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Contamination and Decontamination
Tests with ground and fire-polished
Glass Surfaces

Essais de contamination et de
décontamination sur des surfaces en
verre rectifiées et polies au feu

Vergleichsmessungen an geschliffenen und feuerpolierten Kegelverbindungen
(Norm-Schliffe bzw. Klare-Prizisions-Verbindungen) zeigten, daf8 die Werte fir
Kontamination und Dekontamination betrichtliche Unterschiede aufweisen. Die
Versuche wurden mit den Radionukliden Cs-137, Ba-133, J-131 und Reaktor-
bestrahltem Silikonfett durchgefihrt.

Comparative measurements with ground and fire-polished taper joints (standard
grindings or clear precision joints) showed considerable differences in the values
obtained for contamination and decontamination. The tests were carried out with
the radionuclides Cs-137, Ba-133, J-131 and with silicone grease irradiated in a
reactor.

Des mesures de comparaison effectuées sur des jonctions coniques rectifiées et
polies au feu (rectifications standard ou jonctions distinctes de précision) ont
montré des différences importantes en ce qui concerne les valeurs obtenues pour
la contamination et pour la décontamination. Les essais ont été faits sur les radio-
nuclides Cs-137, Ba-133, J-131 et la graisse de silicone irradiée dans le réacteur.

Aus der Literatur sind mehrere Untersuchungen bekannt, die
sich mit der Adsorption von lonen an Glasoberflichen be-
schiftigen (1-5). Diese Arbeiten gehen alle von einer ein-
heitlichen Glasoberfliche aus und verfolgen die Adsorption
vor allem in Abhdngigkeit von der Kontaktzeit und im be-
{ vom pH-Wert.

Solche Zusammenhinge wurden in der folgenden Arbeit
nicht studiert, da es sich hierbei ausschlieRlich um eine ver-
gleichende Untersuchung zwischen verschiedenen Glasver-
bindungen (Normschliffe NS und Klare Prazisions-Verbindun-
gen KPV) handelt. Neben der Beladung dieser unterschied-
lichen Glasflichen mit Fremdionen stand auch der umge-
kehrte Vorgang, die Reinigung der Glasflichen, im Vorder-
grund des Interesses.

Fur die Versuche kamen die Radionuklide Cs-137, Ba-133,
J-131 und Reaktor-bestrahltes Silikonfett zum Einsatz. Ver-
wendet wurden KPV- und NS-Kerne der Nennweite 14.

I. Kontaminationsversuche

Diese Versuche wurden durchgefiihrt bei Zimmertemperatur
durch Tauchen der jeweiligen Glasverbindungen in Caesium-,
Barium- und Jodlésungen, die mit Cs-137 bzw. Ba-133 bzw.
J=13T markiert waren. ‘Dabei ‘wurden stets gereinigte und vor
allem vollig fettfreie Glasverbindungen eingesetzt. Die Glas-
kerne waren durch einen Stopfen unten dicht verschlossen,
so daR nur an der duBeren Oberflache eine Kontamination
einsetzen konnte. Nach dem Tauchvorgang wurde der Stop-
fen entfernt, die Gliser an der Luft getrocknet und die an-

*) Dr. H. Vogg ist leiter des Laboratoriums fiir Isotopentechnik im
Kernforschungszentrum Karlsruhe.

haftende Aktivitit mit einem Strahlungsmeligerdt in einem
fiir die Messung vy-strahlender Radionuklide am besten ge-
eigheten NaJ-Szintillations-Bohrloch-Detektor ausgemessen
(vgl. nebenstehende Abbildung).

Die genauen Versuchsbedingungen und die Ergebnisse sind
in der nachfolgenden Tabelle 1 zusammengefafit.

