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Patentanspriiche:

1. Verfahren zur Selekticrung der Kernstrah-
lung bestimmter gasformiger, in einem Triigergas
in ein Zédhlrohr gebrachter Radionuklide, bei dem
die Ausgangsimpulse des Zihlrohres nach der Im-
pulsform, gegebenenfalls zusitzlich nach der Im-
pulshbhe und/oder der Reichweite, diskriminiert
werden, dadurch gekennzeichnet, daB die
Radionuklide als Bestandteile eines lufthaltigen
Triigergases durch das Zihlrohr geleitct werden.

2. Verfahren nach Anspruch 1, bei dem aus den
Ausgangsimpulsen nach dem Prinzip der Dop-
pel-Delay-Line-Impulsformung ein Nulldurch-
gangssignal gewonnen wird, dadurch gekenn-
zeichnet, daB die Zeitdifferenz zwischen Refle-
xionszeitpunkt und Nulldurchgang erfalt wird.

3. Verfahren nach Anspruch | oder 2, dadurch
gekennzeichnet, daB die Ausgangsimpulse aus-
schlieBlich nach der Impulsform diskriminiert
werden.

4. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis
3 mit kanalweiser Zusammenfassung von Aus-
gangsimpulsen nach ihren Anstiegszeiten, dadurch
gekennzeichnet, daB dic Differenz der Impulsrate
eines Kanals und der mit einem konstanten Faktor
multiplizierten Impulsrate cines anderen Kanals
gebildet wird.

5. Anwendung des Verfahrens nach einem der
Anspriiche | bis 4 zur Luftiiberwachung auf '*°J.

6. Verwendung eines DurchfluBBziihlrohres mit
nur einem Zahiraum im Verfahren nach einem der
Anspriiche 1 bis 5.

Die Erfindung betrifft cin Verfahren gemél dem
Oberbegriff des Anspruchs 1.

Als Radionuklide kommen dabei insbesondere nie-
derenergetische Elektronenstrahler in Frage. Unter
Elektronenstrahlern werden nicht nur Beta-Strahler
verstanden, sondern auch solche Nuklide, die sekun-
diir zu einer Elektronenemission im Zihlrohr fiihren,
z.B. durch Photo-, Compton- oder durch Auger-
Effekt.

Bei einem bekannten Verfahren dicser Art (»Nu-

clear Instruments and Methods«, Bd. 112, 1973, Nr. :

3, S. 399-404) erfolgt die Messung diskontinuierlich,
indem in einem Wasserstoff-Triigergas eines Partial-
drucks von ca. 670 bis 2000 Pa enthaltenes Tritium
mittels einer Topler-Pumpe in cin Fiillzihirohr umge -
pumpt und Methan als Zihlgas auf Atmosphiren-
druck nachgefiillt wird. Die Diskriminierung erfolgt
als Kombination einer Energiediskriminierung mit ei-
ner zur Abschwichung des Untergrundes dienenden
Impulsanstiegszeitdiskriminierung.

Die beiden im Ziahlrohr befindlichen Gase H, und
CH, sind dabei beide elektropositive Gase, an denen
sich die im Zahlrohr entwickelten Elektronen nicht
vor Erreichen des Zihldrahtes anlagern. Durch Ver-
meidung elektronegativer Gase, wie Sauerstoff von
Luftanteilen, wird somit sichergestellt, da} dic haupt-
siichlich vorgesehene Energiediskriminierung nicht
beeintriichtigt wird.

Esist auch cine Diskriminicrung von Ausgangsim-
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pulsen von Proportional-Zihlrohren nach der Im-
pulsform mit einer elektropositiven 90% Argon/10%
Methan-Zihlgasfiillung und einer dulleren Guelle von
niederenergetischen Rontgenstrahlen bekannt, um in
einem Energiespektrum die charakteristische Roént-
genlinie aus dem Untergrund besser hervorzuheben
(»Nuclear Instruments and Methods«, Bd. 96, 1971,
Nr. 3, S. 397-403).

