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Sammanfattning

FOI har pa uppdrag av Stralsakerhetsmyndigheten undersokt om det ar majligt att finna
en teknisk 16sning for att separera torr- respektive vatdeposition av radionuklider, utan
alltfor stora ombyggnationer av de befintliga svenska stationerna for insamling av
totaldeposition.

Denna rapport redogdr for den utredning av metod foér insamling av torr- och
vatdeposition som utforts, inom vars ram provtagningsforfarandet i nagra narliggande
lander ocksa studerats.

FOI finner sammanfattningsvis att om en fullstindig separation av torr och vat
deposition &r prioriterad maste en ny insamlingsutrustning inforskaffas eller utvecklas
da ett sadant system inte kan integreras med befintlig stationsutformning. Byte av
insamlingsutrustning innebér &ven att en helt ny insamlingsmetod infors vilket kan
forsvara jamforelser med tidigare data.

Alternativt kan befintlig insamlingstratt behallas for insamling av totaldeposition och
kompletteras med en yta for torrdeposition. En sddan anordning behdver da
konstrueras. Alternativet ger en kontinuitet i métdata eftersom samma metod som idag
anvands for totaldepositionen, en fullstandig separation av torr- och vatdeposition
erhalls daremot inte.

Val av system é&r slutligen beroende av i vilken man total separation mellan de tva
depositionstyperna efterfragas, hur stora ombyggnader av stationerna som anses
rimliga samt i vilken man en kontinuerlig méatserie dnskas.

FOI rekommenderar att systemet med jonbytarkolonner foér utvinning av deponerade
radionuklider behalls men sammanséttningen av dessa skulle kunna modifieras.

Nyckelord: nederbord, provtagning, radionuklider, torrdeposition, vatdeposition
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Summary

FOI has been commissioned by the Swedish Radiation Safety Authority to investigate
whether it is possible to find a technical solution to separate dry and wet deposition of
radionuclides, without major reconstructions of the existing Swedish stations for
collection of total deposition.

This report describes the investigation regarding the method of collection of dry and
wet deposition that was carried out. Sampling procedures in some neighboring
countries has also been studied.

In summary FOI finds that, if a complete separation of dry and wet deposition is a
priority, new equipment needs to be acquired or developed since such a system cannot
be integrated with existing design of the stations. Change of sampling equipment also
introduces a new collection method which might complicate comparison with previous
data.

Alternatively, the existing collection funnel is retained for collection of total deposition
and complemented with a dry deposition surface. A solution for this method needs to
be constructed. This option provides continuity of measurement data since the same
method as today is used for collection of total deposition. A complete separation of dry
and wet deposition is however not obtained.

The selection of system hereafter depends on the degree to which the total separation
of dry and wet deposition is requested. It also depends on how much the stations can be
reconstructed and to what degree continuity of measurement data is demanded.

FOI recommends that the system of ion exchange columns for the extraction of
deposited radionuclides is retained but the composition of these might need
modification.

Keywords: dry deposition, precipitation, radionuclides, sampling, wet deposition
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1 Inledning

I Sverige finns fyra stationer for insamling av deposition av radionuklider. Stationerna
drivs av Totalforsvarets forskningsinstitut (FOI) pa uppdrag av Stralsakerhetsmyndigheten
(SSM). Vid samtliga stationer samlas den totala depositionen in. Ingen separation av torr-
och vatdeposition utfors.

FOI har pa uppdrag av SSM undersokt om det ar mojligt att finna en teknisk losning for att
separera torr- respektive vatdeposition, utan alltfor stora ombyggnationer av de befintliga
stationerna, samt belyst eventuell problematik férenat med en sadan implementering.
Syftet med foreliggande rapport ar att sammanstélla denna undersokning, dar uppdraget
mer specifikt har varit att:

i.  Oversiktligt beskriva hur oévriga nordiska lander hanterar saval torr som vat
deposition av radionuklider inom ramen for nationell stralskyddberedskap, samt;

ii.  Ge forslag pa hur de befintliga stationerna kan modifieras for att mojliggora en
kvantifiering av saval torr som vat deposition av radionuklider. Metoderna ska i
mojligast man vara robusta och enkla samt ge majlighet till 6kad tidsupplosning
av nar deposition sker.

Ambitionen har varit att i samband med studien i ett vidare perspektiv &ven undersoka
mojligheterna till fordndrade insamlingsmetoder och insamlingsmatriser.

Rapporten &r upplagd enligt foljande: i kapitel 2 beskrivs kortfattat provtagnings-
forfarandet for rutinmatningar av torr- respektive vatdeposition i nagra nérliggande lander.
| forekommande fall beskrivs dven metoder som anvands i beredskapssyfte i handelse av
en radiologisk olycka. Kapitel 3 &r avsedd som fordjupning och behandlar
insamlingsmetoderna i mer detalj samt diskuterar relationen mellan de bada
deponeringsmekanismerna. Deponerade radionuklider och dess detektionsgranser
behandlas i kapitel 4. Kapitel 5 behandlar utformning och méjlighet till modifiering av de
svenska stationerna varefter rapporten avslutas med en diskussion i kapitel 6 och slutsatser
i kapitel 7. Rapporten innehaller &ven tre bilagor, varav den avslutande, ur ett historiskt
perspektiv, redogor for insamlingsmetodik, provtagning och analys av deposition i Sverige
sedan starten pa 1950-talet.
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2 Provtagningsmetoder i olika lander

| detta kapitel beskrivs kortfattat provtagningsforfarandet for rutinmétningar av torr-
respektive vatdeposition i nagra narliggande lander. | forekommande fall beskrivs dven
metoder som anvands i beredskapssyfte i hdndelse av en radiologisk olycka.

De provtagningsmetoder som redogérs for i denna rapport baseras framst pa inkomna svar
pa ett frageformular som skickats ut till sakkunniga i berorda lander. Frageformularet
aterfinns i bilaga 1, dar listas dven de aktorer som besvarat frdgorna. Aven den
provtagningsmetod som anvands i Sverige idag redovisas. | bilaga 2 sammanfattas
provtagningsmetoderna i tabellformat och en l&ngre redogérelse av provtagningshistoriken
i Sverige aterfinns i bilaga 3.

2.1 Danmark

I Danmark har provtagning av deposition utforts sedan 1960-talet. Insamling och analys
utfors idag av DTU (Danmarks Tekniske Universitet) i Risg och sker vid totalt 11
stationer. Ingen separation av torr- och vatdeposition utfors.