Zu den in der letzten Spalte angegebenen Aktivititsmef3-
werten am Glas nach dem Tauchvorgang ist zu bemerken,
dak sie auf- oder abgerundete Mittelwerte aus jeweils ca:
5 Versuchen darstellen. Teilweise zeigten einzelne MelBwerte

Abb.: Strahlungsmefplatz mit Bohrlochszintillationssonde und gedffneter
Bleikammer




Tabelle 1: Kontaminationswerte von NS und KPV nach Kontakt mit radioaktiven

Caesium-, Barium- und Jodldsungen

. Anhaftende Aktivitdt in Imp/min
Element Chem. Form | Konzentration pH Radionuklid Aktivitit Tauchzeit
KPV NS

Caesium Cst 10~* m 6 Cs-137 1 pc/ml 3 Tage 5 - 10* 2,5 - 10°
Barium Ba++ 10~ m 3 Ba-133 2 uc/ml 3 Tage 1,2 - 104 3104
Jod j= 104 m 8 J-131 2 uc/ml 3 Tage 1 - 104 4 - 104

d _ tragerfrei . " ,
jo J gewichtslos el )-131 2 ne/mi 3 Tage 3 - 10 1,5+ 10

Abweichungen vom Mittelwert bis zu & 50%, da verstind-
licherweise der Tauchvorgang mit anschlieBendem Lufttrock-
nen ein recht wenig exakter und deshalb schlecht reprodu-
zierbarer Prozefll ist. Ferner ist anzunehmen, dal’ die ver-
wendeten Glasverbindungen, sowohl NS als auch KPV, eine
recht unterschiedliche Oberflichenbeschaffenheit aufweisen
kénnen. Die Mittelwerte sind auf etwa %25 9% genau. Diese
Genauigkeit ist voll ausreichend, da in dem intessierenden
Zusammenhang ohnehin nur die Gr6Benordnungen von Be-
deutung sind ‘und in der vergleichenden Betrachtung von
:NS und KPV nur ein bestimmter Trend festgestellt werden
sollte.

Die Ergebnisse zeigen dreierlei:

a) Bezogen auf gleiche Ausgangskonzentration in der Losung
ergeben sich in Abhdngigkeit vom jeweils untersuchten
Element unterschiedliche Kontaminationswerte. Die Cae-
siumkontamination ist bei NS wie bei KPV etwa um den
Faktor 10 hoher als die Bariumkontamination und die
vergleichbare (10 m) Jodkontamination; letztere sind
untereinander etwa gleich. Wenn man die chemischen
Eigenschaften und die Zusammensetzung von Glédsern
betrachtet, dann steht dieser Befund durchaus mit den
Erwartungen im Einklang.

b) Ein Vergleich der Kontaminationswerte von trigerhaltigem
und trigerfreiem Jod zeigt, daB die Kontamination bei
Jtragerfreier Anwendung etwa um den Faktor 3-4 grofer
ist als mit Trigermaterial. Dies ist eine bei radiochemi-
schen Arbeiten allgemein bekannte Tatsache, wenngleich
die Unterschiede manchmal sehr viel groBer, als hier
gemessen, angenommen werden.

o Alle 4 Versuchsreihen ergeben eindeutig, dak NS und
KPV in ihrem Kontaminationsverhalten sich erheblich
unterscheiden. KPV wird tber die Gesamtheit aller Ver-
suche etwa um den Faktor 5 geringer kontaminiert als
NS. Mit hoher Wahrscheinlichkeit resultieren diese Unter-
schiede aus den sehr verschiedenen Oberflichen von NS
und KPV. Ob ein direkt proportionaler Zusammenhang
zwischen moglicher Kontamination und Oberfliche be-
steht, miiRte durch weitere Untersuchungen unter Ein-
beziehung 'von Oberflichenbestimmungen- noch -ermittelt
werden.

1I. Dekontaminationsversuche

Nach den im Abschnitt | beschriebenen Kontaminationsver-
suchen wurde die Dekontamination der jeweiligen Glas-
verbindungen untersucht. Dazu wurde von Glasverbindungen
ausgegangen, die entsprechend Abschnitt | mit Cs-137, Ba-133

und }-131 kontaminiert waren. Zusitzlich wurden noch Ver-
suche an Glasverbindungen durchgefiihrt, die mit Reaktor-
bestrahltem Silikonfett mechanisch beschichtet worden waren.
Durch Reaktorbestrahlung entsteht im Silikonfett vorwiegend
Si-31-Aktivitdit mit einer Halbwertszeit von 2,6 Stunden. Um
die MeBwerte miteinander vergleichen zu kénnen, wurden
daher alle Werte stets auf einen gemeinsamen Bezugspunkt
korrigiert. Gemessen wurde die Bremsstrahlung des Si-31 in
einem Szintillationsdetektor.