Der Erfindung liegt die Auigabe zugrunde, das be-
kannte Verfahren der eingangs genannten Art zu ei-
nem kontinuierlichen Verfahren weiterzuentwickeln.

Diese Aufgabe wird durch die im kennzeichnenden
Teil des Anspruchs 1 angegebene Mallnahme gelost.

Als kontinuierliches Verfahren zur Selektierung
insbesondere des besonders bedeutungsvollen Beta-
Strahlers Tritium ist es derzeit Standardpraxis, nach
der Reichweite der Beta-Strahlung des Tritiums in
dem Trigergas zu diskriminieren, welches das Zihl-
rohr erfiillt. Dieses Triigergas setzt sich in der Regel
aus einem Luftanteil und einem Zihlgaszusatz zusam-
men. Bei der Diskriminierung nach der Impulsform
wird die zeitliche Verlaufsfunktion der Amplitude
analysiert, und zwar unabhiingig vom Absolutwert der
Amplitudc bzw. bezogen auf einen normierten Abso-
lutwert der Amplitude. Die Impulsformdiskriminie-
rung ist daher unterschiedlich von der zur Energiedis-
kriminierung wohlbekannten Impulshdhendiskrimi-
nierung.

Bei diescm Sclektierungsprinzip finden als Detek-
toren entweder zylinderformige, konzentrische Zwei-
fachzéhlrohre oder Dreifach-Sandwich-GroBfldchen-
zihlrohre (DE-AS 1539962) Verwendung, dic von
cinem Gemischaus z. B. 30% MeBluft und 709% Zihl-
gas durchstromt werden. Der mittlere Zithiraum dient
als McBzdhler, der oder die duBeren Zihlriiume als
Schirmziihler. Die Zihlriiume sind nur durch Katho-
dengitter voneinander getrennt. Als Mab fiir die Tri-
tium-Konzentration der MeBluft wird die Rate derje-
nigen Impulse des MeBzihlers genommen, welche
nicht gleichzeitig mit einem Impuls im Schirmzéhler
auftreten. Zur automatischen Unterdriickung der ko-
inzidenten Impulse dient eine Antikoinzidenz-Schal-
tung. Das die Beta-Teilchen von Tritium mittlere
Reichweiten von nur 1 bis 2 mm haben, kann nur ein
sehr kleiner Bruchteil derselben im MeB3- und Schirm-
ziihler gleichzeitig Impulse auslosen. Dagegen werden
hoherenergetische Beta-Teilchen von Kohlenstoff-14
oder von radioaktiven Edelgasen, durch Gamma-
strahler aus der Umgebung erzeugte Sekundiir-Elek-
tronen, sowie ionisicrende Teilchen aus der Hoéhen-
strahlung in der Mehrzahl der Fille mehrere
Zihlrdume durchdringen und kénnen daher durch die
Antikoinzidenz-Schaltung eliminiert werden. Den
letzten Entwicklungsstand derartiger DurchfluBBpro-
portionalzidhlrohre zur Luftiiberwachung stellen
Zihlrohre mit doppeltem Kathodengitter zwischen
MeB- und Schirmzihler dar.

Solche nach dem Prinzip der Reichweitendiskrimi-
nierung aufgebauten Zihlrohrsysteme zur Unter-
scheidung von Elektronen-Strahlern verschiedener
Energie ergeben jedoch folgende Probleme: Erstens
ist der mechanische Aufbau der Zihlrohre kompli-
ziert, da sie aus MeBzihler und Schirmziihler beste-
hen, wobei zumindest der Schirmzihler selbst wie-
derum cin Vieldrahtziéhler ist. Zwischen Mel3- und
Schirmziihler ist cin Vieldraht-Kathodengitter erfor-
derlich. Zweitens befinden sich nur etwa 25% der
Probe im MelBzihler, withrend der Rest aus konstruk-
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tiven Griinden notwendig im Schirmzihler und im
Totvolumen verteilt ist. Drittens ist der hohe Zihlgas-
verbrauch von iiblicherweise 60 Liter Methan pro
Stunde aufwendig, da MeB- und Schirmzihler stets
gemeinsam durchstromt werden miissen und die
Zihlrohre dariiber hinaus aufgrund ihrer Konstruk-
tion Totrdume aufweisen, die vom Gemisch Zihlgas/
Luft nur schlecht ausgespiilt werden.