Depositionsprover samlas in fran tio platser i landet. P& respektive plats finns tre
epoxybelagda trattar med total vagrat area 0,42 m? fran vilka nederborden leds ned i
plastflaskor. Den insamlade nederborden slas ihop till arsprov vilka analyseras med
avseende pa cesium och *Sr.

Vid Risg finns ytterligare en station, har samlas depositionen in med hjélp av en tratt av
rostfritt stal med vagrat area 10 m?. Regnvattnet far passera en jonbytarkolonn® vilken byts
ut en gang i manaden. Jonbytarmassan inaskas och analyseras med hoguppl6sande
gammaspektrometri.

Vid en beredskapssituation kan analyser med avseende pa specifika nuklider, t.ex.
plutoniumisotoper, utféras vid behov.

2.2 Finland

Insamling och analys av deposition har utforts av STUK (Stralsakerhetscentralen) sedan
1960-talet [1]. Idag sker depositionsinsamling pa nio olika orter. Det finns tva typer av
insamlingsanordningar varav den ena separerar torr och vat deposition.

Den ena typen finns vid alla nio orter och samlar in totaldepositionen i en konstruktion av
rostfritt stal (Ritva), se Figur 1, vars 6vre del bestar av en tratt med vagrat area 0,07 m*
Utrustningen &r forsedd med en uppvarmningsanordning for att kunna smélta snd. Vid sex
av stationerna samlas depositionen in manadsvis och vid tre stationer sker insamlingen
under tre manader [2]. Vid slutet av varje insamlingsperiod skoéljs tratten ur med utspadd
salpetersyra och destillerat vatten vilket senare analyseras tillsammans med den insamlade
nederborden. Vattnet samlas upp i plastflaskor och analyseras, efter indunstning och
inaskning, med hogupplosande gammaspektrometri samt med avseende p& *°Sr och fér tva
stationer dven med avseende pa tritium.

I Helsingfors finns ytterligare en insamlingsanordning (Pirkko®) vilken framst &r avsedd
for beredskapsiandamal men som normalt anvands for rutindvervakning. For
rutinmatningar &r insamlingstiden en manad. For att separera torr- och vétdeposition &r
anordningen forsedd med en regnsensor och ett lock vilket tdcker den ena av trattarna
beroende p& om det regnar eller ej. Den vAgrata arean ar 0,5 m? for respektive tratt, dvs.
mycket storre an de for rutinmatningar (Ritva). Vatdepositionen samlas upp i en

! Jonbytarmassan bestar av en blandning av anjon- och katjonmassa.
2 Bada insamlingsutrustningarna Ritva och Pirkko tillverkas av Senya OY (www.senya.fi).



FOI-R--3827--SE

plastbehéllare (tratten skoljs ur p.s.s. som for Ritva) emedan torrdepositionen tas till vara
genom att torka av insamlingsytan med fiberduk fuktad med destillerat vatten.

Vid en beredskapssituation skéljs vatdeponeringstratten ur med ett 16sningsmedel med god
affinitet for jod och cesium foljt av destillerat vatten vilket analyseras tillsammans med
den insamlade nederbdrden utan forbehandling med héguppldsande gammaspektrometri,
framst med avseende pa jod. Tratten skoljs darefter ur igen med salpetersyra och destillerat
vatten, blandas med det tidigare analyserade vattnet, evaporeras och analyseras med
hoéguppldésande gammaspektrometri. Torrdeponeringstratten torkas ur med fiberduk,
fuktad med samma lésningsmedel for jod och cesium som ndmnts ovan, vilken sedan
analyseras med hogupplésande gammaspektrometri.

Figur 1. Nederbérdsinsamlaren Ritva. Fran ref [1].

2.3 Frankrike

I Frankrike utfors provtagningen av IRSN (Institut de Radioprotection et de Slreté
Nucléaire). Det finns tvd typer av insamlingsanordningar varav den ena samlar
totaldeposition och den andra endast vatdeposition, se Figur 2. Insamlingen utfors
manadsvis for bada typerna.

Totaldepositionen samlas i en tratt av rostfritt stil, med vagrat area 1 m?, varefter
nederbérden leds ner i en behallare under tratten. Vatdepositionen samlas in i en tratt av
polyeten med vagrat area 1 m% Denna tratt &r utrustad med ett skjutbart tak som Gppnas i
héndelse av regn.

Varje manadsskifte torkas trattarna ur och skéljs med destillerat vatten varpa
nederbordsbehallarna skickas for analys. Vattnet indunstas och analyseras med
hogupplosande gammaspektrometri. Den torrdeponerade aktiviteten erhdlls som
differensen mellan aktiviteten i total- och vatdepositionen. Nederbérden analyseras dven
med avseende pa tritium. Vid en beredskapssituation méts och analyseras vattnet direkt
utan indunstning.
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Figur 2. Franska nederbordsinsamlare for vat- (vanster) och totaldeposition (hdger).

2.4 Norge

I Norge utfors provtagningen av Statens Stralevern. Norge har tidigare haft ett program for
insamling och analys av bade torr— och vatdeposition vilket idag har avvecklats. 2012
startades ett nytt insamlingsprogram fér insamling av totaldeposition, vilket for tillfallet
endast gors i Svanhovd pa gransen till Ryssland.

Samma nederbdrdsinsamlare som i Finland (Ritva) anvands men med tillagget att en
jonbytarkolonn® monterats under tratten. Efter att nederborden passerat jonbytarkolonnen
samlas den upp i en plastbehdllare. Bade jonbytarmassa och vatten analyseras obehandlade
med hégupplésande gammaspektrometri.

2.5 Schweiz

I Schweiz utfors provtagningen av FOPH (Federal Office of Public Health). Det finns nio
stationer for insamling av deposition, vilka framst &r lokaliserade till trakterna kring
karnkraftverken. Ingen separation av torr- och vatdeposition utfors.

Nederborden samlas in i en tratt, forsedd med uppvérmnin%sanordning, med vagrat area 1
m?, varefter vattnet leds ner genom en jonbytarkolonn* monterad under tratten [3].
Jonbytarmassan byts ut en gang i manaden och skickas till FOPH for analys med
hogupplésande gammaspektrometri. Analys av alfasonderfallande nuklider utfors arligen
av vissa prover.

