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Zusammenfassung

Als Folge der 1996 erlassenen EURATOM-Grundnormen finden sich in der aktuellen
Strahlenschutzverordnung vom August 2001 erstmalig auch Regelungen zum Schutz
der Bev̈olkerung vor einer zus̈atzlichen Strahlenexposition durch natürliche radioakti-
ve Stoffe. Diese Bestimmungen beinhalten sowohl die aus natürlichen Radionukliden
stammende Strahlenexposition bei der Ausübung von Arbeiten als auch den Schutz
der Bev̈olkerung vor einer zus̈atzlichen Strahlenexposition aus den Rücksẗanden die-
ser Arbeiten.

Ziel der Untersuchungen dieser Arbeit war es, mit Hilfe derγ-Spektrometrie die be-
stehende Datengrundlage und damit das Wissen um das Verhalten von natürlichen Ra-
dionukliden in terrestrischen̈Okosystemen zu verbessern. Dazu wurden umfangrei-
che Untersuchungen zum Gehalt und Transfer von natürlichen Radionukliden in und
zwischen verschiedenen Kompartimenten wie Boden, Weide- und Wiesenbewuchs,
Getreide, Gem̈use, Fleisch und Milch durchgeführt. Da sich existierende Untersu-
chungen dieser Arẗuberwiegend auf Gegenden erhöhter naẗurlicher Radioaktiviẗat
beschr̈anken, wurde in dieser Arbeit mit Niedersachsen ein Gebiet vergleichsweise
geringer Umweltradioaktiviẗat ausgeẅahlt. Aus diesem Grund bewegten sich die er-
mittelten Messwerte ḧaufig im Bereich der Erkennungs- und Nachweisgrenzen des
Messverfahrens, so dass ein Schwerpunkt der Arbeit auf der exakten Bestimmung der
Messunsicherheiten zusammen mit den charakteristischen Grenzen (Erkennungs- und
Nachweisgrenzen und Grenzen des Vertrauensbereiches) lag.

Zus̈atzlich zu diesen Untersuchungen wurde mit Hilfe von Monte-Carlo-Simulationen
die Schwankungsbreite der natürlichen Strahlenexposition in Niedersachsen ermittelt.
Dabei wurden alle relevanten Expositionspfade berücksichtigt, wobei f̈ur die zu mo-
dellierenden Parameter nicht Punktgrößen, sondern auf Verteilungen basierende Er-
wartungswerte mit den zugehörigen Varianzen angenommen wurden. Mit Hilfe dieses
probabilistischen Ansatzes konnte die Schwankungsbreite der natürlichen Strahlenex-
position sowohl f̈ur Niedersachsen als auch für die gesamte Bundesrepublik Deutsch-
land ermittelt werden. Durch diese Vorgehensweise wird ein Weg aufgezeigt, durch
den bei der Abscḧatzung der Strahlenexposition durch natürliche Radionuklide der
von den EURATOM-Grundnormen geforderte Realismus einer Modellierung erfüllt
werden kann.
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Abstract

In August 2001 the new German Radiation Protection Ordinance (Strahlenschutzver-
ordnung) was amended as consequence of the implementation of the Euratom Basic
Safety Standards. It now includes, for the first time, provisions for the protection of
workers and of the general population against the danger arising from natural radiati-
on exposures during work activities.

For that reason the main goal of the investigations described in this work was to impro-
ve the knowledge about the behavior of natural radionuclides in terrestrial ecosystems
usingγ-spectrometry. For that purpose extensive investigations concerning the concen-
tration and transfer of natural radionuclides in and between different compartements
like soil, meadow, grain, vegetables, meat, and milk were performed. Because most of
the previously available data are biased with respect to the investigation of areas with
increased natural radioactivity, the investigations presented in this work took place in
Lower Saxony, an area that is known for low natural radioactivity. Due to the low
concentrations of natural radionuclide in samples from this area, the results frequent-
ly are of the same order of magnitude as the decision thresholds and detection limits
of the measurement procedure. Thus, an important task of this work was the precise
determination of the uncertainties of measurement results and the characteristic limits
(decision thresholds, detection limits, and limits of the confidence intervals).

In addition, the variability of the radiation exposure due to natural radionuclides for
each relevant exposure path was investigated using Monte-Carlo-techniques. This was
done by assuming for each parameter of the model a distribution described by an ex-
pectation value and a variance instead of using only a point estimator. With this new
approach, the variability of the radiation exposure due to natural radionuclides was cal-
culated for Lower Saxony and entire Germany. Using such an approach, it is possible
to perform realistic estimates of the radiation exposure due to natural radionuclides as
demanded in the Euratom Basic Safety Standards.
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7.8 Verzehrsgewohnheiten von Trinkwasser für Deutschland und Nieder-

sachsen in kg/a. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 165
7.9 Transferierte Bruchteile in die Muttermilch . . . . . . . . . . . . . . 166
7.10 Effektive Jahresdosis durch Ingestion für Niedersachsen und Deutsch-

land . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 167
7.11 Zur Modellierung verwandte spezifische Aktivität des Bodens in Bq/kg. 170
7.12 Aufenthaltszeiten im Freien und in Gebäuden . . . . . . . . . . . . . 171
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1 Einleitung

Nicht allein in Rechnungssachen
soll der Mensch sich M̈uhe machen;

sondern auch der Weisheit Lehren
muß man mit Vergn̈ugen ḧoren.

Wilhelm Busch
Max und Moritz (4. Streich)

Zum ersten Mal seit der Festsetzung von Regelwerken zum Strahlenschutz wurde in
den so genannten EURATOM-Grundnormen [EUR96] die Strahlenexposition durch
naẗurliche radioaktive Stoffe bei Arbeiten berücksichtigt. Dies wurde notwendig, da
die Existenz von natürlichen Radionukliden zu einer erheblichen Erhöhung der Strah-
lenexposition f̈uhren kann, die nicht nur in derselben Größenordnung wie die Expositi-
on durch k̈unstliche Radionuklide liegt, sondern die zuletzt genannte zum Teil deutlich
übertreffen kann. Dabei wird in den EURATOM-Grundnormen zwischen Tätigkeiten
und Arbeiten unterschieden:

• Tätigkeiten sind menschliche Betätigungen, die die Strahlenexposition von Ein-
zelpersonen aus einer künstlichen Strahlenquelle oder bei der Verarbeitung na-
türlicher Radionuklideauf Grund deren Radioaktivität, Spaltbarkeit oder Bru-
teigenschaftenerḧohen k̈onnen.

• Arbeiten hingegen stellen Handlungen dar, die, ohne Tätigkeiten zu sein, bei
naẗurlicher vorkommender Radioaktivität die Strahlenexposition erhöhen k̈on-
nen.

Während also bei T̈atigkeiten Handlungen auf Grund der natürlichen Radioaktiviẗat
eines Stoffes erfolgen, sind bei Arbeiten Strahlenexpositionen durch natürliche Radio-
nuklide m̈oglich, ohne dass die natürliche Radioaktiviẗat des betreffenden Stoffes ziel-
gerichtet eingesetzt wurde. Zusätzlich wird in den EURATOM-Grundnormen (Artikel
45, Absatz a) gefordert, dass die Abschätzung der Strahlenexposition,,so realistisch
wie m̈oglich“ vorgenommen werden muss.

Als Umsetzung der EURATOM-Grundnormen hielten diese Bestimmungen durch die
Novellierung der Strahlenschutzverordnung [Str01] im August 2001 Einzug in die
bundesdeutsche Gesetzgebung. Dabei finden neben den natürlich vorkommenden ra-
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1 Einleitung

dioaktiven Stoffen an Arbeitsplätzen (§ 95) und dem Schutz des fliegenden Personals
vor Expositionen durch kosmische Strahlung (§ 103), auf die im Rahmen dieser Arbeit
nicht weiter eingegangen wird, auch der Schutz der Bevölkerung bei naẗurlich vorkom-
menden radioaktiven Stoffen (§§ 97 - 102) Berücksichtigung. Dort wurde als Richtwert
für die Strahlenexposition einer Einzelperson der Bevölkerung aufgrund von̈uberwa-
chungsbed̈urftigen R̈ucksẗanden als Folge der Ausübung von Arbeiten in § 97 (1) die
effektive Dosis von 1 mSv im Kalenderjahr festgelegt. Arbeitsfelder, die zuüberwa-
chungsbed̈urftigen R̈ucksẗanden dieser Art f̈uhren, findet man in Anlage XII Teil A der
StrlSchV. Dort werden genannt:

1. Schl̈amme und Ablagerungen aus der Gewinnung von Erdöl und Erdgas;

2. Nicht aufbereitete Phosphogipse, Schlämme aus deren Aufbereitung sowie Stäu-
be und Schlacken aus der Verarbeitung von Rohphosphat (Phosphorit);

a) Nebengestein, Schlämme, Sande, Schlacken und Stäube

i. aus der Gewinnung und Aufbereitung von Bauxit, Columbit, Pyro-
chlor, Mikrolyth, Euxenit, Kupferschiefer-, Zinn-, Seltene-Erden- und
Uranerzen,

ii. aus der Weiterverarbeitung von Konzentraten und Rücksẗanden, die
bei der Gewinnung und Aufbereitung dieser Erze und Mineralien an-
fallen, sowie

b) den o.g. Erzen entsprechende Mineralien, die bei der Gewinnung und Auf-
bereitung anderer Rohstoffe anfallen;

3. Sẗaube und Schlämme aus der Rauchgasreinigung bei der Primärverḧuttung in
der Roheisen- und Nichteisenmetallurgie.

Aber auch hier nicht genannte Arbeitsfelder wie z.B. der Steinkohlebergbau können zu
einer Erḧohung der Strahlenexposition der Bevölkerung f̈uhren, worauf in aller K̈urze
im Ausblick und detaillierter in [Vah02] eingegangen wird. Zusammengefasst muss al-
so festgestellt werden, dass seit in Kraft treten der aktuellen Strahlenschutzverordnung
die durch Arbeiten bedingte Strahlenexposition für Einzelpersonen der Bevölkerung
so realistisch wie m̈oglich zu ermitteln ist. Damit ergeben sich unmittelbar folgende
Fragestellungen:

• Was bedeutet ,,so realistisch wie möglich“ in der Praxis, d.h. wie gut sind un-
sere Kenntnissëuber das Verhalten von natürlichen Radionukliden in der Um-
welt? Die Ermittlung der zus̈atzlichen Strahlenexposition durch Rücksẗande von
Arbeiten bedarf Messungen und Modellierungen. Je größer die Anzahl der ge-
messenen Parameter und je geringer die Anzahl der modellierten Größen ist,
desto realistischere Ergebnisse sollte die Abschätzung der zus̈atzlichen Strah-
lenexposition durch Arbeiten ergeben. Aber selbst bei umfangreichen Messun-
gen wird man gezwungen sein, Annahmen in Form von Transferfaktoren oder in
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Gestalt von Parametern, die das Verhalten der exponierten Person beschreiben
(Verzehrsgewohnheiten, Aufenthaltszeiten an bestimmten Orten usw.) festzule-
gen. Aber wie gut entsprechen aus der Literatur entnommene Parameter der zu
untersuchenden Situation, so dass die Forderung nach Realismus hinreichend
erfüllt ist?

• Natürliche Radioaktiviẗat ist allgegenẅartig. Um den Anteil der Strahlenexpo-
sition durch die bei den Arbeiten angefallenen Rücksẗanden so realistisch wie
möglich abscḧatzen zu k̈onnen, bedarf es der m̈oglichst exakten Kenntnis der
naẗurlicherweise vorhandenen Radioaktivität. Diese ,,background“-Aktivität ist
aber keinesfalls konstant sondern variiert sowohl räumlich als auch zeitlich.
Folglich sollte f̈ur die durchzuf̈uhrenden Untersuchungen die Variabilität der na-
türlichen Strahlenexposition bekannt sein.