Es ist auch bekannt (»The Review of Scientific In-
struments«, Bd. 27, 1956, Nr. 5, S. 300-303), im kon-
tinuierlichen Verfahren zur Luftiiberwachung auf Tri-
tium cin Methanzéhigas mit bis zu 30% Luftanteil im
DurchfiuBbetrieb durch eine Einfachzdhlrohranord-
nung zu verwenden. Hierbei handelt es sich jedoch
um eine integrale Messung von Tritiumstrahlung,
nicht jedoch um eine Diskriminierung nach bestimm-
ten Nukliden. Auch ist die Empfindlichkeit selbst bei
optimalen Z3hlgasen um ein bis zwei Groenordnun-
gen geringer als bei Schirmgitteranordnungen mit
Reichweitendiskriminierung unter Antikoinzidenz-
schaltung. Einfachzihirohre haben nidmlich einen zu
hohen Nulleffekt, um niederenergetische Elektronen-
strahler mit breitem Energiespektrum, wie Tritium,
oder auch monochromatische Strahler, wie '**J, mit
ausreichender Empfindlichkeit nachweisen zu koén-
nen.

Die Erfindung entwickelt gemaf der Aufgabenstel-
lung das gattungsgemdBe Verfahren zu einem konti-
nuierlichen Verfahren weiter und erdffnet damit einen
ncuen Weg unter den vergleichbaren kontinuierlichen
Verfahren. Das erfindungsgeméBe Verfahren zeich-
net sich dabei durch besondere Einfachheit aus, indem
insbesondere elektronegative Gase, insbesondere
Sauerstoff aus Luftanteilen oder Wasserdampf, nicht
mehr ferngehalten werden miissen. Die Empfindlich-
keit ist dabei der bei der Reichweitendiskriminierung
mittels Schirmgitteranordnungen vergleichbar. Auch
ist das erfindungsgemiille Verfahren mit der Reich-
weitendiskriminierung hinsichtlich seiner relativen
Unempfindlichkeit gegentiber Zahlgasverunreinigun-
gen konkurrenzfihig.

Das erfindungsgemiile Verfahren ermdglicht ei-
nerseits die Selektierung verschiedener Radionuklide,
andererseits aber auch die Unterscheidung eines be-
stimmten Radionuklids von der Umgebungsstrahlung,
um einen besonders niedrigen Nulleffekt zu erzielen.

Das erfindungsgemiBe Verfahren L3t sich ebenso
wie das Verfahren der Reichweitendiskriminierung
vorteilhaft auf die kontinuierliche Luftiiberwachung,
insbesondere auf Tritium, anwenden. Es hat jedoch
auch nocheine ganze Reihe anderer charakteristischer
Anwendungsmoglichkeiten, z. B. die Diskriminierung
und gegebenenfalls quantitative Messung von '**J. Die
Anwendungsmdglichkeit auf andere niecerenerge-
tische Elektronenstrahler, beispielsweise auf Auger-
Elektronenemission und Emission nach innerem und
duBerem Photoeffekt, wurde bereits oben angespro-
chen.

Die Erfindung ermdoglicht es, ein Durchflulzihi-

rohr mit nur einem Zihlraum, also konventionelle
Einfach-DurchfluBBzihlrohre im Verfahren gemif der
Erfindung zu verwenden, deren Volumen dann im
wesentlichen vollstindig als Zihlraum genutzt werden
kann. Es wird in diesem Falle auch nur so viel Ziihl-
gaszusatz bendtigt, wie das Zihlvolumen des Zihl-
rohrs erfordert. Der spezifische Zihlvolumengewinn
entspricht etwa dem Faktor § gegeniiber den bekann-
ten Mehrfach-Zihlrohren fiir die Reichweitendiskri-
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minierung. Hierbeildt sich bereits eine vergleichbare
Giite der Selektierung erreichen.