Specifika torrdeponeringsinsamlingar utfors inte av FOPH. Nagra av karnkraftverken
samlar emellertid in torrdeposition pa specialkonstruerade plattor preparerade med
vaselinolja for analys av totalbeta.

2.6 Storbritannien

| Storbritannien utférs provtagningen av HPA (Health Protection Agency). Program for
insamling och analys av deposition har funnits sedan 1950-talet och idag sker insamling pa
sju orter. Ingen separation av torr- och vatdeposition utfors.

% Massan bestér av en blandning av anjon- och katjonmassa.
* Massan bestér endast av katjonmassa.
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Nederborden samlas in i polyetentrattar och leds déarefter ner i polyetenflaskor. Direkt fore
utplacering av flaskorna tillsatts dessa ett losningsmedel som minskar adsorption pa
flaskans véggar. Insamlingen sker kontinuerligt men skickas med olika tidsintervall till
HPA dar vattnet evaporeras och analyseras med hégupplésande gammaspektrometri. Visa
prover analyseras dven med avseende pa tritium, *°Sr, 2%%%py, “**Am samt totalalfa och
totalbeta [4].

2.7 Sverige

| Sverige utfors provtagningen av FOI och insamling av deposition sker pa fyra platser.
Ingen separation av torr- och vatdeposition utfors.

Nederbord leds via en tratt av rostfritt stdl med vagrat area 3,14 m® ner genom en
jonbytarkolonn® varefter vattnet samlas in i en tunna. Jonbytarkolonnen byts ut varje
vecka, varefter fyra veckoprov slas ihop till ett manadsprov for analys. Jonbytarmassan
inaskas och analyseras med hdgupplésande gammaspektrometri. Tidigare analyserades
nederborden aven med avseende pa “Sr, vilket emellertid avslutades 2001.

Vid en beredskapssituation kan analysfrekvensen 6kas, vilket bl.a. gjordes veckorna efter
kéarnkraftsolyckan i Fukushima, da nederbordsproven analyserades veckovis [5].

2.8 Tyskland

| Tyskland utfors provtagningen av DWD (Deutscher Wetterdienst). Det finns ett fyrtiotal
stationer med mojlighet att samla in deposition. Ingen separation av torr- och
vatdeposition utfors.

Insamlingssystemet bestar av ett trdg med vagrat area 0,64 m2. Traget ar placerat ungefar
en meter ovanfér markytan och kan vintertid varmas upp med infravarme. Nederborden
samlas upp i en behallare under traget vilken byts ut dagligen. Om det inte varit nagon
nederbord under dygnet samlas torrdepositionen upp genom att skdlja traget med
destillerat vatten. Vattnet far sedan indunsta varefter de insamlade dygnsproven slas ihop
till ett manadsprov for analys med hogupplosande gammaspektrometri.

234,235,238U 238,239,240Pu 241 89,908r
1 1 .

Vissa prover analyseras med avseende pa Am samt
Ut6ver detta analyseras vissa dygnsprov dven med avseende pa totalbeta. | en
beredskapssituation slopas indunstningssteget och nederbdrden analyseras direkt med
hoéguppldsande gammaspektrometri [6].

% Jonbytarkolonnen &r tvadelad, en del for anjoner och en for katjoner, och filterforsedd for att effektivt dven
kunna samla upp partiklar.
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3 Insamlingsmetoder for torr- och
vatdeposition

Foljande kapitel behandlar nagra fragestallningar rérande insamling och analys av
deposition. Detta innefattar férhallandet mellan torr och vat deposition, hur insamlingen av
dessa bada skiljer sig at samt hur deponerade nuklider utvinns.

For att kunna separera torr- och vatdeposition kravs en regnsensor och en mekanisk
lI6sning som kan reglera om depositionen under en viss tidsperiod ska samlas in som torr
eller vat deposition. Frankrike och Finland ar de enda landerna i denna undersékning som
skiljer pa de bada deponeringsmekanismerna. Ovriga lander samlar totaldeposition.

Det franska insamlingssystemet separerar endast ut den vata depositionen medan det
finska systemet helt separerar den torra och vata depositionen. For det franska systemet
erhalls tva prover dar det ena endast representerar den vata depositionen och det andra den
totala depositionen, den torra depositionen beréknas sedan genom att ta differensen mellan
dessa tva. For det finska systemet erhalls ocksa tva prover varav det ena representerar den
torra och det andra den vata depositionen.

For utvinning av insamlade nuklider i depositionen kan olika metoder anvandas. Danmark,
Norge, Schweiz och Sverige anvander sig av en metod dar regnvattnet far passera genom
en jonbytarmassa som sedan analyseras med avseende pa innehall av radioaktiva nuklider.
Ovriga lander analyserar det insamlade regnvattnet, oftast genom indunstning och métning
av den rest som bildas.

3.1 Forhallandet mellan torr och vat deposition

Torrdeposition uppstar da partiklar beror vaxter och mark eller da de pa grund av sin tyngd
faller mot marken. Vatdeposition sker da partiklar i luften binds till regndroppar och faller
till marken, se Figur 3. Méngden torrdeposition &r i stor utstrdckning beroende av
depositionsytans beskaffenhet medan detta inte galler for mangden vatdeposition.
Effektiviteten for insamling av vatdeposition ar direkt proportionell mot insamlingsytans
vagrata area emedan effektiviteten for insamling av torrdeposition snarare ar proportionell
mot insamlingsytans totala area. Att for torrdepositionen fa en insamlingsyta som
motsvarar en naturlig yta ar knappast méjligt utan forhallandet mellan vald depositionsyta
och torrdeposition pad en naturlig yta (gras, skog etc.) fas istdllet genom att relatera
uppmatt deposition till uppmatt belaggning fran in situ-matningar och omgivnings-

prover [7].
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Figur 3. lllustration av torr- och vatdeponeringsmekanismer. Fran ref [19].

Olika material kan anvandas som torrdepositionsyta, vanligast ar att anvanda en plat eller
plastyta, men aven andra mojligheter finns. Gummerade filter anvéndes tidigt (under
1950-talet) for att samla deposition, dessa exponerades bade for torr och vat deposition
[8], aven oljebelagda filter for enbart torrdeposition har anvénts [9]. Torrdeposition kan
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ocksa ske pa en vattenyta. Om en vat depositionsyta anvands kravs extra tillsyn, dels pa
vintern da vattnet kan frysa dels pa sommaren da ytan kan torka ut.