Bei dem Versuch, diese Fragen zu beantworten, stellt man fest, dass die Datengrund-
lage f̈ur naẗurliche Radionuklide im Vergleich zu künstlichen recht d̈unn ist. Beispiels-
weise findet man eine Zusammenstellung der wichtigsten Faktoren zur Abschätzung
einer Strahlenexposition bezüglich des Transfers von Radionukliden in [TRS94]. Die
dort pr̈asentierten Werte sind Ergebnisse einer weltweiten von der Internationalen
Atom Energie Beḧorde (IAEA) in Zusammenarbeit mit der International Union of
Radioecology (IUR) durchgeführten Literaturrecherche. Inwieweit diese Parameter
als für Deutschland repräsentativ angesehen werden können, ist dabei je nach Daten-
grundlage f̈ur viele Parameter durchaus fraglich. Veröffentlichte Untersuchungen zur
Strahlenexposition durch natürliche Radionuklide und daraus gewonnene Erkenntnis-
se zur Radiöokologie derselben fanden bisher zumeist in Gegenden erhöhter naẗurli-
cher Radioaktiviẗat statt und k̈onnen somit nicht zwangsläufig auf Gebiete mit geringer
naẗurlicher Radioaktiviẗat übertragen werden. Als mittlere Strahlenexposition durch
naẗurliche Radionuklide gibt das United Nations Scientific Committee on the Effects
of Atomic Radiation (UNSCEAR) eine effektive Jahresdosis von 2,4 mSv an [UNS00];
ebenfalls 2,4 mSv gibt das Bundesamt für Strahlenschutz (BfS) in [BfS01] an1. Aller-
dings findet man sowohl in [UNS00] als auch in [BfS01] keine präzisen Angaben̈uber
die Schwankungsbreite der natürlichen Strahlenexposition.

Es ist daher Ziel dieser Arbeit, einen Beitrag zum besseren Verständnis des Verhaltens
von naẗurlichen Radionukliden in terrestrischenÖkosystemen in Gegenden geringer
Radioaktiviẗat zu leisten. Aus diesem Grund wurden umfangreiche Untersuchungen in
Niedersachsen unter Berücksichtigung der Aktiviẗat in Böden, Weide- und Wiesenbe-
wuchs, Blatt- und Wurzelgem̈use, Getreide (Korn und Stroh), Fleisch (Rind, Schwein,
Schaf, Wildschwein), Milch und Gesamtnahrung durchgeführt. Dar̈uber hinaus wird
in dieser Arbeit mit Hilfe einer Monte-Carlo-Simulation die natürliche Strahlenexpo-
sition in Niedersachsen zusammen mit ihrer Schwankungsbreite bestimmt.

1Durch die Ber̈ucksichtigung des epidemologischen Ansatzes für die Strahlenexposition durch Radon
und Folgeprodukte ergibt sich eine mittlere effektive Dosis von 2,1 mSv.
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1 Einleitung

Man findet in Kapitel 2 eine allgemeine Einführung in Grundkenntnisse und Begriff-
lichkeiten der naẗurlichen Radionuklide. Kapitel 3 behandelt die Probennahme, wäh-
rend in Kapitel 4 die Analysemethode, nämlich dieγ-Spektrometrie, ausführlich be-
sprochen wird. In Kapitel 5 findet man die spezifischen Aktivitäten der untersuchten
Proben zusammen mit einem ausführlichen Vergleich der in der Literatur bereits vor-
handenen Daten. Kapitel 6 behandelt den Transfer von natürlichen Radionukliden zwi-
schen den einzelnen Kompartimenten, wobei ebenfalls ein umfangreicher Vergleich
mit der Literatur dargestellt wird. Kapitel 7 beinhaltet schließlich die Modellierung
der für Niedersachsen repräsentativen Strahlenexposition, wobei durch Monte-Carlo-
Simulationen die Variabiliẗat der Parameter berücksichtigt und eine m̈oglichst realisti-
sche Abscḧatzung der Schwankungsbreite der Strahlenexposition vorgenommen wer-
den konnte.
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2 Natürliche Radionuklide

2.1 Herkunft und Vorkommen natürlicher
Radionuklide

In der Natur kommen etwa 80 Radionuklide in messbaren Konzentrationen vor [Sie96],
die man im Wesentlichen inkosmogene, primordialeoder einerZerfallsreihe zugeḧori-
geNuklide einteilen kann.

Die ca. 15 kosmogenen Radionuklide werden durch Wechselwirkung entweder zwi-
schen der prim̈aren kosmischen Strahlung und Atomen in der Atmosphäre oder durch
Wechselwirkung zwischen den sekundären Neutronen der kosmischen Strahlung ge-
bildet. Von diesen kosmogen erzeugten Radionukliden spielen für die menschliche
Strahlenexposition ḧochstens3H sowie 7Be, 14C und 22Na eine Rolle [Tyk95].14C
findet in der Datierung eine weit reichende Anwendung und führt im Mittel nach
[UNS93] zu einer effektiven Jahresdosis von 12µSv für Erwachsene. Die Dosis-
beitr̈age der anderen drei genannten Radionuklide liegen um Größenordnungen tiefer
[UNS93].

Als primordiale Radionuklide bezeichnet man solche, die eine so große Halbwertszeit
haben, dass sie noch in messbaren Mengen auf der Erde zu finden sind. Neben40K,
das f̈ur die Strahlenexposition des Menschens durch Ingestion eine bedeutende Rolle
spielt, sind noch238U, 235U und232Th hervorzuheben, da sie jeweils die Ausgangsnu-
klide der nach ihnen benannten und in Abbildung 2.1 gezeigten Zerfallsreihen sind1.
Dabei sind 45 der 80 natürlichen Radionuklide Mitglieder einer dieser drei Zerfalls-
reihen. Die urspr̈unglich noch vorhandene241Pu/237Np-Zerfallsreihe entḧalt Radionu-
klide, deren Halbwertszeit klein gegenüber geologischen Vorgängen ist, so dass diese
vierte Zerfallsreihe und ihre Mitglieder ausgestorben sind.

Im Folgenden wird kurz auf die Verteilung und die Geochemie einiger wichtigen
naẗurlicher Radionuklide eingegangen.

1Man findet f̈ur die238U-Reihe auch ḧaufig die Bezeichnung ,,Uran-Radium-Reihe“, wo hingegen die
235U-Reihe auch als ,,Uran-Actinium-Reihe“ in der Literatur anzutreffen ist.
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2 Natürliche Radionuklide

2.1.1 Kalium

Kalium geḧort mit einer Ḧaufigkeit von 2,3 % nach Sauerstoff, Silizium, Aluminium,
Eisen, Magnesium und Calcium zu den häufigsten Elementen der Erde. Dabei liegt
Kalium auf der Erde zu 93,2 % als39K, zu 6,73 % als41K und nur mit einer Ḧaufigkeit
von 0,0117 % als primordiales, radioaktives Isotop40K mit einer Halbwertszeit von
1,28·109 Jahren vor. Es zerfällt alsβ -Strahler entweder zu stabilem40Ca oder wandelt
sich durch Neutroneneinfang zum stabilen40Ar um [Pfe95].

Kalium stellt ein wichtiges Kation bei der Bildung der verschiedenen gesteinsbilden-
den Silikate dar, wobei vor allem Feldspate, Glimmer und Tonmineralien zu nennen
sind. In Gesteinen ist Kalium in einer breiten Spanne vertreten, die Gehalte reichen
von 0,004 % in Ultrabasit bis̈uber 5 % in einigen Graniten und Tonsteinen [Kem96].

Nach [Ell02] weisen B̈oden einen geringeren Kaliumgehalt als das Ausgangsgestein
auf. Da jedoch bei Verwitterung ein Kaliumverlust durch Hydrolyse der Silikate und
durch anschließende Verlagerung des mobilen Kations mit dem Sicker- und Poren-
wasser stattfinden kann, berichtet [Kem96] im Gegensatz zu [Ell02], dass Kalium in
Böden gegen̈uber dem Ausgangsgestein in den meisten Fällen angereichert vorliegt.
Auf Grund der großen Schwankungsbreite in Gesteinen, variieren auch die mittleren
Gehalte an40K in Böden erheblich. So werden in [Bun97] die mittlere spezifische Ak-
tivit ät von40K mit 440 Bq/kg mit einer Schwankungsbreite von 0,2 bis 1200 Bq/kg
angegeben.

Kalium nimmt als Kation K+ sehr intensiv am biologischen Kreislauf teil und wird da-
bei bevorzugt in Pflanzen eingebaut [Kem96]. Dabei ist vor allem das wasserlösliche,
austauschbare, aber zum Teil auch das in Schicht-Silikaten gebundene, mit NH+

4 nicht
austauschbare K+, leicht pflanzenverf̈ugbar [Sch89].

2.1.2 Thorium

In den oben genannten Zerfallsreihen kommen sechs Thorium-Isotope vor. Dabei hat
232Th als Ausgangsnuklid der Thorium-Reihe mit 1,41· 1010 Jahren die mit Abstand
längste Halbwertszeit [Pfe95]. In dieser Zerfallsreihe (siehe Abbildung 2.1 auf Seite
11) entsteht als Tochternuklid228Th mit einer Halbwertszeit von 1,9 Jahren. Aus der
238U-Reihe stammen234Th (t1/2 = 24,1 d) und230Th (t1/2 = 75 400 a) und auch die
235U-Reihe entḧalt mit 231Th (t1/2 = 25,4 h) und227Th (t1/2 = 18,2 d) zwei Thoriumiso-
tope. Dabei ist Thorium mit einem angenommenen mittleren Gehalt in der Erdkruste
von 13 ppm (von geologischen Anomalitäten abgesehen) ungefähr fünfmal ḧaufiger
als Uran. Thorium besitzt mit der Oxidationsstufe vier vorliegend als Th(IV) einen mit
1,1 Å ähnlichen Ionenradius im Vergleich zu Uran. Dies hat zur Folge, dass Thori-
um in den Hauptmineralien nur in Spurengehalten von einigen wenigen ppm vorliegt
[Kem96]. Wie Uran auch, zeigt Thorium einen stark lithophilen Charakter [Dur86].
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2.1 Herkunft und Vorkommen natürlicher Radionuklide

Allerdings ist Thorium im Gegensatz zu Uran mit der Oxidationsstufe +VI (s.u.) in
naẗurlichen Ẅassern nur sehr schwer löslich und zeigt dementsprechend eine geringe
Mobilit ät, wobei der effektivste Transport als Suspension mit feinkörnigen Gesteins-
detrius stattfindet. Man findet hohe Gehalte an Thorium u.a. in Bauxiten, Bentoniten,
pelagischen Tonen und Mangan-Knollen, was sich durch seine gute Adsorptionsfähig-
keit an Tonmineralien, Oxiden und Hydroxiden sowie Kolloiden und organischem Ma-
terial erkl̈aren l̈asst [Kem96].

In Böden liegt Thorium im Vergleich zum Ausgangsmaterial meist angereichert vor
[Kem96]. Häufig beobachtet man dabei eine Migration des Thoriums in den B-Horizont
des Bodens, was einerseits durch eine Mobilisierung des Thoriums durch Komplex-
bildung mit organischen Bestandteilen des Bodens [Ell02] und andererseits mit der
Verlagerung von Tonmineralien bei der Entstehung des Bodens [Kem96] erklärt wird.