Fir die Dekontamination wurden drei verschiedene Metho-
den angewandt:

a) Dekontamination durch Wischen mit trockenem Kleenex,

b) Dekontamination durch Wischen mit RBS (2 %ig) be-
feuchtetem Kleenex,

¢) Dekontamination durch Behandlung in 2%biger RBS-
Losung (pH = 12).

Fir a und b wurde die Anzahl der Wischvorgédnge, fir c auf
die Kontaktzeit in der Spiililésung bezogen.

Eine Versuchsreihe wurde durchgefihrt, in der die erwihn-
ten Reinigungsmethoden in der Reihenfolge a—c hinterein-
andergeschaltet wurden, eine andere Versuchsreihe betraf
nur die Reinigung mit RBS-Lésung.

1. Fir das kombinierte Reinigungsverfahren wurden die in
den folgenden Abbildungen 1-5 sowie den Tabellen 2
und 3 dargestellten Ergebnisse erhalten.

Erlduterung zu den Abbildungen:

- A = Aktivitdt nach jeweiligem Reinigungsschritt

Ao Anfangsaktivitit
Die nachfolgende Tabelle 2 enthélt die zu obigen Abbildun-

e
gen gehorenden wichtigsten Einzelaktivitatswerte.

Bildet man aus der Tabelle 2, dhnlich wie in den Abbildun-
gen, das Verhiltnis der Aktivititswerte, in diesem Fall

Anfangsaktivitat

Alpn =
Aktivitdt nach jeweiligem Reinigungsschritt,

olA

(d. h. man ermittelt aus Tabelle 2 das Verhiltnis der Spalte
1und 3, 1Tund 5, T und 7 bzw. 2 und 4, 2 und 6, 2 und 8),
so erhdlt man einen Wert, der als Dekontaminationsfaktor
sehr anschaulich die Reinigungswirksamkeit der einzelnen
Methoden deutlich macht.
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Tabelle 2: Kontamjnationswerte von Cs-, Ba-, J- und Silikonfett-beladenen KPV
und NS nach verschiedenen, hintereinandergeschalteten Reinigungs-

operationen

{100 % ig}

Anfangswert Endwert nach Wischen trocken Endwert nach Wischen feucht | Endwert nach RBS-Behandlung
Imp/min Imp/min Imp/min Imp/min

KPV NS KPV NS KPV NS KPV NS

3 4 5 6 7 8
Cs 5. 900 2,5 - 10° 1. 10¢ 22 - 10° 1-10° 4100 1102 8 - 10°
Ba 1,2 - 10% 3 - 10* 3 - 10° 1,5 - 104 1,8 - 102 5 - 10° — 3,6 - 10
] mit Trdger T -0 4 - 10 2 - 108 1,9 - 104 7 - 10! 1,6 - 10° — 2,2 - 10?
] ohne Trager 310 1,5 - 10° 6 - 10° 3. 104 3 - 102 1,8 - 10° — 1+ 10?
Silikonfett 2 - 10° 9 . 10* 1+ 10% 3,2 - 10° 3210 g - 10? - 4,5 + 107




Tabelle 3: Dekontaminationsfaktoren fir Cs-, Ba-, J- und Silikonfett-
beladene KPV und NS in Abhingigkeit hintereinandergeschalteter, ver-
schiedener Reinigungsmethoden

Es sei nochmals darauf hingewiesen, dal die drei erwihnten
Reinigungsmethoden hintereinander angewendet wurden
und so multiplikativ zum insgesamt in diesen Versuchen
erreichten Gesamtdekontaminationsfaktor beitragen.