Studier har visat att insamling av torrdeposition pa en torr yta inte ar lika effektiv som
insamling pa en vat yta. Rosner et al. [10] har pavisat att for en torr insamlingsyta &r
torrdepositionen av ‘Be ca 25 % av torrdepositionen pa en vét yta. Duefias et al. [11] har
studerat totaldeposition och visat att en vat depositionsyta samlar in ungefar dubbelt sa
mycket ‘Be som en torr insamlingsyta. | Finland ses skillnader mellan depositionen for de
stationer som mater totaldeposition och den station som maéter torr och vat deposition
separat. Summan av den torra och vata depositionen ar ca 40 % lagre 4n totaldepositionen
[1]. Orsaken till denna skillnad &r inte klarlagd.

Huvuddelen av depositionen av stratosfariskt forekommande radioaktiva amnen sker i
norra Europa generellt som vatdeposition. Den torra depositionen utgor har ca 10 % av
den totala depositionen av ‘Be och en tydlig korrelation till total nederb6rdsmangd kan ses
for den totala depositionen av nukliden [1,10,12,13]. Fore Tjernobylolyckan 1986 radde
liknande forhallande for **'Cs, eftersom detta deponerats i stratosfaren vid de atmosfariska
karnvapenproven [13]. Efter 1986 har det cesium som detekteras vid de svenska
stationerna till storsta del sitt ursprung i lokal resuspension av nedfallet fran
Tjernobylolyckan. Det ses bland annat genom att uppmaétt deposition i Sverige ar hogst i
Gavle, dar nedfallet var storst [14]. Studier i Europa for tiden efter 1986 och fram till idag
har visat att den torra depositionen av *'Cs nu stdr for minst 30 % av den totala
depositionen® [1,10]. Ingen korrelation mellan totaldeposition och total nederbérdsmangd
kan pavisas for cesiumdepositionen [12,13]. For deposition av jod finns det studier som
tyder pd att den torra depositionen &r storre an for t.ex. **’Cs, detta kan bl.a. bero pd att en
del av jodet &r i gasfas [15].

3.2 Utvinning av deponerade nuklider

Som tidigare ndmnts anvander fyra lander ett system med filtrering av regnvattnet genom
en jonbytarkolonn for insamling av deponerade nuklider. Ovriga lander analyserar hela
vattenmangden. | Norge och Danmark anvands en blandad anjon/katjonbytare, i Sverige
anvands separata anjon och katjonbytare och i Schweiz anvands endast katjonbytare. |
Norge gors matningar pa bade jonbytarmassan och det insamlade regnvattnet. Ingen
forbehandling av jonbytarmassan sker innan analys. Aven i Schweiz méts jonbytarmassan
direkt utan forbehandling, det insamlade vattnet analyseras inte. | Sverige och Danmark
inaskas jonbytarmassan innan méatning.

Effektiviteten for jonbytarmassan som anvénds vid de svenska stationerna utreddes nar
systemet infordes pa 1950-talet och visades vara > 95 % for de nuklider som studerades
[7,16]. Nagra nya studier av effektiviteten har inte aterfunnits och inte heller har
eventuella forluster vid inaskningsprocessen studerats i nagon storre utstrackning. Studier
av den katjonmassa som anvéands i Schweiz har visat att effektiviteten for denna &r mycket
hoég [3]. Studier av den blandade anjon/katjonmassa som anvéands i Norge har visat att
insamlingseffektiviteten for olika nuklider varierar och ligger dver 70 % for ett antal
relevanta nuklider [17].

Forluster vid inaskning torde vara nuklidberoende och framst beroende av flyktigheten for
nukliden. Speciellt av intresse ar hur inaskningen péaverkar flyktiga nuklider som t.ex. jod.
Eftersom jod ar en viktig nuklid ur stralskyddssynpunkt blir det har extra viktigt att ha
kannedom om eventuella forluster.

For de lander som analyserar hela den insamlade vattenméangden ser analysprocessen
nagot olika ut for respektive land. Insamlad vattenmangd reduceras genom indunstning
och nuklider i aterstoden utvinns och analyseras. Detta forfarande kraver hantering av
stora vattenméangder. Effektiviteten for dessa processer har inte studerats i denna rapport.

® Stora variationer mellan rapporterade vérden finns.
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4 Detektionsgranser for deponerade
nuklider

Detekterade radionuklider i deposition &r i stort sett samma nuklider som aterfinns i
marknéra luft. ‘Be ar den nuklid som detekteras i hégst koncentration men aven *¥'Cs
detekteras frekvent i Sverige, dock i lagre koncentrationer. Efter en radiologisk olycka kan
aven andra radionuklider forekomma i bade luft och deposition. En betydelsefull nuklid i
sammanhanget ar radioaktivt jod.

Den Arliga totala depositionen i Sverige av 'Be &r av storleksordningen 500 Bg/m?, n&got
varierande 6ver landet med hdgst deposition i Ljungbyhed och l&gst i Kiruna [12]. Med
antagande att den torra depositionen ar 10 % (se kap. 3.1) motsvarar detta en arlig
torrdeposition av 'Be pa ca 50 Bg/m? dvs. ca 4 Bg/m® per manad. Detektionsgransen
(MDA) for 'Be vid ordinarie depositionsmatningar ar ca 0,15 Bg/m?. Torrdeposition pa en
area motsvarande dagens trattarea skulle darfér kunna detekteras vid en insamlings- och
mateffektivitet motsvarande effektiviteten for dagens depositionsmétningar.

Den Arliga totala depositionen av **’Cs ar betydligt lagre an for 'Be och var 2012 ca 0,14
Bg/m® i Kista och 1,0 Bg/m® i Gavle. Med antagande om en torr andel pd 30 % av den
totala depositionen fas en torrdeposition per manad pé ca 0,003 respektive 0,023 Bg/m?.
Detektionsgransen for **'Cs vid ordinarie depositionsmatningar &r ca 0,004 Bg/m? Detta
medfor att torrdepositionen i Gavle bor kunna detekteras emedan torrdepositionen i Kista
ligger nara detektionsnivan for insamling pa en yta motsvarande befintlig trattarea.