2.1.3 Uran

Natürliches Uran besteht zu 99,275 % aus238U, zu 0,72 % aus235U und nur zu
0,005 % aus234U. Dabei bilden238U (t1/2 = 4,5 ·109 a) und235U (t1/2 = 7,0 ·108 a)
die Ausgangsnuklide der nach ihnen benannten Zerfallsreihen (s.o.) [Pfe95]. Uran
liegt in der Natur in zwei Oxidationsstufen, nämlich +IV und +VI, vor. Ob es in der
schwer l̈oslichen vierwertigen oder in der leichtlöslichen sechswertigen Form vorliegt,
hängt dabei stark vom chemischen Milieu ab. Das bei der Oxidation von U(IV) ent-
standene U(V) ist lediglich in Bereichen mit sehr niedrigem Redoxpotenzial stabil
und wird daher in aller Regel sehr schnell zu U(VI) weiteroxidiert [Kem96]. Uran
kommt in Oxiden, Hydroxiden, Phosphaten, Carbonaten, Sulfaten, Arsen-, Vanadium-,
Molybdän- und Siliziumverbindungen vor, wobei die Bindung zumeist ionisch ist
[Dur86]. Liegt es sechswertig als Uranyl-Kation (UO2+

2 ) vor, wird es leicht mit an-
organischen Anionen wie z.B. OH−, CO2−

3 oder PO3−
4 komplexiert und gewinnt dabei

an Mobilität [Ell02], wobei das freie UO2+
2 -Kation nur bei niedrigen pH-Werten un-

ter 3 bis 4 existieren kann. Da Uran,ähnlich dem Thorium, einen großen Ionenradius
aufweist (U(IV) = 1,05Å, U(VI) = 0,80 Å), ist es ein geochemisch inkompatibles
Element [Kem96], das in der Erdkruste mit einem durchschnittlichen Gehalt von 2,5
ppm zu finden ist [Fra02]. Uran-Anreicherungen erklären sich in aller Regel durch das
chemische Ausf̈allen von Uranverbindungen aus wässrigen L̈osungen. Dabei spielen
Änderungen im pH-Wert des Milieus, ein Wechsel von oxidierenden zu reduzierenden
Bedingungen oder Temperaturschwankungen eine Rolle [Kem96]. Hohe Urangehal-
te findet man in siliziumhaltigen Gesteinen, die aus abkühlender Magma entstanden
sind. Der Uran-Gehalt in Sedimentgesteinen schwankt: Hohe Konzentrationen findet
man in Schwarzschiefer, phosphathaltigen Gesteinen sowie Kupferschiefer [Dur86],
wohingegen die Konzentration von Uran in Kalken eher gering ist, was unter anderem
auf die gute L̈oslichkeit von Carbonaten in Ẅassern zur̈uckzuf̈uhren ist. Silikatrei-
che Gesteine wie Granite und Pegamite bilden die wichtigsten primären Quellen des
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2 Natürliche Radionuklide

Urans. So findet man in Albit-Riebeckit-Graniten in Vermont und Colorado (USA)
Urankonzentrationen von bis zu 130 ppm und im Kirchberger Granit aus Sachsen von
bis zu 20 ppm [Kem96].

2.1.4 Radium

Es existieren nach heutigem Kenntnisstand 25 Isotope des Erdalkalimetalls Radium,
die alle radioaktiv sind. Von besonderem Interesse sind die in den natürlichen Zerfalls-
reihen auftretenden Isotope224Ra (t1/2 = 3,7 d) und228Ra (t1/2 = 5,8 a) aus der232Th-
Zerfallsreihe,223Ra (t1/2 = 11,4 d) aus der235U-Zerfallsreihe und vor allem226Ra
(t1/2 = 1600 a) aus der238U-Zerfallsreihe. Dabei ist auf Grund seiner Halbwertszeit
lediglich 226Ra von geologischer Bedeutung. In aller Regel liegen Radiumisotope in
Gesteinen im Gleichgewicht mit den Mutternukliden vor, wohingegen es in Böden auf
Grund geochemischer Prozesse zu Ungleichgewichten kommen kann [Kem96]. Die
Löslichkeit von Radium ḧangt von der Form der chemischen Bindung ab: Als Chlorid
ist es leicht, als Carbonat oder Sulfat nur schwer löslich. In carbonat- oder sulfathalti-
gen Ẅassern kommt es daher vor allem in Gegenwart des chemischähnlichen und in
höheren Konzentrationen vorliegenden Bariums zur Mitfällung von Radium.

226Ra ist dabei auch aus radioökologischer Sicht hervorzuheben, da es das direkte
Mutternuklid von222Rn (t1/2 = 3,8 d) ist, einem Edelgas, das für einen Großteil der
Strahlenexposition aus natürlichen Quellen verantwortlich ist. Des Weiteren tritt als
Tochter des222Rn nach einer Reihe von kurzlebigen Nukliden (t1/2 < 30 min) mit
210Pb (t1/2 = 22,3 a) ein weiteres Leitnuklid auf, das mit210Po ein f̈ur die Strahlen-
exposition durch Ingestion bedeutsames Tochternuklid erzeugt. Da die Zeitskalen zur
Bildung der Tochternuklide von226Ra wie oben geschildert klein gegenüber geologi-
schen Zeitr̈aumen sind, kommt der Konzentration von226Ra in Umweltmedien eine
besondere Bedeutung zu.

Ebenfalls f̈ur die Strahlenexposition durch Ingestion bedeutsam ist228Ra, das sich im
Vergleich zu226Ra durch einen ḧoheren Dosiskoeffizienten für Ingestion hervorhebt
[EUR96].

2.2 Gleichgewichte und Ungleichgewichte

Radioaktiver Zerfall ist ein stochastischer Prozess. Betrachtet man hinreichend viele
radioaktive AtomeN, so gilt für die ZerfallsratedN/dt:

−dN
dt

= Nλ = A. (2.1)
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2.2 Gleichgewichte und Ungleichgewichte

Dabei wird λ als Zerfallskonstante bezeichnet und steht mit der Halbwertszeitt1/2
über

t1/2 =
ln2
λ

(2.2)

in Zusammenhang. Integriert man Gleichung (2.1), so erhält man als L̈osung:

N(t) = N(0) ·e−λ ·t , (2.3)

wobeiN(0) die Anzahl der Kerne zu einem Zeitpunktt = 0 ist.

Betrachtet man innerhalb einer Zerfallsreihe zwei aufeinander folgende Nuklide, also
(1)→ (2), so gilt f̈ur die Bildungsrate des Tochternuklids

dN2(t)
dt

= λ1 ·N1−λ2 ·N2. (2.4)

Diese lineare Differentialgleichung erster Ordnung hat die Lösung [Lie91]:

N2(t) = N1(0)
λ1

(λ2−λ1)

(
e−λ1·t −e−λ2·t

)
+N2(0) ·e−λ2·t . (2.5)

Man kann diesëUberlegungen auf eine größere Anzahl von Nukliden ausdehnen, die
dann eine Zerfallsreihe bilden können:

(1)→ (2)→ (3)→ (4)→ . . .→ (n).

Das radioaktive Gleichgewicht, das sich zwischen den Folgeprodukten und dem Mut-
ternuklid einstellt, kann ebenso behandelt werden wie das radioaktive Gleichgewicht
zwischen zwei Nukliden.

Man erḧalt dann in Analogie zu Gleichung (2.4) einen Satz von linearen Differential-
gleichungen erster Ordnung:

dN1

dt
= −λ1N1

dN2

dt
= λ1N1−λ2N2

dN3

dt
= λ2N2−λ3N3

...
dNn

dt
= λn−1Nn−1−λnNn. (2.6)

Die Lösungen der Gleichungen (2.6) sind als so genannte Batemann-Gleichungen be-
kannt und k̈onnen [Lie91] oder [Cho01] entnommen werden.
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2 Natürliche Radionuklide

Betrachtet man vereinfachend nur den Fall zweier Nuklide, so ergeben sich aus Glei-
chung (2.5), je nachdem, wie das Verhältnis zwischen den Halbwertszeiten von Mutter-
und Tochternuklid sind, unterschiedliche Konsequenzen, die im Folgenden kurz dis-
kutiert werden sollen.

2.2.1 Säkulares Gleichgewicht

Für den Fall, dass die Halbwertszeit des Mutternuklids sehr viel größer ist als die
Halbwertszeit der Tochter, alsot1/2(1) � t1/2(2) und unter der Voraussetzung, dass
zum Zeitpunktt = 0 eine quantitative Trennung von Mutter- und Tochterkernen statt-
gefunden hat, folgt aus Gleichung (2.5)

N2(t) ≈ λ1

λ2
N1(0) ·e−λ1·t

(
1−e−(λ2−λ1)/t

)
(2.7)

≈ λ1

λ2
N1(t)

(
1−e−(λ2−λ1)/t

)
. (2.8)

Da t � (λ2−λ1)−1 folgt

N2(t) =
λ1

λ2
N1(t) (2.9)

und schließlich

A2 = λ2 ·N2(t) = λ1 ·N1(t) = A1, (2.10)

was bedeutet, dass die Aktivität der Mutter gleich der Aktiviẗat der Tochter ist.

Für den Fall, dass auf das Tochternuklid noch weitere Zerfälle folgen, wobei die Halb-
wertszeiten der Zerfallsprodukte klein sind gegenüber der Halbwertszeit des Mutter-
nuklids (alsoλ1� λ2,λ3, . . . ,λn), gilt dannA1 = Ak für k = 2, . . . ,n.

Dies hat bei der praktischen Bestimmung der Aktivität von naẗurlichen Radionukliden
aus Zerfallsreihen eine weit reichende Bedeutung, denn dann lassen sich unter der Vor-
aussetzung, dass sich ein säkulares Gleichgewicht eingestellt hat und keine der Töchter
aus dem Umweltkompartiment entfernt wurde, die Aktivität der Mutter̈uber die Akti-
vität einer der kurzlebigen T̈ochter bestimmen. Als Beispiel mag hier die Bestimmung
der Aktivität des Leitnuklides226Ra dienen, dessen Folgeprodukte mit Ausnahme der
direkten Tochter222Rn (t1/2 = 3,8 d) bis zum210Pb Halbwertszeiten in der Größen-
ordnung von Minuten oder darunter besitzen (siehe Abb. 2.1).226Ra selber weist im
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2.2 Gleichgewichte und Ungleichgewichte

Zerfallsschema lediglich einenγ-Übergang bei einer Energie von 186,10 keV mit ei-
ner Emissionswahrscheinlichkeit von 3,51 % [Sch98b] auf. Da235U bei 185,72 keV
γ-Quanten mit einer Wahrscheinlichkeit von 57,2 % emittiert und der Abstand der bei-
den Linien immer unterhalb des Auflöseverm̈ogens des Detektors liegt, scheidet die
186,1 keV Linie des226Ra immer dann zur direkten Bestimmung der226Ra-Aktivität
aus, wenn das Vorkommen von235U in der Probe nicht ausgeschlossen werden kann -
was praktisch immer der Fall ist. Deshalb bietet es sich an, das säkul̈are Gleichgewicht
zwischen226Ra und seinen Zerfallsprodukten bis zum210Pb abzuwarten und dann die
Aktivit ät eines dieser Zerfallsprodukte zu bestimmen. In diesem Fall kann in der Praxis
nach sechs bis sieben Halbwertszeiten von einem säkularen Gleichgewicht ausgegan-
gen werden, was also einer Zeitspanne von mindestens drei Wochen entspricht. Eine
genaue Auflistung der zur Auswertung benutzten Linien einesγ-Spektrums findet man
in Tabelle 4.1 auf Seite 27.