Wegen des Ansprechens der Selektierung beim er-
findungsgemiBen Verfahren auf cinen von der Reich-
weite unabhingigen Parameter lassen sich gegebe-
nenfalls die Reichweitendiskriminierung und die
Impulsformdiskriminierung  parallel miteinander
kombinieren, um die Selektierungsgiite noch weiter
zu erhohen. Dies gilt sogar auch ir Kombination mit
ciner Impulshéhendiskriminierung. Eine Kombina-
tion mit einer Impulshéhendiskriminierung ist sogar
besonders vorteilhaft, um ibergroBe Impulse und da-
mit eine Ubersteuerung der Anlage sicher ausschalten
zu konnen. Eine solche Kombination von zwei oder
mehr Verfahren kann auch zur einfachen Selektierung
von Interesse sein.

Yorzugsweise werden jedoch die Ausgangsimpuise
in neuartiger Weise ausschlieBlich nach der Impuls-
form diskriminiert, was eine besonders einfache Aus-
legung der Anordnung bei befriedigend hoher Emp-
findlichkeit ergibt.

Es wird schon beidem gattungsgemiBen bekannten
Verfahren die Diskriminierung nach der Impulsform
konkret nach der Impulsanstiegszeit vorgenommen.
Als Impulsanstiegszeit wird in der Elektronik hiufig
die Zeit definiert, die zwischen Erreichen von 10 und
90% der maximalen Amplitudenhdhe vergeht. Man
kann jedoch auch eine andere typische Zeitspanne zu-
grundelegen, wie beispielsweise den Zeitraum zwi-
schen 10 und 56%.

Es ist dabei bekannt, Impulsanstiegszeiten nach ei-
nem Nulldurchgangsverfahren zu bestunmen. Es ist
dabei auch bekannt, aus den Ausgangsimpulsen ein
Nulldurchgangssignal nach dem gebréduchlichen Prin-
zip der Doppel-Delay-Line-Impulsformung zu bilden.
Indiesem Fall ist bei dem erfindungsgemaBen Vertah-
ren vorzugsweise vorgesehen, da3 die Zeitdifferenz
zwischen Reflexionszeitpunkt und Nulldurchgang er-
faBt wird. Der Reflexionszeitpunkt, d.h. der Ansatz-
punkt des Ubergangs des geformten Impulses in die
umgekehrte Polaritit, wird dabei zur Erhohung der
Auflosung als Zeitbezugspunkt zugrundegelegt.

Fiir die Reichweitendiskriminierung ist eine die
diskriminiertan Werte gruppenweise zusammenfas-
sende Kanalbildung nach den verschiedenen Zihlriu-
men, ndmlich MeB- und Schirmzihler, typisch. Bei der
Impulshohendiskriminierung kann man entsprechend
die gemessenen Impulsformen kanalweise zusam-
menfassen. Dabei kann man die besonders kritischen
niederenergetischen Elektronenstrahler, beispiels-
weise Tritium, in einem durch besonders kurze An-
stiegszeiten charakterisierten Kanal erfassen.

Dabei kann man ebenso wie bei der Reichweiten-
diskriminierung auch bei der Diskriminierung nach
der Impulsform die kanalweise selektierten Impuise
auch quantitativ zur Bestimmung der Konzentration
der spezifischen Radionukiide messen. Entsprechen-
des gilt fiir die Messung nach zwei verschiedenen Dis-
kriminierungsverfahren gewonnener Impulse parallel
zueinander, die dann automatisch verkniipft werden
konnen.

Bei der Reichweitendiskriminierung ist es bereits
bekannt, solche Fehlimpulse héherenergetischer Teil-
chen, deren Kernstrahlung allein im MeBzihler, bei-
spielsweise anniithernd parallel mit den Schirmgittern
verlauft, dadurch auszuschalten, dafl ein bestimmter
Anteil der in Koinzidenz zwischen MeB- und Schirm-
zdhler gemessenen Impulse mit einem Faktor verse-
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hen und vom unkorrigierten, durch Antikoinzidenz
zwischen Mef3zihler und Schirmzihlern gewonnencn
Meflergebnis subtrahiert wird. Wenn man nun, wie
auch beidem bekannten gattungsgemiiBen Verfahren
vorgesehen ist, die Ausgangsimpulse nach ihren An-
stiegszeiten kanalweise zusammenfaBit, wird entspre-
chend vorzugsweise die Differenz der Impulsrate eines
Kanals und der mit einem konstanten Faktor multiphi-
zierten Impulsrate cines anderen Kanals gebildet.