Efter karnkraftsolyckan i Tjernobyl 1986 var depositionen av radionuklider mycket stor i
Sverige. For vissa omrdden i Gavletrakten var den totalt deponerade aktiviteten av **Cs i
storleksordningen 10° Bg/m?, i dessa omraden skedde depositionen huvudsakligen som
vatdeposition [14]. For de omraden dar depositionen under den forsta tiden till storsta del
var torrdeposition, t.ex. Gotland och Stockholm, uppméttes en total deposition av **'Cs
under de forsta fyra veckorna till ca 250 Bg/m® [18]. Detta motsvarar ca 10 Bg/m? per
dygn, vilket ar hogt 6ver detektionsgranserna enligt ovan.

Efter karnkraftsolyckan i Fukushima, Japan, i mars 2011 utférdes insamling och métning
av totaldepositionen veckovis under nagra veckor efter olyckan. Forutom cesium
detekterades aven jod i depositionsprover fran de svenska stationerna. Under perioden
uppmattes en maximal total veckodeposition av **'1 pd 8 Bg/m? [5]. Om torrdepositionen
4ven har antas vara 30 % motsvarar detta 2,4 Bg/m? Detektionsgransen for de veckovisa
matningarna var ca 0,1 Bg/m? for **!1 vilket medfér att torrdepositionen skulle kunna ha
detekterats med befintlig trattarea.

Detektionsgransen for respektive nuklid paverkas generellt av insamlingsytans storlek,
insamlingseffektiviteten och maéteffektiviteten. En minskad insamlingsyta ger en hogre
detektionsgréns. Vid inférande av en ny utrustning for separat insamling av torr- och
vatdeposition kan depositionsytan komma att bli mindre &n idag. Med en tiondel av dagens
depositionsyta och med samma insamlings- och méteffektivitet som idag skulle t.ex. en
deposition av **!1 pd 1 Bg/m? kunna detekteras. Givet antagandena ovan bor den torra
depositionen av 'Be kunna detekteras i ett manadsprov men inte **’Cs, inte ens i Gavle.
For enveckasprov & méangden torrdepositionen av 'Be néra detektionsgransen, men jod
fran Fukushima skulle varit detekterbart.

Vid en eventuell olycka da snabb analys av depositionen av olika nuklider ar énskvard kan
jonbytarkolonnerna bytas oftare &n vad som sker idag. For att fa en snabbare analys kan
jonbytarmassan matas i ursprungligt skick, dvs. utan inaskning. Detta ger en nagot samre
mateffektivitet och darmed hogre detektionsgrédnser, men eventuella osakerheter i
mangden deponerat jod minskar eftersom inga inaskningsforluster fas.
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5 Utformning och mojlighet till
modifiering av de svenska stationerna

I Sverige finns idag sex filterstationer [5], insamling av deposition sker pa fyra av dessa.
Samtliga stationer utom den i Ljungbyhed star pa inhagnat omrade. Inget vatten eller
avlopp finns indraget till stationen. Lokala stationsoperatorer besoker stationen tva ganger
i veckan. Stationerna ar individuellt utformade och pa de stéllen dar depositionsinsamling
sker dr tratten en integrerad del av taket, se Figur 4. Insamlad nederbdrd passerar igenom
en jonbytarkolonn som &r placerad under tratten inomhus. Endast totaldepositionen som
passerat jonbytaren analyseras och stationsoperatoren behdver dérfor inte regelméssigt
tilltréde till taket. Trattens yta samt normal nederbdrd i Sverige medfor att den insamlade
regnmangden pa en station under en manad ofta Gverstiger 100 liter med befintlig
konstruktion. Skillnaderna i utformning och placering av stationerna gor att en modifiering
av insamlingsutrustningen for att kunna separera torr och vat deposition kommer att
behdva vara specifik for respektive station. For att fa en kontinuitet i matdata bor de olika
forandringssteg som tas undersokas med avseende pa dess inverkan pa matresultatet.

B Vi W T T TR
« "a. 7 s

Figur 4. Insamlingsstationerna i Gévle (vanster) och Ljungbyhed (h6ger). Stationen i Gévle &r
s liten att nederbdrdstratten upptar storre delen av takytan, stationsbyggnaden i Ljungbyhed
ar drygt dubbelt sa stor.

5.1 Modifiering av insamlingsgeometri

For att kunna separera torr och vat deposition kravs en regnsensor som styr pa vilken yta
deposition ska ske. Att modifiera befintlig tratt med ett flyttbart lock sd att endast
vatdeposition samlas in kan vara komplicerat pa grund av trattens storlek. En mojlighet
kan vara att ha kvar befintlig insamlingstratt for totaldeposition och komplettera denna
med en mindre yta for torrdeposition. Om fullstandig separation mellan torr och vat
deposition 6nskas behover befintlig insamlingstratt erséttas med en ny modell for separat
insamling av torr- och vétdeposition, d&ven har maste insamlingsytan bli mindre.

Det finns darfor i princip finns tva olika losningar pd hur insamling av torr och vat
deposition vid stationerna kan lésas:

1. Befintlig insamlingstratt kompletteras med en torrdepositionsyta.

2. Befintlig insamlingstratt ersatts med en utrustning som kan samla torr och vat
deposition separat.

5.1.1 Komplettering med torrdepositionsyta

Den befintliga tratten behalls for att samla totaldeposition och kompletteras med en yta
som enbart samlar torrdeposition. Ett lock styrt av en regnsensor tacker
torrdepositionsytan vid nederbérd. En 16sning for detta behéver konstrueras.
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Torrdepositionsytan kan vara en yta av samma material som tratten (rostfritt stal), men
annat material kan ocksd anvéndas. Ett enkelt alternativ kan vara att som
torrdepositionsyta anvanda de glasfiberfilter for insamling av luft som redan finns vid
stationerna. For att kunna omhanderta deponerade nuklider kravs tillgang till
torrdepositionsytan. Att placera denna yta pa taket av stationen ar darfér mindre lampligt,
speciellt bor arbetsmiljoriskerna vintertid beaktas. Anvandning av ett glasfiberfilter som
torrdepositionsyta innebéar en relativt enkel hantering da ingen behandling av ytan behover
goras for att samla in torrdepositionen, eftersom hela filtret tas tillvara’.