Abbildung 2.1: Die drei noch existierenden Zerfallsreihen. Links die232Th-Reihe, in
der Mitte die238U-Reihe und rechts die235U-Reihe (entnommen aus
[Val00]).
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2 Natürliche Radionuklide

2.2.2 Transientes Gleichgewicht

Von einem transienten Gleichgewicht spricht man dann, wenn der Zerfall des Mutter-
nuklids nicht mehr, wie beim säkularen Gleichgewicht, vernachlässigt werden kann
[Lie91]. In diesem Fall ist dannt1/2(1) > t1/2(2), so dass Gleichung (2.5) wie folgt
gen̈ahert werden kann:

N2(t) ≈ λ1

λ2−λ1
N1(t)

(
1−e−(λ2−λ1)/t

)
. (2.11)

Wegent � (λ2−λ1)−1 folgt dann

N2(t) =
λ1

λ2−λ1
N1(t) (2.12)

und somit

A2(t)
A1(t)

=
λ2

λ2−λ1
. (2.13)

Während im s̈akularen Gleichgewicht die Aktivitäten von Mutter und Tochter also
gleich groß sind, ist im transienten Gleichgewicht die Aktivität des Tochternuklids
größer als die des Mutternuklids, und zwar um so mehr, je größer die Differenz zwi-
schenλ2 undλ1 ist.

2.2.3 Kein Gleichgewicht

Ist die Halbwertszeit der Mutter kleiner als die der Tochter, gilt alsot1/2(1) < t1/2(2),
so stellt sich kein radioaktives Gleichgewicht ein. Gleichung (2.5) kann dann durch

N2(t) =
λ1

λ2−λ1
·N1(0) ·e−λ2·t

(
e−(λ1−λ2)·t −1

)
(2.14)

=
λ1

λ1−λ2
·N1(0) ·e−λ2·t

(
1−e−(λ1−λ2)·t

)
(2.15)

gen̈ahert werden. Folglich giltN1(t)
N2(t)

6= constund somitA1(t)
A2(t)

6= const.
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3 Probenahme

3.1 Einleitung

In der Kette der Arbeitsabläufe von der Probenahme bis hin zum Messergebnis kommt
der Probenahme zweifelsohne eine besondere Bedeutung zu. Unterlaufen nämlich bei
der Probenahme Fehler oder werden wichtige Informationen nicht oder nur unzurei-
chend dokumentiert, so ist das später erhaltene Messergebnis wertlos. Aus diesem
Grund weist z.B. die Staatliche Landwirtschaftliche Untersuchungs- und Forschungs-
anstalt (LUFA) in M̈unster darauf hin, dass nach Möglichkeit die Probenahme ,,ge-
schulten Probenehmern“überlassen werden sollte [LUF01]. Da dies im Rahmen die-
ser Doktorarbeit nicht m̈oglich war, wurde versucht, die in [Mes00d] beschriebene
Vorgehensweise umzusetzen. Prinzipiell orientiert sich die Probenahme und der damit
einhergehende Aufwand immer am eigentlichen Zweck der Untersuchung und an der
im Anschluss zu treffenden Aussage [Tsc98].

Zur Dokumentation wurde eine Datenbank im MS-ACCESS®-Format angelegt, in der
alle relevanten Parameter wie z.B. die Art der Probenbehandlung, Feuchtgewicht (FG),
Trockengewicht (TG), Aschgewicht (AG) oder der Ort der Lagerung festgehalten wur-
den. Damit wird zum einen geẅahrleistet, dass die notwendigen Angaben vollständig
dokumentiert vorliegen und zum anderen die Möglichkeit geschaffen, die bereitsγ-
spektrometrisch untersuchten Proben später anderen Analyseverfahren (z.B.α- oder
β -Spektrometrie) zug̈anglich zu machen.

Der Zeitraum der Probenahme erstreckte sich vom Mai 2001 bis Mai 2003. Dabei
wurden an insgesamt 11 verschiedenen Standorten in Niedersachsen Proben gesam-
melt und in das ZSR zur weiteren Verarbeitung verbracht. Abbildung 3.1 zeigt die
wichtigsten Probenahmeorte; detailliertere Angaben befinden sich in Tabelle A.14 im
Anhang auf Seite 220.

Die Auswahl der an der Probenahme beteiligten landwirtschaftlichen Betriebe ver-
sucht, die unterschiedlichen Regionen in Niedersachsen repräsentativ zu vertreten.
Durch die Betriebe ,,Neßmerpolder“ und ,,Gründeich“ standen zwei küstennahe Stand-
orte, durch die Ḧofe ,,Schessinghausen“, ,,Gestorf“, ,,Hermannsdorfer Landwerkstät-
ten (HLW)“ und ,,Jeinsen“ Standorte um Hannover und mit ,,Schlewecke“ ein Betrieb
im Harzvorland als Probenahmeorte zur Verfügung. Eine grobe bodenkundliche Ein-
scḧatzung der Standorte, die anhand von [Ben97] und der dazu gehörigen digitalen
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3 Probenahme

Abbildung 3.1: Standorte der Probenahme in Niedersachsen.

bodenkundlichen̈Ubersichtskarte erfolgte, ist ebenfalls in Tabelle A.14 im Anhang zu
finden.

Insgesamt wurden in den zwei Jahren ca. 220 Proben entnommen und am ZSRγ-
spektrometrisch untersucht.

3.2 Boden

Verfahren zur repr̈asentativen Entnahme von Boden werden z.B. in [Mes00c] und
[Bre94] beschrieben. Dabei wird das zu beprobende Gelände in einem Zickzackkurs
möglichst gleichm̈aßig abgeschritten und mit Hilfe einer Kernrammsonde (Bohrstock)
an verschiedenen Stellen aus den oberen 30 cm eine Bodenprobe entnommen. Diese
unterschiedlichen Einzelproben werden anschließend gründlich vermischt und homo-
genisiert, um somit eine für das zu beprobende Gelände repr̈asentative Bodenmischpro-
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3.3 Futtermittel

be zu erhalten. Dabei ist darauf zu achten, dass die Gesamtzahl der zu nehmenden
Einzelproben 20 nicht unterschreiten darf. Dies entspricht im wesentlichen einem von
GILBERT in [Gil87] unter der Bezeichnung ,,simple random sampling“ vorgestellten
Verfahren. Grenzbereiche zu Straßen, Wegen und Gräben wurden von der Probennah-
me ausgeschlossen.

Alternativ zum oben beschriebenen Verfahren wurde an den Probenahmeorten, an de-
nen der Bewuchs einem Standort exakt zugeordnet werden konnte, eine so genannte
Bodeneinzelprobeentnommen. Dabei wird unter der Berücksichtigung der Wurzeltiefe
des Bewuchses, in aller Regel allerdings nicht tiefer als 30 cm, an der zu beprobenden
Stelle mit Hilfe einer Handschaufel sorgfältig Boden entnommen. Dieses Verfahren
bietet sich z.B. bei der Beprobung von solchen Böden an, auf denen Gemüse angebaut
wird.

Anschließend wurde der Boden entweder als Misch- oder Einzelprobe ans ZSR ver-
bracht, dort grob zerkleinert und in einem Trockenschrank bei 50 °C bis zur Gewichts-
konstanz getrocknet. Danach wurde mit Hilfe einer Mörserschale und eines Stößels der
Boden weiter zerkleinert, größere organische Anteile und Steine entfernt und durch ein
Sieb mit 2 mm Maschenweite gesiebt. Der so vorbehandelte Boden wurde nochmals
homogenisiert und zur Messung in einen 1 L-Marinelli-Becher gefüllt, der anschlie-
ßend luftdicht verklebt wurde.

Prinzipiell wurden Bodenproben zusammen mit weiteren Proben wie z.B. Bewuchs,
Gem̈use oder Getreide genommen, um die Berechnung eines Transfer- oder Konzen-
trationsfaktors zu erm̈oglichen.

3.3 Futtermittel

Zu den Futtermitteln z̈ahlen allgemein Weide- und Wiesenbewuchs, also Klee, Gras
oder Luzerne, aber auch Heu- und Maissilage. Sowohl der Hof ,,Neßmerpolder“ als
auch die ,,Hermannsdorfer Landwerkstätten (HLW)“ bauten Futtermittel an und wur-
den folglich auch beprobt. Vom Hof ,,Schessinghausen“ wurde Maissilage untersucht.

Bei der Beprobung von Weide- und Wiesenbewuchs wurde zum Zeitpunktes des
1. Schnittes (Neßmerpolder 2001 und 2002, HLW nur 2002) und des 2. Schnittes
(Neßmerpolder und HLW 2001 und 2002) mit Hilfe einer Sense, analog zu den Or-
ten der Probenahme einer Bodenmischprobe, Bewuchsproben entnommen und eine
Mischprobe angefertigt. Diese wurde ans ZSR verbracht und bis zur Gewichtskon-
stanz getrocknet. Anschließend erfolgte die Veraschung der Probe in einem Muffelofen
beginnend bei 200 °C unter einer Stickstoff-Atmosphäre, um eine Verschwelung zu er-
reichen und eine offene Flammenbildung zu vermeiden. In Schritten von 50 °C wurde
dann die Temperatur langsam bis 400 °C erhöht, bis schließlich der Verschwelungs-
vorgang so weit fortgeschritten war, dass die Luftzufuhr des Ofens geöffnet werden
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konnte. Eine Erḧohung der Veraschungstemperatur wiederum in 50 °C-Schritten bis
600 °C sorgte f̈ur eine m̈oglichst vollsẗandige Veraschung, bei der als Endprodukt ei-
ne helle Asche entsteht. Dabei war die Geschwindigkeit der Veraschung sowohl von
der zu veraschenden Probenmenge als auch von der Probe selber abhängig und musste
daher individuell angepasst werden. Bei einer zu schnellen Erhöhung der Temperatur
geht man das Risiko einer unvollständigen Verschwelung und damit nach demÖff-
nen des Luftschiebers das Risiko einer Flammenbildung ein. Eine langsame Erhöhung
der Veraschungstemperatur gefährdet zwar nicht den Veraschungsprozess als solchen,
kostet aber viel Zeit. Allgemein muss bei pflanzlichen Proben mit einer Masse von
ca. 4 kg mit einer Dauer von drei bis fünf Tagen gerechnet werden. Die so erhaltenen
Asche wurde mit Hilfe einer Pressvorrichtung in eine Petrischale gepresst, die wie-
derum luftdicht verschlossen wurde. Bei Aschemassen unter 35 g wurde eine ,,kleine“
Petrischale (ø≈ 5 cm), bei Aschemassen̈uber 35 g eine ,,große“ Petrischale (ø≈ 10
cm) verwendet.

3.4 Getreide

Getreideproben wurden hauptsächlich von den Ḧofen ,,Schlewecke“, ,,Schessinghau-
sen“ und ,,Neßmerpolder“ jeweils zur Reifezeit bezogen. Somit konnten Hafer, Ger-
ste, Weizen, Tritikale, Roggen und Raps an einem oder mehreren Standorten unter-
sucht werden. Dabei lässt sich Getreide prinzipiell in Korn und Stroh unterscheiden,
wobei naẗurlich dem Getreidekorn als Teil der Nahrungskette größere Bedeutung zu-
kommt. Trotzdem wurde dort, wo es möglich war, neben einer Kornmischprobe auch
eine Strohmischprobe entnommen. Die Beprobung des Korns erfolgte analog zum bei
[Mes00e] beschriebenen Vorgehen direkt beim Landwirt, indem Teilproben des Korns
vom Mähdrescher oder Anhänger genommen und zu einer Mischprobe vereinigt wur-
den. Das Stroh, das vom selben abgeernteten Feld oder Bereich eines Feldes stammen
musste, wurde bei der Anfertigung der dazugehörigen Bodenmischprobe (s.o.) stati-
stisch aufgelesen und zu einer für diesen Bereich repräsentativen Mischprobe verei-
nigt. Sowohl das Korn als auch das Stroh wurden dann ans ZSR verbracht, bis zur Ge-
wichtskonstanz getrocknet und mit oben geschilderter Veraschungsprozedur verascht,
wobei das Stroh vor dem Einführen in den Muffelofen noch per Häckselmaschine zer-
kleinert wurde. Die so erhaltene Asche wurde dann wiederum mittels Pressvorrichtung
in eine Petrischale gepresst, die ihrerseits wieder luftdicht verschlossen wurde.

