abgaberaten
konnen fiir die eine untersuchte
Wetterlage momentane Verdiinnungs-
faktoren berechnet werden. Diese geben
an, welche Aktivitdt in der Umgebung
bei einer gegebenen Abgaberate gefun-
den wird.

Das Gefihrlichste: die Autofahrt

Daraus lassen sich nun noch keine

zusétzlichen mittleren ' Jahresdosen be-:
rechnen; die Verdiinnung wurde ja erst )

‘Radioaktive Gase beim Atomkraftwerk

fiir eine einzige Wetterlage gemessen.
Das Gemeinschaftsprojekt sieht vor, bis
Ende 1977 die momentanen Verdiin-
nungsfaktoren fiir ¥icle Wetterlagen zu
bestimmen. Aus einer grogsen Zahl von
Einzelmessungen und einer Statistik

liber die Hé#ufigkeit der wverschiedenen
Wetterlagen hofft man spéater mit einem
die

Computermodell - Langzeit-Ver-

{

So sammelt das
kraftwerkes Miikly
treibt Staubsauge

{unerte Kunststof | ille; pre

hysikalische Institut Luftproben in der Umgebung des Kern-
eberg: Autobatterie (in -Plastikkiibel an der Stange befestigt)
imotor an (oben auf der Stange vor Regen geschiitzt angebracht),
“‘der;in etwa 30 Ninuten" ei‘nen Kﬂbikine'te’r Luft- ansaugt und in die am Boden ;

diinnungsfaktoren abschitzen zu kon-
nen. Darauf stiitzt sich dann eine
weitere Berechnung der durch radioak-
tive Edelgase bewirkten mittleren Do-
siserh6hungen. Diese Modellrechnungen
konnen sich wiederum auf Erfahrungen
mit Klimamodellen stiitzen, wie sie im
Physikalischen Institut entwickelt wur-
den.

Bedeutet der Umgang mit diesen radio-
aktiven Edelgasen ein Risiko fiir die
beteiligten Wissenschafter? Keineswegs
— am gefdhrlichsten an der ganzen
Arbeit sind wohl die Autofahrten zwi-
schen Bern und Miihleberg. ..
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