For att totaldepositionen i tratten ska motsvara hela depositionen for perioden kravs att
tratten skoljs ur for att fa med den torrdeposition som skett sedan senaste regnet. Trattens
placering och storlek gor det svart att sékerstélla att detta gors korrekt och en viss
osakerhet fas darfor. Ett alternativ ar att forsumma denna delméangd av depositionen och
lata den komma med nasta gang det regnar, pd samma sitt som gors idag. Om
glasfiberfilter anvands som torrdepositionsyta ar byte av filter den enda extrahantering
som krévs vid stationen.

Fordelar:

- Enkel metod som utnyttjar material som redan finns vid stationerna och innebar
en mindre del extraarbete for stationsoperattren.

- For totaldepositionen anvands samma metod som idag vilket gor resultaten
jamforbara.

Nackdelar:
- Ingen total separation mellan torr och vat deposition erhalls.

- Olika depositionsytor for insamling av den torra och den vata depositionen kan ge
osakerheter i effektiviteten speciellt da den vata depositionen berdknas som
differensen mellan de tva uppmatta vardena.

- Kraver en ny konstruktion av torrdepositionsdelen.

5.1.2 Ny insamlingsutrustning for separerad torr och vat deposition

Befintlig insamlingstratt ersatts med en helt ny insamlingsutrustning for separat insamling
av torr och vat deposition. Idealt placeras utrustningen fristaende fran stationen, pa ett
tillrackligt avstand sa att stationshuset inte stor insamlingsgeometrin. Eventuellt kan denna
utrustning placeras pa taket av stationen vilket dock kraver en stérre ombyggnad.
Stationsoperatéren kommer regelbundet behdva tilltréde till utrustningen for att ta hand
om insamlade prover, vilket ocksa gor en takplacering mindre lamplig. Depositionsytorna
kan, men behover inte, vara identiska och &ven har finns mdjligheten att anvénda
glasfiberfilter som torrdepositionsyta. Ingen extra rengéring av vatdepositionsytan behévs
eftersom ytan &r tackt vid torrt vader.

Fordelar:
- Majlighet till fullstandig separation av torr och vat deposition.

- Samma metod for insamling av den torra och vata depositionen (identiska
depositionsytor, savida inte filter anvands som torrdepositionsyta).

- Kommersiella utrustningar finns tillgangliga.

7 Om ett filter av den typ som idag anvands for insamling av partiklar i luft nyttjas som torrdepositionsyta fas en
total yta av 0,314 m?, dvs. ungefar en tiondel av trattytan.

10
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Nackdelar:

- Utrustningen blir fristaende och kan inte latt integreras i dagen design av
stationerna.

- Helt ny insamlingsmetod jamfort med dagens metod ger svarigheter att fa
kontinuitet i métdata.

5.2 Modifiering av insamlingsmatris

Som tidigare ndmnts kan ett glasfiberfilter anvéndas som torrdepositionsyta, detta medfor
en enkel hantering eftersom hela filtret tas tillvara. 1 annat fall behdver ytan antingen
torkas av med trasa eller skoljas ur med lamplig vatska for att samla upp torrdepositionen.
I det senare fallet kan vatskan passera en jonbytarkolonn. For vatdepositionen innebéar
anvandandet av jonbytarkolonner att stora vattenméngder inte behdver hanteras,
jonbytarkolonner &r darfor att foredra framfor analys av hela vattenméngder.

Jonbytarmassan i befintliga kolonner bestar av separata anjon- och katjonbytare samt en
filterdel, ingen separat analys av dessa delar sker dock. Det kan darfér Gvervdgas att
istallet 6verga till en blandad anjon/katjonbytarmassa, eventuellt behdvs fortfarande
filterdelen for att fanga upp icke vattenlosliga nuklider. Ett byte av jonbytarmassa skulle
underlatta hanteringen i flera steg, bade vid preparation av jonbytarkolonnerna och vid
homogenisering av provet. Om en ny jonbytarmassa infors bor dess effektivitet for
intressanta nuklider utredas.

For att reducera provets storlek fore analys och pa sa satt fa en hogre mateffektivitet
inaskas idag hela kolonnens innehall innan matning. Eventuella forluster vid inaskningen
har inte utretts ordentligt men preliminara studier visar att forlusterna ar sma for ‘Be och
B3Cs, men kan vara storre for t.ex. jod (se bilaga 3). Det faktum att jod ar en mycket viktig
nuklid ur depositionssynpunkt med hansyn till dess héga dosbidrag samt att jod ar relativt
lattflyktigt gor att inaskningens paverkan pa insamlat jod speciellt bor utredas.

11
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6 Diskussion

Infor ett eventuellt inférande av en ny metod for insamling av deposition av radionuklider
i Sverige har nagra olika faktorer studerats.

Nagra narliggande lander har tillfragats om vilka metoder som anvénds for insamling och
métning av deposition inom den nationella stralskyddsberedskapen. Svar har erhallits fran
totalt sex nationer. Tillvagagangssattet skiljer sig relativt mycket och av de tillfragade
landerna ar det endast tva som idag har mojlighet att skilja pa torr- och vatdeposition,
Ovriga samlar endast den totala depositionen. Fyra l&nder anvénder sig, helt eller delvis, av
jonbytarmassa for utvinning och analys av deponerade nuklider. Ovriga lander anvander
sig av den insamlade vattenméngden for analys.

Mekanismen for torrdeposition & komplex och en viktig parameter att ta hansyn till vid
inféorande av en ny insamlingsmetod hur en representativ torrdeposition kan erhallas.
Ut6ver detta bor hansyn tas till i vilken man férmagan att separera torr- och vatdeposition
kan integreras med dagens utformning av insamlingsstationerna samt pa vilket satt
deponerade radionuklider ska utvinnas infér métning.

For separation av torr och vat deposition kravs en regnsensor och en mekanisk 6sning
som kan reglera om depositionen under en viss tidsperiod ska samlas in som torr eller vat
deposition. Insamlingseffektiviteten for den torra depositionen behdver utredas och det bor
aven understkas om glasfiberfilter kan anvéndas som torrdepositionsyta.

Sammanfattningsvis kan foljande alternativ till insamlingsutrustning 6vervégas:

1. Befintlig insamlingstratt anvands for insamling av den totala depositionen och
kompletteras med en ny konstruktion fér separat insamling av torrdepositionen.

2. Ett nytt system som fullstandigt separerar torr- och vatdeposition infors. Systemet
placeras lampligen i direkt anslutning till stationen, men inte i den byggnad som
finns idag. Kommersiella system for detta finns, men ett eget system kan aven
konstrueras.