3.5 Gemüse

Gem̈use konnte im Wesentlichen von den Betrieben ,,Jeinsen“ und ,,Gründeich“ be-
zogen werden. Beide Ḧofe haben sich auf Gem̈usebau spezialisiert und bieten ein
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umfangreiches Angebot an. Folgende Gemüsesorten wurden dabei, teilweise auf bei-
den Ḧofen, beprobt: Kopfsalat, Kohlrabi, Knollenpetersilie, Petersilie, Einlegegurken,
Lauch, Rote Bete, Blumenkohl, Mangold, Wirsingkohl, Weißkohl, Brokoli, Rosen-
kohl und Kartoffeln. Dabei lag der Zeitpunkt der Probenahme in der Regel kurz vor
der Erntereife. Das Vorgehen bei der Aufbereitung der Proben orientierte sich im we-
sentlichen an [MES00f], wo genauere Details nachgeschlagen werden können. Im We-
sentlichen wurde der zum Verzehr bestimmte Anteil des Gemüses normiert gewaschen
und gewogen, die Proben bis zur Gewichtskonstanz im Trockenschrank getrocknet
und anschließend analog zum oben beschriebenen Prozess für Futtermittel verascht.
Die so erhaltene Asche wurde dann wiederum in eine Petrischale gepresst und später
γ-spektrometrisch analysiert.
Vom Betrieb ,,Gleidingen“ konnten Himbeeren und Brombeeren bezogen werden. Das
Pr̈aparieren dieser Proben entsprach der Vorgehensweise bei Gemüse.

In [MES00f] wird allerdings lediglich die Probenvorbereitung für zum Verzehr geeig-
nete Pflanzenbestandteile beschrieben. In der vorliegenden Arbeit wurden zusätzlich
auch nicht zum Verzehr bestimmte Pflanzenteile präpariert, wenn eine wissenschaft-
lich interessante Fragestellung zu beachten war. Die Vorbereitung dieser Pflanzenteile
erfolgte im Wesentlichen so wie die der zum Verzehr geeigneten Teile. So wurden
z.B. Deckbl̈atter von Pflanzen, die nicht verzehrt werden, im Probenaufbereitungspro-
zess behandelt wie innen liegende Pflanzenblätter, die sehr wohl Teil der Nahrung sein
können.

3.6 Fleisch

Im Rahmen dieser Arbeit konnte Fleisch vom Rind, Wildschwein und Pute aufberei-
tet und schließlich auchγ-spektrometrisch untersucht werden. Rindfleisch wurde von
den Rindern der ,,Hermannsdorfer Landwerkstätten“ und des Betriebes ,,Neßmerpol-
der“ untersucht. Der Hof ,,Neßmerpolder“ war außerdem in der Lage, Innereien ei-
nes frisch geschlachteten Rindes zur Verfügung zu stellen, so dass neben dem zum
Verzehr geeigneten Fleisch auch noch Herz, Lunge, Niere, Leber und Knochenγ-
spektrometrisch untersucht werden konnten. Zum Verzehr geeignetes Fleisch von Pute
und Wildschwein (in dem Fall R̈ucken) konnten vom Hof ,,Schessinghausen“ bezo-
gen werden. In Analogie zu [MES00f] wurde Muskelfleisch der oben beschriebenen
Veraschung zugeführt und die Asche wiederum in Petrischalen gepresst.

3.7 Milch

Die beiden Milchk̈uhe haltenden Betriebe waren küstennah der Betrieb ,,Neßmerpol-
der“ und k̈ustenfern der Hof ,,Hermannsdorfer Landwerkstätten“. Von dort wurden
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von Mai 2001 (Neßmerpolder) bzw. September 2001 (HLW) bis Oktober 2002 (Neß-
merpolder) bzw. Juli 2002 (HLW) monatlich Milchproben bezogen. Die Entnahme
von einem Liter frischer Milch erfolgte dabei nach [MES00g] direkt aus dem Sam-
meltank des jeweiligen Betriebes. Diese Milch wurde anschließend mit einer Gefrier-
trocknungsanlage (Modell BETA 1-16, Fa. Christ) gefriergetrocknet. Das so erhaltene
Milchpulver wurde mit der bereits erẅahnten Pressvorrichtung in große Petrischalen
gepresst und diese anschließend luftdicht verschlossen.

Zus̈atzlich konnte vom Hof ,,Buntenbock“ 1 L Ziegenmilch bezogen werden. Die Pro-
benbehandlung erfolgte analog zu der von Kuhmilch.

3.8 Gesamtnahrung

Im Frühjahr, Sommer und Herbst 2002 konnte für je eine Woche das Mittagessen
der Hauptmensa der Universität Hannover beprobt werden. Dabei wurden vier der
fünf angebotenen Gerichte (Eintopf, Bio-Linie-Menü, Hauptmen̈u vegetarisch, Haupt-
men̈u nicht vegetarisch) zu einer Tagesprobe zusammengefügt und mit Hilfe eines
Kompaktwolfes (R 70, Fa. Krefft K̈uchenmaschinen) homogenisiert. Anschließend er-
folgte die Veraschung dieser Mischproben, wobei aufgrund des relativ hohen Fettan-
teils bei diesen Proben auf einen langsamen und behutsamen Anstieg der Veraschungs-
temperatur zu achten war. Die so erhaltenen Asche wurde in Petrischalen gepresst und
diese luftdicht verschlossen. Die Zusammensetzung und Einwaagen des untersuchten
Mensaessens können Tabelle A.1 im Anhang auf Seite 197 entnommen werden.

Da somit lediglich das Mittagessen abgedeckt war, wurden mit Hilfe von [EBe00]
und [CMA99] ein f̈ur die deutsche Bev̈olkerung m̈oglichst repr̈asentatives Frühsẗuck
und Abendessen zusammengestellt und wie die andere Gesamtnahrung verascht. Die
Zusammensetzung des Frühsẗucks und Abendessens kann ebenfalls Tabelle A.1 im
Anhang entnommen werden.

Die Angaben der Feuchtgewichte, Trockengewichte und Aschgewichte der einzelnen
Proben findet man zusammengefasst im Anhang in den Tabellen A.5 bis A.11. Da-
bei konnte das Feuchtgewicht, falls es nicht ermittelt wurde, unter Zuhilfenahme von
[Far88] oder [Mes00h] rekonstruiert werden. Abgesehen von Gemüse ist der Sinn der
Ermittlung des Feuchtgewichtes, vor allem bei Proben wie Gras oder Stroh, zweifel-
haft, weil Schwankungen der Luftfeuchtigkeit kurz vor der Probenahme zu Variationen
im Feuchtgewicht um einen Faktor zwei führen k̈onnen. Allerdings ist die Kenntnis
des Feuchtgewichtes manchmal zur Vergleichbarkeit mit anderen Studien von Nutzen
(siehe Kapitel 6). Schwankungen im Verhältnis von Trockengewicht zu Aschgewicht
können aus einem unvollständigen Veraschungsprozess resultieren. Bei einer präzisen
Bestimmung des Trockengewichtes spielen diese Schwankungen dann aber keine Rol-
le, da die geẅunschte Einengung der Probenvolumina auch bei unvollständiger Vera-
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schung erreicht werden kann.

Inwieweit unterschiedliche Probenaufbereitung den Gehalt an Radionukliden beein-
flussen kann, ist dabei noch Gegenstand von Untersuchungen. Durch ,,normiertes Wa-
schen“ nach [MES00f] kann zumindest die Vergleichbarkeit einzelner Messwerte un-
tereinander geẅahrleistet werden. Allerdings wird in [MB80] beschrieben, dass die
Zubereitung von Mahlzeiten den Gehalt an226Ra m̈oglicherweise deutlich reduzieren
kann. Ebenso wird in [Dji02] berichtet, dass das Waschen von Blättern der Pflanze
,,Populus nigra (Italica)“ den Gehalt von40K kaum ver̈andert, ẅahrend rund 63 %
des137Cs-Gehaltes dadurch entfernt wurden. Die Frage, inwieweit die Probenaufbe-
reitung wie Waschen aber auch die realistische Probenzubereitung, wie z.B. Kochen,
die tats̈achliche Strahlenexposition durch Ingestion beeinflusst, ist also von Interesse
und wird kurz am Ende von Kapitel 5 behandelt - konnte aber in dieser Arbeit nicht
im Rahmen von eigenen Experimenten untersucht werden.
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4 γ-Spektrometrie von natürlichen
Radionukliden

4.1 Nachweis natürlicher Radionuklide

Für den Nachweis von Radionukliden stehen, je nach Zerfallsart, unterschiedliche Ver-
fahren zur Verf̈ugung, die sich in Aufwand und Präzision, also in der Unsicherheit und
den charakteristischen Grenzen, zum Teil deutlich von einander unterscheiden. Allein
am Zentrum f̈ur Strahlenschutz und Radioökologie werden mit derα-Spektrometrie
für Actinoide wie Plutonium und Americium, der Flüssig-Szintillation-Spektrometrie
für β -Strahler wie90Sr und dem Nachweis von127I bzw 129I durch Neutronenaktivie-
rungsanalyse bzw. Beschleunigermassenspektrometrie in Verbindung mit Ionenchro-
matographie bzw. ICP-Massenspektrometrie eine Reihe an physikalischen und chemi-
schen Verfahren zum Nachweis von künstlichen und natürlichen Radionukliden ange-
wandt.

Die Halbleiter-γ-Spektrometrie kann als Zugpferd beim Nachweis von natürlichen Ra-
dionukliden bezeichnet werden und ist die in dieser Arbeit ausschließlich angewandte
Methode. Diese zerstörungsfreie Messung erm̈oglicht eine relativ schnelle und im Ver-
gleich zu anderen chemischen Analysemethoden unkomplizierte Probenaufbereitung.
Außerdem erḧalt eine Messung in ihrem Spektrum die Informationüber einen ganzen
Satz an Nukliden, so dass ein kompletter Nuklidvektor, bestehend aus ungefähr zehn
Nukliden, mit einer Messung ermittelt werden kann. Durch verbesserte Technologie
im Bereich der Reinheit des Halbleiterkristalls und durch eine Optimierung der ver-
wendeten Materialien kann mit modernen Detektoren ein Energiebereich von einigen
keV bis hin zu mehreren MeV durch Halbleiter-γ-Spektrometrie abgedeckt werden.
Dabei geht der Emission einesγ-Quanten fast immer einα- oderβ -Zerfall voraus,
so dass zur Bestimmung der Aktivität eines Nuklides mehrere Verfahren zur Anwen-
dung kommen k̈onnten. Der Nachteil derγ-Spektrometrie im Vergleich zurα- oder
β -Spektrometrie sind ḧohere Nachweis- und Erkennungsgrenzen. Man bewegt sich
somit im Spannungsfeld zwischen dem Wunsch, eine möglichst große Anzahl von
Proben untersuchen zu können und der Anforderung, m̈oglichst kleine Erkennungs-
und Nachweisgrenzen zu erzielen. Es liegt auf der Hand, dass der korrekten Bestim-
mung der charakteristischen Grenzen somit eine besondere Bedeutung zukommt, wor-
auf im Abschnitt 4.5.4 detailliert eingegangen wird. Das in dieser Arbeit verwendete
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4 γ-Spektrometrie von natürlichen Radionukliden

Verfahren der Halbleiter-γ-Spektrometrie mit Reinstgermanium-Detektoren wird da-
bei ausf̈uhrlich in Kapitel 4.2 vorgestellt.