Die Erfindung wird im folgenden anhand schemati-
scher Zeichnungen an einem Ausfithrungsbeispiel, mit
einigen erorterten Varianten, noch mehr im einzelnen
erliiutert. Es zeigt

Fig. | eine PrinzipmeBanordnung zur Durchfiih-
rung des Verfahrens nach der Erfindung mit teilweise
langsgeschnittenem DurchfluSzahirohr und

Fig. 2 ein Diagramm, welches veranschaulicht, wie
in besonders vorteilhafter Weise ein MaB fiir die An-
stiegszeit des Impulses nach dem Verfahren der Dop-
pel-Delay-Line-Impulsformung gewonnen werden
kann.

An einer Eingangsoffnung 1 angesaugte Luft wird
in ciner Mischkammer 2 mit durch eine AnschluBlei-
tung 3 zugefithrtem Zihlgas gemischt und dann in ein
zylindrisches, nur ecinen Zihlraum aufweisendes
DurchfluBBzihlrohr 4 konventioneller Bauart und
Spannungsversorgung gefiihrt. Nach der Messung im
Durchfluzdhlrohr 4 verld3t das Zihlgas/Luft-Ge-
misch das DurchfluBzihlrohr durch cinen Auslal} 5.
Das Durchflullzdhlrohr 4 ist mit einer Heizman-
schette 8 umgeben — was bei zylindrischer Zihlrohr-
Konstruktion besonders leicht durchzufiihren ist - da-
mit durch Erwidrmung Adsorptionen an der Obesfli-
che vermieden werden konnen. Aulerdem ist das
Zihlrohr von einer Bleiabschirmung 9 umgeben.

Die an dem zentral im DurchfluBzéhlrohr verlau-
fenden Zihldraht abgenommenen Ausgangsimpulse
werden zunidchst in einem schnellen Vorverstirker 6
(Ansticgszeit = 20 ns) verstirkt und anschlieBend ei-
nem Impulsformdiskriminator 7 zugeleitet.

Der Impulsformdiskriminator 7 ist hier folgender-
mafen aufgebaut:

Durch Doppel-Delay-Line-Diffcrenzierung bzw.
-Impulsformung entsteht die in Fig. 2 ersichtliche Im-
pulsform. In Fig. 2 ist der Impuls als Spannung U in
Abhiingigkeit von der Zcit 1 aufgetragen. Der Null-
durchgang des geformten Impulses erfolgt bei groRe-
rer Anstiegszeit spiiter, u d zwar unabhiéingig von der
Amplitude. Durch den Nulidurchgangsdiskriminator
wird ein elektrisches Signal bei Durchgang des Impul-
ses durch die Null-Linie crzeugt.

Man kann nun eine fiir die Anstiegszeit charakteri-
stische Zeit nach folgenden zwei Methoden gewinnen:

I. ivian millt die Zeitdifferenz At zwischen Beginn

des Impulses und Nulldurchgang: zur Veran-
schaulichung sind in Fig. 2 zwei derartige cha-
rakteristische Zeitdifferenzen Ar; und Ar, ent-
sprechend der ausgezogenen und der gestrichel-
ten Kurve (lingere Ansticgszeit) cingezeichnet.
AnschlieBend werden die Impulse entsprechend
den gewiinschten Ar-Bereichen kanalmiBig sor-
ticrt, So kann 2. B. cin Ar-Kanal 4 von 510 bis
530 ns den nicderencrgetischen  Elektronen-
Strahlern entsprechen, dagegen ein Ar-Kanal B
von 540 bis 580 ns der hisherenergetischen Stor-
strahlung. Dice entsprechenden Kanalausgiinge
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sind auch in Fig. | bei dem Impulsformdiskrimi-
nator 7 mit 4 und B bezceichnet.