Alternativ 1 ovan ar enklare att integrera med dagens stationer, har erhalls dock inte en
total separation av torr och vat deposition. En nackdel ar ocksd att de olika
depositionsytorna inte blir identiska. Torrdepositionsytan kommer att vara mindre an ytan
for totaldeposition vilket medfor hogre detektionsgréanser for torrdepositionen. En fordel ar
dock att insamlingsmetoden for totaldeposition inte forandras och en kontinuerlig matserie
erhalls darfor.

Alternativ 2 &r inte integrerbar men har erhalls & andra sidan en fullstandig separation av
torr och vat deposition och de bada depositionsytorna kan vara identiska.
Depositionsytornas storlek kommer att vara mindre an idag vilket medfér hogre
detektionsgranser for bada depositionstyperna. Om fullstandig separation ar prioriterat ar
alternativ 2 &ndock att foredra, detta ocksd eftersom kommersiella system finns
tillgangliga. Alternativet innebar emellertid en helt ny insamlingsmetod vilket kan forsvara
jamforelser med tidigare data.

Det skulle vara fordelaktigt att utvardera bade alternativ 1 och 2. Detta kan goras genom
att under en period driva insamling med dessa tva system parallellt vid en station,
forslagsvis i Kista. Oavsett vilket av alternativen ovan som slutligen véljs bor skillnaden
mellan nytt och befintligt system klargéras sa att nya och gamla matningar blir jamférbara.

For att ha ett enkelt system for insamling av deposition rekommenderas att systemet med
jonbytarkolonner anvéands aven fortsattningsvis. Da anjoner och Katjoner redan idag
analyseras tillsammans bor ett byte av jonbytarmassa fran dagens separata jonbytarmassor
for an- och katjoner till en blandad an/katjonbytarmassa 6vervagas. Ett sadant byte skulle
underlatta hanteringen i flera steg, bade vid preparation av jonbytarkolonner och vid
homogenisering av provet. Forluster vid inaskning av jonbytarmassan bor utredas. Da
snabb analys behdvs, eller om koncentrationen av jod maste bestimmas med hdg
noggrannhet, kan analys av jonbytarmassan ske utan inaskning.

12
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7 Slutsats

Om fullstandig separation av torr och vat deposition &r prioriterat behover en ny
insamlingsutrustning inforskaffas eller utvecklas da en sadan inte kan integreras i befintlig
stationsutformning. Ett byte av insamlingsutrustning innebdr &ven att en helt ny
insamlingsmetod infors vilket kan forsvara jamforelser med tidigare data.

Alternativt kan befintlig insamlingstratt behallas fér insamling av totaldeposition och
kompletteras med en yta for torrdeposition. Denna Idsning ger dock inte en fullstdndig
separation av torr och vat deposition, men for totaldepositionen anvands samma metod
som idag vilket ger en kontinuitet i matdata.

Oavsett val maste tester och pilotstudier utforas vid en station fore implementering vid
dvriga stationer. Under en Gvergangsperiod kan ett nytt system inforas i Kista och nar
effektivitet och funktion av systemet har utretts konstrueras likadana system for 6vriga
stationer. Val av system &r slutligen beroende av i vilken man total separation av torr och
vat deposition efterfragas.

FOI rekommenderar att systemet med jonbytarkolonner for utvinning av deponerade
radionuklider anvénds &ven fortsattningsvis. Jonbytarkolonnernas sammansattning kan
dock férenklas sa att an- och katjoner inte separeras. Effektiviteten for jonbytarmassan och
eventuella forluster vid inaskning bor utredas.
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Bilaga 1

Utskickat frageformular

Nedan i kursivt aterfinns det frageformular som skickats ut nagra narliggande lander. De
fran respektive nation som besvarat fragorna ar: Sven Poul Nielsen (DTU Risg, Danmark),
Aleksi Mattila och Kaisa Vaaramaa (STUK, Finland), Olivier Masson (IRSN, Frankrike),
Finn Ugletveit och Bredo Mgller (Statens Stralevern, Norge), Sybille Estier (FOPH,
Schweiz), Christoph Wirz (Spiez Laboratory, Federal Office for Civil Protection,
Schweiz) samt Axel Dalheimer (DWD, Tyskland) till vilka forfattarna harmed ocksa vill
rikta ett stort tack.

We are considering an upgrade of the Swedish network’s method for routine deposition
sampling and are therefore interested in the different methods used in other countries for
deposition sampling and measurements thereof.

We would thus very much appreciate if you could answer the following questions
concerning the methods you currently use for routine deposition sampling:

o Please describe the sampling method you use for wet deposition sampling
(sampler size, material, ion exchange system, etc.)

e Please describe the sampling method you use for dry deposition sampling.

e How are samples prepared for measurements (drying, ashing, chemical
pretreatment, etc.)

e How are samples measured?

e Which isotopes are analyzed? (Is it primarily gamma-emitters or do you also
include pure beta-decaying nuclides such as *H, **C and *Sr?)

e Are there specific methods to be used for an emergency situation where there can
be fresh fall-out?

e Are there publications available describing your sampling system and/or results
from sampling?

Regarding question 1 and 2 above we would also like to know whether your
system/technique is commercial available or if you constructed the system yourself.
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Bilaga 2
Tabell 1: Sammanstallning av provtagningsférfarandet for respektive land. En tom ruta innebar att uppgiften inte utférs. Ett streck betyder att informationen saknas.
Danmark Finland Frankrike Norge Schweiz Storbritannien Sverige Tyskland
(Risg) (STUK) (IRSN) (Stralevernet) (FOPH) (HPA) (FOI) (DWD)
Antal stationer 10 +1 9+1 - 1 9 7 4 ~40
Vagrat 0,42, 0,07,
insamlingsyta (m?) 10 0,5 . 0.07 ! 3.14 0.64
Separerar torr-
5 L X X
vatdeposition
1 station, 2
Anvander blandad b_Iandad . t\{adelad
. - anjon- och katjonmassa anjon- och
jonbytarmassa anjon- och katjonmassa katjonmassa
katjonmassa
. Analys av . eﬁe? direkt direkt efter inaskning
jonbytarmassan inaskning
Analys av x
vattnet direkt
Analys av X X X X
indunstat vatten
g, 239,240 89905y
Nuklidspecifika Sr, PP, 234,235,238
analyser utdver % % alfasonderfallande | 2*Am, tritium y28.739,200
N N Sr Sr, tritium tritium A ' k <Py,
hogupplésande pa vissa arsprover totalalfa, 2010
gammaspektrometri totalbeta totalbeta
analys av | | |
specifika analys av analys av analys av
Beredskaps- : nederborden | nederbdrden analysfrekvensen | nederborden
. . nuklider kan ) - - - - ) h
situation ; . direkt utan | direkt utan kan 6kas direkt utan
utforas vid ind . ind - ind .
behov indunstning | indunstning indunstning
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Bilaga 3

Regnprov vid FOI/FOA - kort historik

Infor arbetet med denna rapport har en genomgang av tidigare arbeten och rapporter for
insamling och métning av deposition vid FOA/FOI utforts. Resultatet av denna
genomgang redovisas nedan.