4.1.1 Wechselwirkung von γ-Strahlung mit Materie

Bei der Wechselwirkung von Strahlung mit Materie kommt im Wesentlichen drei Ef-
fekten eine nennenswerte Bedeutung zu: Dem Photoeffekt, dem Compton-Effekt und
der Paarbildung.

Photoeffekt

Trifft ein Photon auf ein gebundenes Elektron in der Hülle, so kann es das Elektron aus
der Hülle herausschlagen und dabei seine gesamte Energie an das Elektron abgeben.
Die EnergieEe dieses Photoelektrons beträgt dann

Ee = Eγ −EB, (4.1)

wobeiEB die Bindungsenergie des Elektrons im Atomverband darstellt. Das entstan-
dene Loch in der Atomschale wird unter Emission von Röntgenstrahlung oder Auger-
Elektronen von energetisch höher gelegenen Elektronen anschließend wieder gefüllt.
Dabei kann der Wechselwirkungsquerschnitt für den Photoeffekt nicht analytisch an-
gegeben werden. Allerdings gilt die empirische Formel [Deb88]

τ = const·Z4,5 ·E−3
γ . (4.2)

Folglich ḧangt die Wahrscheinlichkeit für den Photoeffekt stark von der mittleren
KernladungszahlZ ab und nimmt mit steigender EnergieEγ der Photonen deutlich
ab.

Comptoneffekt

Beim Comptoneffekt gibt das einfallende Photon nicht seine gesamte, sondern nur
einen Teil seiner Energie an ein Hüllenelektron (Comptonelektron) ab. Das im Winkel
Θ im Vergleich zur Einfallsrichtung gestreute Photon wird dann als Comptonphoton
bezeichnet. Berücksichtigt man Impuls- und Energieerhaltung, so folgt für die Energie
E
′

des gestreuten Comptonphotons mitm0c2 als Ruheenergie eines Elektrons (511
keV):

E
′
=

Eγ

1+ Eγ

m0c2(1−cosΘ)
. (4.3)
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4.1 Nachweis natürlicher Radionuklide

Für die Energie des ComptonelektronsEe gilt dann

Ee = Eγ −E
′
, (4.4)

wobei die maximale Energie des ComptonelektronsEe,max dann f̈ur Θ =−180° mit

Ee,max= Eγ −
Eγ

1+2 Eγ

m0c2

(4.5)

gegeben ist. Da die Wahrscheinlichkeit für den Comptoneffekt von der Anzahl der pro
Atom vorhandenen Elektronen in der Hülle abḧangt, steigt die Wechselwirkungswahr-
scheinlichkeitσ für den Comptoneffekt linear mit der KernladungsszahlZ und kann
näherungsweise mit

σ = const·Z ·E−1 (4.6)

beschrieben werden.

Paarbildung

Für γ-Quanten mit Energien von einigen MeV ist die Paarbildung der dominierende
Prozess bei der Wechselwirkung mit Materie. Dabei bildet sich bei Anwesenheit ei-
nes elektromagnetischen Feldes ein Elektron-Positron Paar, wofür eine Mindestener-
gie äquivalent der doppelten Ruhemasse von Elektron und Proton, also 1,022 MeV,
ben̈otigt wird. Falls zus̈atzliche Energie vorhanden ist, alsoEγ −2moc2 > 0, wird die-
se den beiden Teilchen als kinetische Energie mitgegeben. Positron und Elektron rea-
gieren dann mit dem sie umgebenden Material und das Positron zerstrahlt durch Re-
kombination mit einem Elektron unter Aussendung zweier 511 keVγ-Quanten. Diese
können dann entweder den Detektor verlassen oder von diesem nachgewiesen werden,
wo sie einen Peak bei 511 keV oder 1022 keV (falls beideγ-Quanten vom Detektor
registriert werden) erzeugen. Der Wechselwirkungsquerschnittκ für die Paarbildung
ist ungef̈ahr proportional zuZ2 und dominiert die Wechselwirkung vonγ-Quanten mit
Materie ab 10 MeV. In Abbildung 4.1 sind die dominierenden Wechselwirkungen in
Abhängigkeit von der Energie zusammenfassend dargestellt.

Elastische Streuung

Eine weitere Form der Wechselwirkung ist die elastische Streuung zwischen Photon
und Elektron, die so genannte ,,Rayleigh“-Streuung. Dabei gibt das Photon keine Ener-
gie an das Elektron ab, sondern wechselt lediglich seine Richtung, weswegen der Pro-
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4 γ-Spektrometrie von natürlichen Radionukliden

Abbildung 4.1: Die relative Bedeutung der drei wichtigsten Wechselwirkungen von
γ-Strahlung mit Materie. Die Linien zeigen die Werte vonZ und E,
bei denen die Wahrscheinlichkeit zweier benachbarter Prozesse gleich
groß ist (entnommen aus [Kno00]).

zess bei weiteren Betrachtungen der Wechselwirkung zwischen Photonen und Materie
häufig nicht ber̈ucksichtigt wird.

Photonen-Streuung

Betrachtet man einen kollimierten Strahl vonN0 γ-Quanten, die auf ein Absorber-
Material der Dicked treffen, so beobachtet man einen exponentiellen Abfall der An-
zahl der transmittierten PhotonenN, also

N = N0e−µd, (4.7)

wobei der lineare Photonen-Schwächungskoeffizientenµ als

µ = µτ + µσ + µκ (4.8)

definiert wird. Eine grafische Darstellung vonµ und den einzelnen Komponenten fin-
det man beispielhaft in Abbildung 4.2.
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4.1 Nachweis natürlicher Radionuklide

Abbildung 4.2: Energieabḧangigkeit der verschiedenen Wechselwirkungen am Bei-
spiel der Wechselwirkung vonγ-Quanten mit Natrium-Iodid (entnom-
men aus [Kno00]).
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4 γ-Spektrometrie von natürlichen Radionukliden

4.1.2 γ-Strahlung natürlicher Radionuklide

Die in dieser Arbeit betrachteten natürlichen Radionuklide besitzen eine Vielzahl von
γ-Linien, von denen die wichtigsten in Tabelle 4.1 dargestellt sind. Der Vollständigkeit
halber sind dort auch Summationskorrektionen aufgeführt, auf die in Kapitel 4.4.3
detailliert eingegangen wird.

Da eine genaue Beschreibung der Auswertung dieser Linien in [Mes00a] zu finden ist,
wird an dieser Stelle auf eine ausführliche Darstellung verzichtet. Allerdings soll noch
auf ein paar Besonderheiten bei derγ-Spektrometrie von natürlichen Radionukliden
eingegangen werden, die zu beachten sind.

• 238U besitzt keineγ-Linien und kann̈uber das s̈akul̈are Gleichgewicht von234Th
oder234mPa bestimmt werden. Allerdings eignet sich die Doppellinie von234Th
bei 92,6 keV (bestehend aus zwei Einzellinien bei 92,4 und 92,8 keV) aufgrund
der Interferenz mit verschiedenen Röntgenlinien (Th(kα1),U(kα2),Rn(kβ1))
nicht oder nur unter Zuhilfenahme von speziellen Fit-Algorithmen [GT03] zur
Auswertung. Da die beiden Linien des234mPa nur ein geringe Emissionswahr-
scheinlichkeit besitzen, muss zur Bestimmung von238U die 63,3 keV Linie des
234Th benutzt werden.

• Bei einigen Energien kommt es zurÜberlagerung zweier oder mehrerer Peaks,
so dass eine Aufl̈osung des Summenpeaks unmöglich oder nur durch den Einsatz
von Entfaltungsalgorithmen m̈oglich ist. In diesen F̈allen kann durch Informati-
on aus anderen Linien eine Auswertung eines solchen Summenpeaks erfolgen,
was anhand der 186 keV Doppellinie des235U und des226Ra kurz erl̈autert wer-
den soll. Da die Aktiviẗat von226Ra, wie oben geschildert, auch mit Hilfe des
säkularen Gleichgewichts mit seinen Töchtern wie z.B.214Pb oder214Bi ermit-
telt werden kann, bestimmt sich die Aktivität des235U zu

AU235 = Aunkorr−ARa226·
IRa226

IU235
(4.9)

mit

AU235 = zu bestimmende Aktivität von235U,
Aunkorr = berechnete, nicht korrigierte Aktivität, deren Netto-Peakfläche sowohl

Zählereignisse von235U als auch von226Ra entḧalt,
ARa226 = unter Zuhilfenahme einer alternativenγ-Linie bestimmte Aktiviẗat von

226Ra,
IRa226 = Intensiẗat I der 186,1 keV Linie von226Ra,
IU235 = Intensiẗat I der 185,7 keV Linie von235U.

Für den Fall, dass alternative Linien keinen Beitrag oberhalb der Erkennungs-
grenzen liefern, kann auf diese Art und Weise die spezifische Aktivität von235U
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4.1 Nachweis natürlicher Radionuklide

Tabelle 4.1:Zusammenstellung der wichtigstenγ-Überg̈ange von naẗurlichen Radio-
nukliden (entnommen aus [Sch98b]).

Nuklid t1/2 Nachweis Energie t1/2 Ia Störung Summ.-korr.
Leitnuklid durch in keV durch [Deb90]b [GT01]c

238U 4,5·109a 234Th 63,28 24,1 d 0,041 1,00 1,00
234mPa 766,37 1,17 m 0,003 1,00 1,00

1001,03 0,008 1,00 1,00

226Ra 1600 a 226Ra 186,10 1600 a 0,035 235U 1,00 1,00
214Pb 295,22 26,8 m 0,182 1,00 1,00

351,93 0,351 1,00 1,00
214Bi 609,31 19,9 m 0,446 1,14 1,13

1120,29 0,147 1,16 1,16

210Pb 22,3 a 210Pb 46,54 22,3 a 0,042 1,00 1,00

235U 7·108 a 235U 143,76 7·108 a 0,110 1,03 k.A.d

163,33 0,051 1,03 k.A.d

185,72 0,572 226Ra 1,00 k.A.d

205,31 0,005 0,99 k.A.d

228Ra 5,75 a 228Ac 209,25 6,15 h 0,039 1,10 k.A.d

328,00 0,030 1,15 k.A.d

338,32 0,113 1,02 k.A.d

911,20 0,258 1,03 1,09
968,97 0,158 1,03 1,05

228Th 1,91 a 212Pb 238,63 10,6 h 0,433 224Ra 1,00 1,00
208Tl 583,19 3,05 m 0,304 1,18 1,18

40K 1,3·109 a 40K 1460,83 1,3·109a 0,107 1,00 1,00

137Cs 30,17 a 137Ba 661,66 2,55 m 0,850 1,00 1,00

7Be 53,23 d 7Be 477,60 53,2 d 0,104 1,00 1,00

a Intensiẗat oder Entkommwahrscheinlichleit des betreffenden Kernübergangs [Sch98b].
b Summationskorrektion nach [Deb90] für eine Petrischalengeometrie und einen Ge(Li)-Detektor
mit einem 30 %igen relativen Ansprechvermögen im Vergleich zu dem eines 3” x 3” NaI(Tl)-
Detektors.
c Summationskorrektion nach [GT01] für eine Petrischalengeometrie und einen n-type-HPGe-
Detektor mit einem 28,3 %igen relativen Ansprechvermögen im Vergleich zu dem eines 3” x 3”
NaI(Tl)-Detektors.
d k.A. steht f̈ur keine Angaben.
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4 γ-Spektrometrie von natürlichen Radionukliden

in der Probe abgeschätzt werden. Ein analoges Vorgehen bietet sich für die Linie
von 212Pb bei 238,6 keV an, die durch eine Linie des214Ra gesẗort wird. Was
speziell die Aktiviẗat von235U angeht, so kann, falls238U in der Probe nachge-
wiesen wurde, auch das natürliche Aktivitätsverḧaltnis vonAU238= 21,7·AU235
herangezogen werden.