Kev NS Folgendes ist aus den Ergebnissen festzustellen: Klare Pra-
Spalte 19| Spalte T | Spalte 1 | Spalte 2% Spalte2 | Spalte 2 iqi5hqverbindungen lassen sich durchweg besser reinigen
Spalte 3 | Spalte 5 | Spalte 7 |Spalte 4 | Spalte 6 | Spalte 8 als Normschliffe. Exakte Endwerte konnen in vielen Fillen
DF nach | DF nach | DF nach | DF nach | DF nach | DF nach  pjcht ermittelt werden, da bei der letzten Reinigungsopera-
\z;s;?:: V\f/;ic:hin Be!?ffélg. \?2)5;?:: V\f/ézcgi" Beﬁf:élg. tion an KPV oft schon die Nachweisgrenze erreicht war.
Insgesamt kann man aber die Ergebnisse so deuten, dal der
Gs 5 50 500 ~1 ~6 ~30 Gesamtdekontaminationsfaktor bei KPV gegeniiber NS etwa
1 GréBenordnung giinstiger liegt. Auch bei den Einzelopera-
Ba 4 ~70 | >1000 2 6 ~85 tionen ist festzustellen, dal KPV beim trockenen wie beim
1 mit feuchten Wischen wie auch bei der Tauchbehandlung NS

Triger ? ~Mo- | >1000 ~2 ~2 ~180 gegeniiber {iberlegen ist.
J ohne 5 100 | >3000 5 ~85 1500 Besonders eindrucksvoll und von technisch besonderem In-
T_m_ger teresse sind die Silikonfettversuche: Hier zeigt sich bereits
f;'t'tkon‘ 2000 | ~6000 | >20000 | ~30 100 2000 beim trockenen Wischen eine hervorragende Reinigungs-
wirksamkeit an KPV, fast um den Faktor 100 hoher als bei

*) siche Tabelle 2 NS.
A
10 Ko e Diese Tatsache geht weit iiber
Reinigung von Cs-137 beladenen NS und KPV radiochemische Anwendungsmég—
Roltsi <25 ws@p/man}m’;:f‘i:;‘:;ﬁf:m"“ lichkeiten hinaus und hat eine
AolkPVI=50 - 10¢ impimin | 10%m Cs Ci-Losung sehr allgemeine Bedeutung. Wie
o1 AN (0 meetmi oy Om) | die  Untersuchungen  ergeben
\'\%ﬁ—k_~_h s l haben, ist es ohne Schwierigkei-
T T ten moglich, das Silikonfett an
\ KPV vollstindig wieder zu ent-
oo ™~ oon fernen, was vor allem fiir nach-
= ' folgende Glasbldserarbeiten an
solchen Glasteilen von besonderer
Bedeutung ist.
o001 ; 0,001 2. Kontaminierte klare Prizisions-
verbindungen und kontamnierte
Normschliffe wurden in einer
zweiten Versuchsreihe als ein-
ziger Reinigungsoperation mit
o0t 1 2 3 4 L T Zo/oiger bzw. bei den Silikon-
Dekontamination durch Behandi fettversuchen mit 100%siger RBS-
in 2%:ger RBS - Lésung

' Losung unterschiedliche Zeiten
Abbildung 6 lang behandelt. Wihrend des
Tauchvorgangs in  der RBS-
Losung wurde geriihrt. Die fol-
1o % 10 genden Abbildungen 6-10 so-

Ao [NS)= 3 - 10* Imp/min

AolKPV)= 12 10% Imp/rmin

Reinigung von Ba-133 beladenen NS und KPV

Aktivitit aufgebracht auf Kegetoberfléchen!
durch 3 Tage tanges Tauchen in 1°m Ba Cly~
Lésung{Ba markiert mit Ba133; 05y Ciyml)

wie die Tabellen 4 und 5 ent-
halten die Ergebnisse.