. Vorzugsweise wird anstelle von At die mit At’
bezeichnete Zeitdifferenz zwischen dem Beginn
der Reflexion nach der Doppel-Delay-Line-Im-
pulsformung und dem Nufldurchgang gemessen.
Dabei wirkt sich vorteilhaft aus, daB die relativen
Zeitdifferenzen fiir verschiedene Impulsformen
bzw. Anstiegszeiten wesentlich grofier werden.
So wiirde der Ar’-Kanal 4" 10-30 ns und der
Atr’-Kanal B’ 40-80 ns betragen, wenn man zur
Bildung von At’, und At",, welche zu Aty und
At, korrespondieren, dasselbe in Fig. 2 gezeigte
Impulsdiagramm zugrunde legt. Bei diesem Ver-
fahren wiirden Schwankungen der Laufzeit der
Verzogerungsleitung, welche zur Impulsformung
benutzt wird, unwirksam.

ZweckmiBig wird ein bestimmter Teil der an B
auftretenden Ausgangs-Impulsrate von der bei A auf-
tretenden abgezogen. Dies dient zur besseren Kom-
pensation bei schwankender htherenergetischer Stor-
strahlung, die im Kanal B gemessen wird und von der
stets ¢in kleiner Anteil auch im Kanal A zusitzliche
Impulse hervorruft.

Man benutzt hierzu entweder in bekannter, nicht
dargestellter Weise cin Differenz-Ratemeter oder ci-
nen Differenzzdhler, wobei bei der Subtraktion je-
weils der Subtrahent mit einem konstanten Faktor K
mulitpliziert ist.

Bei einem Zihlrohrvolumen von (),6 Liter 1a6t sich
mit dieser Einrichtung der Nulleffekt fir Tritium um
mehr als einen Faktor 20 reduzieren. In gleicher Gro-
Benordnung liegt die Reduktion der Einstreurate
durch hoherenergetische Beta-Strahler. Dies ent-
spricht etwa den durch Reichweitendiskriminierung
erzielbaren Daten. Bei der verwendeten Impulsform-
diskriminierung kann jedoch das Zéghlrohr in normaler
zylindrischer Konstruktion ausgefiihrt sein. Aufler-
dem wird der Verbrauch an Proben- sowie Zihlgas
um ctwa einen Faktor § reduziert.

Die Zahlrohrkonstruktion ist nicht auf die zylindri-
sche Bauart beschrinkt, sondern es kann beispicls-
weise auch ein sog. GroBflachendurchfluBzéhlirohr mit
mehreren parallel gespannten Zihldrihten verwendet
werden.

Noch grolere Selektivitit der Messung fiir die ge-
suchte Strahlungsart sowie eine weitere Reduzierung
der Nulleffekte crhdlt man, wenn man dic Impuls-
formdiskriminierung mit der Impulshéhendiskrimi-
nierung und/oder der Reichweitendiskriminierung
kombiniert. Anhand von Fig. | und 2 bedcutet dies
bei dem Beispiel der Kombination mit Impulshdhen-
diskriminierung, daf} nach dem Vorverstiarker zusétz-
lich und parallel zum Impulsformdiskriminator 7 cir
Verstirker mit cinem Einkanaldiskriminator den ge-
wiinschten Impulshdhenbereich ausblendet, und dat
die Ausgangsimpulse des Einkanaldiskriminators mi
den Ausgangsimpulsen des Bereiches A oder B de:
Impulsformdiskriminators in Koinzidenz gemesser
werden. Entsprechend ist dic Verkniipfung der Im-
pulsformdiskriminicrung mit der Reichweitendiskri
minicrung vorzunchmen, d. h. die antikoinzidente Im
pulsrate des MeBzihlers cines dann notigen Mchr
fachziihlrohres wird mit dem Ausgang A oder B de
Impulsformdiskriminators 7 in Koinzidenz gemes
sen.
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