• Bei den niederenergetischen Linien des210Pb bei 46,5 keV und (mit Einschrän-
kungen) auch des234Th bei 63,3 keV ist die Selbstabsorption derγ-Quanten in
der Probe zu berücksichtigen. Auf diese Problematik wird ausführlich in Ab-
schnitt 4.4.2 eingegangen.

• Wie Tabelle 4.1 entnommen werden kann, bedürfen einige Linien einer Summa-
tionskorrektion auf Grund von systematischen (Kaskaden-) Summationseffek-
ten. Erl̈auterungen zu diesen Korrektionen findet man in Kapitel 4.4.3.

4.2 Reinst-Germanium-Halbleiterdetektoren

Das Kernsẗuck eines Messsystems zum Nachweis von natürlichen Radionukliden mit-
tels γ-Spektrometrie bildet der Kristall des Reinst-Germanium-Halbleiterdetektors
(HPGe f̈ur High-Purity Germanium). Wurden in den 70er Jahren Reinheiten des Kri-
stalls von weniger als 1010 Fremdatomen pro cm3 erreicht, sind heute Reinheiten von
unter 109 Fremdatomen pro cm3 realisiert. Je nachdem, ob die verbleibenden Ver-
unreinigungen Akzeptoren oder Donatoren sind, spricht man von p-type (oder, zur
Unterscheidung von dotierten Halbleitern) vonπ-type- bzw. n-type (ν-type) HPGe-
Detektoren. Dabei stellt Germanium mit einer Energiedifferenz von 0,75 eV (bei 0 K)
zwischen Valenzband und Leitungsband ein bevorzugtes Material dar, das mit seiner
Ordnungszahl von Z=32 gegenüber Silizium (Z=14) nach Gleichung (4.2) zusätzlich
eine deutlich ḧohere Wechselwirkungswahrscheinlichkeit für den Photoeffekt besitzt.
Dringt nun ein Photon in das Kristall ein, so wird eine Vielzahl von Elektronen-Loch-
Paaren durch Anhebung von Elektronen aus dem Valenzband gebildet. Dabei wird pro
Elektronen-Loch-Paar eine Energie von 2,96 eV benötigt, da Schwingungsenergie an
die Kristallstruktur abgegeben wird. Die Anzahl der entstandenen Elektronen-Loch-
Paare ist proportional zur prim̈aren Energie des Photons und beträgt für ein 1 MeV-
Quant 6,8·104 [Kno00], was die hervorragende Energieauflösung von Halbleiterde-
tektoren erkl̈art. Die so erzeugten Ladungsträger werden durch eine an den Kristall
angelegte Hochspannung abgesaugt und bewirken in dem im Detektorkopf befind-
lichen Vorversẗarker einen Ladungsimpuls, der anschließend von dem Vorverstärker
in einen Spannungsimpuls umgewandelt und verstärkt wird. Dieser Spannungsimpuls
wird von einem linearen Hauptverstärker weiterverarbeitet, der eine Ausgangsampli-
tude in der Gr̈oßenordnung von 10 V erzeugt. Dieses Signal wird anschließend mit
einem Analog-Digital-Wandler (ADC) digitalisiert und die Pulshöhe einem von 4096
Kanälen des MCA (Multi-Channel-Analyzer) zugeordnet. Zusammen mit einem Per-
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Detektor

Hochspannung

Vorverstärker Hauptverstärker ADC MCA PC

Monitor

Speichermedium

Abbildung 4.3: Schematische Darstellung des Messsystems.

sonalcomputer und der entsprechenden Treibersoftware (TMCA®) werden dann die
einzelnen Impulse vom MCA zu einem Impulshöhenspektrum verarbeitet. Diese kurz
zusammengefasste Beschreibung des Messsystems ist schematisch in Abbildung 4.3
dargestellt.

Die in dieser Arbeit verwendeten Halbleiter-Detektoren besaßen entweder planar oder
koaxial geformte Kristalle (siehe Tabelle 4.2), so dass diese unterschiedlichen Typen
kurz vorgestellt werden sollen.

4.2.1 Planare HPGe-Detektoren

Am ZSR ist mit Detektor 3 ein planarer n-type HPGe-Detektor vorhanden. Bei plana-
ren HPGe-Detektoren werden die elektrischen Kontakte an den Stirnseiten des plana-
ren Kristalls angebracht. Dabei kann der n+-Kontakt entweder durch Evaporation und
anschließende Diffusion von Lithium auf den Germanium-Wafer oder durch direkte
Implantation von Donor-Atomen mittels Beschleuniger realisiert werden. Gegenüber
der Diffusion besitzt die Implantationstechnik den Vorteil, dass die Kontakt-Schicht
sehr d̈unn und dadurch eine verbesserte Durchlässigkeit f̈ur niederenergetische Pho-
tonen gegebenen ist. Allerdings besteht bei n-type-HPGes die Gefahr, dass durch die
mit der Implantation verbundenen Strahlung Akzeptor-Stellen im Germanium erzeu-
gen werden k̈onnen, so dass außer der Implantation von Phosphor, bei der durch einen
zus̈atzlichen Schritt die Donor-Atome elektrisch aktiviert werden müssen, Diffusion
von Lithium die g̈angige Praxis darstellt [Kno00]. In Abbildung 4.4 ist der Aufbau
eines planaren Kristalls schematisch dargestellt.

Allgemein kann festgestellt werden, dass planare n-type-HPGe-Detektoren auf Grund
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4 γ-Spektrometrie von natürlichen Radionukliden

Abbildung 4.4: Schematische Darstellung eines planaren HPGe-Detektors (aus
[Kno00]).

ihrer geringen Totschicht ein hohes Ansprechvermögen f̈ur niederenergetische Pho-
tonen haben und sich damit hervorragend zum Nachweis von niederenergetischerγ-
Strahlung eignen.

4.2.2 Koaxiale HPGe-Detektoren

Bei planaren Kristallen beträgt der Durchmesser des Zylinders, aus dem der Wafer
geschnitten wird, in der Regel nicht mehr als ein paar Zentimeter, so dass die Tiefe
der an Ladungsträgern verarmte Zone nicht größer als 1 bis 2 cm sein kann. Daraus
folgt unmittelbar, dass das aktive Volumen bei planaren HPGe-Detektoren 10 bis 30
cm3 nicht überschreiten kann. Um Detektoren mit einem größeren aktiven Volumen
herzustellen, verwendet man eine zylindrische oder koaxiale Form des Kristall. In die-
sem Fall wird dann eine Elektrode an deräußeren Oberfl̈ache eines langen zylindrisch
geformten Kristalls angebracht, während sich der zweite Kontakt an der Innenseite der
Bohrung in der Mitte des Kristalls befindet. Auf diese Weise können aktive Volumina
bis zu 750 cm3 erreicht werden. Wie in Abbildung 4.5 dargestellt, befindet sich im
Fall eines p-type-Detektors der n+-Kontakt an der Außen- und der p+-Kontakt an der
Innenfl̈ache des zylindrischen Kristalls; bei n-type-Detektoren sind diese Anschlüsse
entsprechend invertiert [Kno00].

Am ZSR standen mit den Detektoren 1 ein koaxialer n-type, mit Detektor 2 ein koaxia-
ler p-type und mit Detektor 3 ein planarer n-type HPGe-Detektor dem Messsystem zur
Verfügung.

In Tabelle 4.2 sind weitere Herstellerangaben zu den 3 verwendeten Detektoren zu-
sammengestellt worden.

30



4.2 Reinst-Germanium-Halbleiterdetektoren

Tabelle 4.2:Charakterisierung der Halbleiterdetektoren.

1 2 3

Typ n-Type koaxial p-Type koaxial n-Type planar
Hersteller EG & G Ortec Canberra Canberra
Modell-Nr. GMX-30200-P GX3018 GL2820R
Efficiencya 33,1 % 35 % -
Biasb -2500 V +4500 V -3000 V
Kristalllänge 53,5 mm 53,5 mm 20 mm
Kristalldurchmesser 59,9 mm 60,0 mm 60 mm
A-Volumenc - - 2800 mm2

Kapped Be: 0,5 mm Kunststoff: 0,5 mm Carbon Epoxy: 0,5 mm
Totschichte 0,3 µm - -
FWHM (1,33 MeV) f 1,84 keV 1,78 keV
FWHM (122 keV) f - 0,852 keV 0,739 keV
FWHM (5,9 keV) f 0,792 keV - 0,352 keV
P/C Ratiog 58,2 64,3 -

a relatives Ansprechverm̈ogen im Vergleich zu dem eines 3′′ x 3′′ NaI(Tl)-Detektors.
b vom Hersteller empfohlene Betriebsspannung.
c Aktives Volumen des Kristalls nach Hersteller.
d Material und Dicke der Endkappe.
e Dicke der inaktiven Schicht des Germaniumkristalls.
f Halbwertsbreiten der Photopeaks von60Co,59Co und56Fe bei den angegebenen Energien.
g Peak-to-Compton-Verḧaltnis.
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4 γ-Spektrometrie von natürlichen Radionukliden

Abbildung 4.5: Schnittdarstellung eines p-type und n-type koaxialen HPGe-Detektor
(aus [Kno00]).

4.3 Nulleffekt

Da für den Nachweis von natürlichen Radionukliden in den untersuchten Medien zum
Teil sehr niedrige Nachweisgrenzen erforderlich sind (siehe Abschnitt 4.5.4), kommt
der exakten Bestimmung und wenn möglich der Reduktion des natürlicherweise vor-
handenen Strahlungshintergrundes eine besondere Rolle zu. Als Ursache des Nullef-
fekts unterscheidet KNOLL in [Kno00] fünf verschiedene Quellen:

1. Radioaktives Material des Detektors (z.B.210Pb-haltiges L̈otzinn im Vorversẗar-
ker).

2. Naẗurliche radioaktive Substanzen in der unmittelbaren Umgebung des Detek-
tors, z.B radioaktive Spurenstoffe in der Bleiburg.

3. Terrestrische Strahlung, die aus der Umweltradioaktivität der Baumaterialien
des Labors oder anderern weiter entfernten Strukturen emittiert wird.

4. Radioaktive Folgeprodukte in der Luft um den Detektor.

5. Die prim̈are und sekund̈are Komponente der kosmischen Strahlung.

Am ZSR wurde zur Qualiẗatssicherung alle zwei bis drei Monate ein Nulleffektspek-
trum für jeden Detektor aufgenommen, um eventuelle Verunreinigungen des Detektors
oder des Inneren der Bleiburg schnell zu erkennen und um die Konstanz des Nulleffek-
tes zu verifizieren. Als Beispiel mag Abbildung 4.6 dienen, in der die Nulleffektzähl-
rate f̈ur Detektor 2 bei 186 keV dargestellt ist.