In der folgenden Tabelle 4 sind

]

N

\ For die zu den Abbildungen 6-10 ge-
\ hérenden, wichtigsten Einzelakti-
vititswerte und in Tabelle 5 die
Dekontaminationsfaktoren zusam-

mengestellt.
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Dek ination durch Behandl
in 2%iger RBS - Lésung

0,000t

Abbildung 7
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Tabelle 4: Kontaminationswerte von Cs-, Ba-, |- und Silikonfett-beladenen KPV

und NS nach Reinigungsbehandlung mit RBS

Anfangswert Aktivitdtswert nach Aktivititswert nach Aktivitatswert nach
Imp/min 1 h RBS-Behandlung 5 h RBS-Behandlung 20 h RBS-Behandlung

KPV NS KPV NS KPV NS KPV NS

1 2 3 4 5 6 7 8
Cs 5 - 10* 2,5 - 10° 1,5 < 10° 3 - 104 4 - 10? 1,6 - 104 4 - 10? 9,2 - 10°
Ba 1,2 - 10 3 10% 3,4 - 102 1,8 - 10° — 8,1 - 10 — 4,2 - 107
J mit Trager 1 - 104 4 - 10* 4 - 10% 2,8 - 10° 1,6 - 102 14 - 10° 1.2 - 102 8 - 102
) ohne Tréger 3 - 10 1,5 - 10° 5 - 10? 7,5+ 108 1,8 + 10? 2,7 - 108 1,2 - 107 14 - 10°
Silikonfett 2 - 10% 2 - 10t 1,7 - 100 2,6 - 10° 110" (4 h) 910" (4 h) — nicht gemessen

Tabelle 5: Dekontaminationsfaktoren fiir Cs-, Ba-, J- und Silikonfett-
beladene KPV und NS in Abhingigkeit unterschiedlich langer Reinigungs-

behandlung mit RBS

KPV NS
Spalte 1%)| Spalte 1 | Spalte 1 |Spalte 2%) | Spalte 2 | Spalte 2
Spalte 3 | Spalte5 | Spalte 7 | Spalte 7 | Spalte 4 | Spalte 8
DF nach | DF nach | DF nach | DF nach | DF nach | DF nach
1h 5h 20 h 1h 5h 20 h
Cs ~30 ~120 ~120 ~8 ~15 ~30
Ba ~35 >1000 >1000 ~15 ~370 ~700
J mit 25 ~60 ~85 | ~15 ~30 50
Tréger
) ohne 60 | ~170 250 20 ~55 | ~110
Trager
Silikon- | 1500 | 2000 | >2000 ~8 ~220 | Picht
fett gemessen

*) siche Tabelle 4

Die Ergebnisse zeigen auch hier, wie bei den kombinierten
Reinigungsmethoden, eine deutliche Uberlegenheit von KPV
iiber NS. Die DF-Werte liegen bei den Einzelradionukliden
etwa um den Faktor 2-5, bei Silikonfett, wiederum sehr
bemerkenswert, um den Faktor 10~100 giinstiger.

Hl. Zusammenfassung

Klare Glas-Prizisionsverbindungen und Normschliffe wurden
auf ihr Kontaminations- und Dekontaminationsverhalten

untersucht. Verwendet wurden daflir die Radionuklide Cs-137,
Ba-133 und J-131, fiir die Dekontaminationsversuche aufler-
dem Reaktor-bestrahltes Silikonfett. Als Ergebnis kann fest-
gestellt werden, daR der Kontaminationsgrad bei KPV ge-
ringer ist als bei NS, und zwar tber die Gesamtheit aller
Versuche gemittelt etwa um den Faktor 5. Der Kontamina-
tionsfaktor ist bei KPV ebenfalls glinstiger als bei NS, und

‘zwar etwa um den Faktor 10. Dies fuhrt zu einem insgesamt

um den Faktor 50 besseren Ergebnis bei KPV als bei NS.

Besonders bemerkenswert ist bei KPV die besonders gute
Reinigungseffektivitit bei Silikonfett-beschichteten Verbindun-
gen, wo DF-Werte bis zu 2 - 10* (bei NS bis zu 2 - 10% er-
mittelt werden konnten. Bei ausschlieBlich trockenem Wischen
liegen dabei die Unterschiede zwischen KPV und NS bei
> 100.

Der Verfasser mochte Herrn Cheni}e—lng. Reinhard HARTEL
fiir die experimentelle Durchfithrung der Versuche sehr herz-
lich danken.
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