Det aldsta dokumentet [1] om regninsamling ar fran 1956 och redovisar data for
deposition i Sverige under perioden 1953-04-15 — 1956-03-01 och torde vara de forsta
maétningarna som gors efter Sieverts métningar under 1952-53. Insamlingsmetoden 4r inte
beskriven mer &n att métningar av insamlade snd- och regnvattenprover gjorts.

Nasta dokument [2] ar ocksa fran 1956 och beskriver relativt ingdende metoden som
anvands for insamling av radioaktivitet i nederbord, har anvands nu en tratt med samma
utseende som den som anvands idag. Fram till januari 1956 samlades vattnet in och
avdunstades, aterstoden askades in (300-400°C) och mittes. | januari 1956 byttes tekniken
till den jonbytarteknik som anvénds idag. Jonbytarkolonnen &r av samma konstruktion
som idag med pappersfiltermassa, anjonbytare och katjonbytare. De olika delarna askas
sedan in separat och méts. Prover tas efter varje regn- eller snofall. Effektiviteten hos
jonbytarkolonnen har kontrollerats genom att méata restvattnet och endast nagra procent av
aktiviteten finns kvar i vattnet, salunda ar effektiviteten ca 95 %, inga siffror ges dock.
Fordelningen av nuklider i restvattnet &r likadan som i provet. For de olika delarna av
?rovet har ®°Zr/Nb uppmatts i pappersfiltret och anjonbytaren i ungefar samma mangd,
“ICe och *Ce uppmats nastan endast i pappersfiltret, ®*Ru i anjonbytaren och négon
mindre del i katjonbytaren, **’Cs huvudsakligen i katjonbytaren. Detta indikerar att de
flesta nukliderna &r vattenlosliga.

Ett dokument fran 1957 [3] beskriver metoden med filter, anjon- och katjonbytare, dock
med en mindre tratt (30 cm diameter) som ska anvandas for manadsprover, men aven 2-
meters tratten namns. Jonbytarna inaskas vid 600°C, askan urlakas med HNO; och
halterna av **’Cs och *Sr bestdms med “ordinary radiochemical methods”. Metoden har
da anvants ett kortare tag och jamfors till en viss del med insamling i stora karl dar vattnet
avdunstas och resterna méts. Prelimindra resultat ger att jonfiltrering fungerar lika bra,
men inga siffror ges. Det sdgs att metoden inte &r fardigutvecklad.

Fran 1958 finns en amerikansk rapport (HASL) [4] dar effektiviteten hos FOA-metoden
har undersokts. Aktiviteten i restvattnet var for alla prov < 5 % av den totala aktiviteten
och ingen diskriminering av nuklider kunde pavisas. Jamforelse med insamling av hela
vattenmangden ger likvardiga resultat. De olika fraktionerna har ocksd métts och cerium
och andra séllsynta jordartsmetaller aterfinns i pappersfiltret, zirkonium, niob och
rutenium i anjonbytaren och cesium, barium och strontium i katjonbytaren.

Fran 1959 finns en sammanstéllning [5] av de metoder som anvénds for insamling och
analys av radioaktivitet i nederbord, luft, jord och mjolk. Nederb&rdsinsamling sker enligt
detta bade med stor och liten tratt och jonbytarkolonner. Preparation av prover har hittills
skett genom inaskning men proverna kommer framover endast delas upp i de tre
fraktionerna och sedan torkas och laggas i plastburkar for métning.

En rapport fran 1967 [6] beskriver ocksa regnméatningsmetoden. Den enda tratt som namns
déar ar 2 meter i diameter, fortfarande anvands samma typ av jonbytare, samt en mobil
experimenttratt med namnet “Johnnie Walker”. Filtren (jonbytarna) méts innan
preparering i halkammargeometri. | specialfall delas veckoregnprovet upp i de tre separata
delarna och méts separat. Sedan mats hela manadens prov, uppdelat pa de tre olika delarna
och slutligen slas allt ihop och méts. Ingen inaskning sker. De resultat som redovisas i
rapporten ar bara for de hela hopslagna proven och det namns inte heller nagot om vad de
separata delarna kan ge.
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I datarapporten fran juli 1975 - juli 1977 [7] beskrivs ocksa metoden. Insamlingsmetoden
ar densamma som innan men preparationen av jonbytarkolonnerna &r annorlunda.
Fyraveckorsprover mats nu, inaskade i 300°C under nagra dagar. Det framsta skalet for en
dvergang till inaskning &r att en béttre matgeometri for proverna erhalls, detta sammanfoll
ocksa med en overgang till HPGe-detektorer fran Nal-detektorer. Inaskningen har visats
kunna ge forluster av **'1 p& upp till 30 % men fér 6vriga nuklider ar férlusterna < 10 %.
Det finns nagra gamla anteckningar som redovisar métningar av jonbytare fore och efter
inaskning, detta &r endast studerat for nagra fa prover. Jamforelsematningarna har inte
utforts helt konsekvent, bl.a. har olika detektorer och geometrier anvénts.
Sammanfattningsvis ar det bara fyra prover som matts konsekvent och bara tva av dessa
innehaller jod, sa det statistiska underlaget ar daligt.

Denna metod &r i stort sett samma som den som anvands idag. Jonbytarmassan fran fyra
prover slas hop till ett manadsprov som inaskas vid 240°C i 48 timmar, askan
finfordelas/mals, placeras i en 100 ml burk och mats sedan under 3-4 dygn med HPGe-
detektor.
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