Alle drei am ZSR f̈ur diese Arbeit verwendeten Detektoren besaßen eine Bleiburg, die
den Detektorkopf samt Vorverstärker, nicht aber den Dewar für den fl̈ussigen Stickstoff
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Abbildung 4.6: Zählrate des Nulleffekts für 226Ra und235U bei 186 keV.

umfasste. Allerdings war die Reinheit des Bleis unterschiedlich: Wurden für Detektor
1 Bleiziegel zu einer Abschirmung gestapelt und außen mit Blech verkleidet, so be-
stand die Bleiburg f̈ur die Detektoren 2 und 3 aus gegossenem, kommerziell für diesen
Zweck erworbenem und damit deutlich reinerem Blei. Bei allen Detektoren betrug
der Abstand des Detektorkopfes zur Bleiburg mehr als 10 cm, um auftretenden Streu-
strahleffekte zu verringern. Mit einer Kupferverkleidung im Innenraum der Bleiburg
1 wurde dabei der Nulleffekt bzgl.210Pb zwar um 20 % verringert, liegt aber immer
noch deutlichüber den der Detektoren 2 und 3, wie auch Abbildung 4.7 entnommen
werden kann.

Dabei wird deutlich, dass der Hauptanteil des Nulleffektes durch Folgeprodukte aus
den Zerfallsreihen gebildet wird. So fallen oberhalb von 100 keV die Peaks von235U
und 226Ra bei 186 keV, von212Pb bei 238 keV, von214Pb bei 295 keV und 351 keV
sowie von214Bi bei 609 keV auf. Unter 100 keV dominieren diekα1, kα2, kβ1 und
kβ2 Röntgenlinien des Bleis zusammen mit einer Doppellinie des234Th bei 94 keV.
Aber auch210Pb konnte, im Gegensatz zu künstlichen Radionukliden wie z.B.137Cs,
ebenfalls bei allen drei Detektoren im Nulleffekt nachgewiesen werden.

Informationen zur Abschirmung, den verwendeten Materialien usw. können Tabelle
4.3 entnommen werden.
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Abbildung 4.7: Vergleich der Nulleffektspektren von Detektor 1, 2 und 3. Die Mess-
zeiten lagen zwischen 324 000 und 432 000 Sekunden.

Tabelle 4.3:Charakterisierung der Abschirmung derγ-Detektoren.

Name 1 2 3

Geometrie vertikal vertikal vertikal
Beladung oben vorne vorne
Dicke der Bleiabschirmung 100 mm 110 mm 110mm
Maße des Innenraums in mm3 300×290×300 290×390×305 290×390×305
Kupferabschirmung 10 mm - -
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4.4 Kalibrierung der Probenmessungen

Allgemein wurden die im Nulleffekt vorhandenen diskretenγ-Linien bei der Proben-
auswertung berücksichtigt, indem sie m̈oglichst genau vermessen und anschließend
die Netto-Z̈ahlrate einer Linie von der entsprechenden Netto-Zählrate derγ-Linie im
Probenspektrum subtrahiert wurde.

4.4 Kalibrierung der Probenmessungen

In diesem Abschnitt wird die Kalibrierung der Detektoren beschrieben, die es ermög-
licht, aus einem Messergebnis eine spezifische Aktivität der Probe zu ermitteln.

4.4.1 Energiekalibrierung

Um den 4096 Kan̈alen des MCA eine Energie zuordnen zu können, ist zun̈achst ei-
ne Energiekalibrierung erforderlich. Da in guter Näherung davon ausgegangen wer-
den kann, dass dieser Zusammenhang durch eine lineare Funktion beschrieben wird,
gen̈ugen zur Kalibrierung ein niederenergetischer und ein hochenergetischer Kali-
brierpunkt. Am ZSR wurden als niederenergetischer Referenzstrahler eine241Am-
Punktquelle mit einer Energie bei 59 keV und als hochenergetischer Referenzstrah-
ler z.B. eine60Co-Punktquelle mit Energien bei 1177 keV und 1333 keV verwandt.
Dabei unterstreicht die Messung mit drei Kalibrierpunkten die Linearität der Bezie-
hung durch einen Fit mit einem hohenR2-Wert von nahezu 1. Es besteht ebenfalls die
Möglichkeit der Kalibrierung mit mehreren Nukliden, wobei die Anpassung an eine
quadratisch-lineare Funktion der FormE = a+bK+ cK2 mit E=Energie in keV und
K=Kanalnummer einen Wert vonc nahe Null liefert, so dass wiederum die Linearität
der Kalibrierung als gegeben bezeichnet werden kann.

4.4.2 Efficiency

Als entscheidend für die exakte Bestimmung der spezifischen Aktivität in einer Pro-
be kann die Bestimmung der Zählausbeute oder Efficiency bezeichnet werden. Dabei
spielt für die Bestimmung der Aktiviẗat in einer Probe ausschließlich die so genannte
,,Photopeak-Efficiency“ eine Rolle, die deshalb im Folgenden kurz als ,,Efficiency“
bezeichnet und mitε abgek̈urzt wird. Sie ist definiert als das Verhältnis der vom De-
tektor im Photopeak bei der EnergieEγ registrierten Anzahl der Photonen (Nreg) zu der
Anzahl der im selben Zeitraum von der Probe emittierten Photonen (Nem), also:

ε =
Nreg

Nem
, (4.10)
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Abbildung 4.8: Efficiency einer Bodenprobe der Masse m=1161 g in einem 1 L-
Marinelli gemessen auf Detektor 3.

Dabei wird die Efficiency am ZSR normalerweise im ,,Spiking-Verfahren“ berech-
net. Das bedeutet, dass für eine Probe oder eine Klasse von Proben (z.B. Boden) ein
so genanntes ,,Standardmaterial“ (,,Standardboden“) hergestellt wird, dem eine be-
kannte Menge an radioaktiven Isotopen zugesetzt wird. Das Verhältnis der Zerf̈alle im
Standardmaterial zu der Anzahl der detektierten Quanten entspricht nach Gleichung
(4.10) dann der Efficiencyε. Dabei ist darauf zu achten, dass die Beschaffenheit des
Standardmaterials und die der zu analysierenden Proben so weit wie möglich überein-
stimmt.

Zum Spiken des unbehandelten Standardmaterials werden am ZSR zwei Multiele-
mentl̈osungen (QCY48 und QCYB40) verwendet, deren genaue Zusammensetzung
in den Tabellen A.12 und A.13 im Anhang auf Seite 219 eingesehen werden kann. Mit
diesen beiden L̈osungen kombiniert, wird durch zehn Nuklide der Energiebereich von
45 keV (210Pb) bis 1836 keV (88Y) abgedeckt. Die Linien der Nuklide60Co und88Y
müssen dabei in manchen Geometrien bezüglich Summationseffekte korrigiert wer-
den, worauf im Abschnitt 4.4.3 detailliert eingegangen wird. Um die Konzentration
herabzusetzen und gleichzeitig ein größeres Volumen der Spiking-Lösung zu erhal-
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4.4 Kalibrierung der Probenmessungen

ten, wurden beide L̈osungen mit Salzsäure (4M HCl) auf 250 mL verd̈unnt. Von den
so verd̈unnten Standardlösungen wurde dann eine bestimmte Menge (in der Regel ei-
nige mL) dem Standardmaterial zugesetzt und dieses anschließendγ-spektrometrisch
untersucht.

Dabei muss beachtet werden, dass die in den Standardlösungen vorhandenen Radio-
nuklide zerfallen und die AnzahlNi der Zerf̈alle des Nuklidesi pro Zeiteinheit in der
Lösung bez̈uglich des Referenzdatums durch

Ni = Ni,0 ·e−λi∆t (4.11)

korrigiert werden muss, wobeiNi,0 für die Anzahl der Zerf̈alle des Nuklidesi zum
Zeitpunkt des Referenzdatums,λi für die Zerfallskonstante des betreffenden Nuklides
und∆t für die Zeitspanne zwischen Referenzdatum und Messung stehen.

Insgesamt erḧalt man f̈ur ausgedehnte Quellen eine Efficiency, die der in Abbildung
4.8ähnelt. Das Abfallen zu geringeren Energien resultiert dabei aus dem oben erwähn-
ten Einfluss der Selbstabsorption in der Probe bzw. der Absorption im Kristall in der
inaktiven Zone und derZ-Abhängigkeit des Photoeffektes. Die Abnahme zu höheren
Energien entsteht, weil die Wahrscheinlichkeit, dass ein Photon durch Wechselwir-
kung mit dem Halbleiterkristall dort seine gesamte Energie deponiert, mit zunehmen-
der Energie sinkt.

Interpolation-Algorithmen

Die in Abbildung 4.8 vorgenommene Interpolation ermöglicht die Efficiency-Bestim-
mung zwischen den erhaltenen Messpunkten. Dabei werden in der Literatur verschie-
dene Ausgleichsfunktionen vorgeschlagen.

Ein häufig erẅahnter Ansatz ist der so genannte Gray-Ahmad-Fit, der vor allem für den
niederenergetischen Bereich zufriedenstellende Ergebnisse liefert [Gra85], [Deb88],
[Raj02]. Dies entspricht einer Ausgleichsfunktion der Form

ε(E) =
P1 +P2 · ln(E)+P3 · ln2(E)+P4 · ln3(E)+P5 · ln5(E)+P6 · ln7(E)

E
, (4.12)

wobei die sechs frei zu ẅahlenden ParameterPi mit i = {1, . . . ,6} über die Minimie-
rung der Summe der Fehlerquadrate iterativ bestimmt werden können. Dazu liefern
verschiedene Softwarepakete wieGNUPLOT® oder ORIGIN® vorgefertigte fit-Module,
in der die entsprechende Funktion implementiert werden kann.

Für den Energie-Bereich oberhalb von 200 keV kann der Fit nach Gleichung (4.12)
physikalisch unsinnigen Schwankungen unterliegen, wobei die Schwankungsbreite
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4 γ-Spektrometrie von natürlichen Radionukliden

von der Verteilung der einzelnen Messwerte abhängt. Als Alternative kann der Aus-
gleich mit einer Potenzfunktion, also einer Funktion der Form

ε(E) = a·Eb (4.13)

berechnet werden. Verwendet man Gleichung (4.12) für den Fit vonε bei Energien
unterhalb 200 keV und Gleichung (4.13) für den Fit oberhalb von 200 keV, so erhält
man als Kombination insgesamt ein sehr gutes Ergebnis.

Als Alternative hierzu bietet sich die so genannte ,,Jäckel-Westmeier-Funktion“ an, die
in der Auswertesoftware GAMMA -W® Anwendung findet und in [J̈ac87] beschrieben
wird. Hierbei handelt es sich um eine empirisch gewonnene Funktion der Form

ε(E) = e
(P1+P2·ln(E)+P3·ln2(E)) 2

π
·arctan

(
e(P4+P5·ln(E)+P6·ln

3(E))
)
−25

. (4.14)

Diese auf den ersten Blick unübersichtliche Funktion berücksichtigt im ersten Teil mit

e(P1+P2·ln(E)+P3·ln2(E)) (4.15)

den Bereicḧuber 200 keV durch Anpassung an eine quadratische Funktion in doppel-
logarithmischer Darstellung. Der zweite Teil, also

e
2
π
·arctan

(
e(P4+P5·ln(E)+P6·ln

3(E))
)
−25

(4.16)

fittet den niederenergetischen Bereich mit einer arctan-Funktion, die durch2
π

normiert
und um den Wert 25 in den positiven Wertebereich verschoben wurde. Das Produkt
aus beiden Teilen ergibt dann Gleichung (4.14), was eine für den gesamten Energiebe-
reich vern̈unftige Anpassung an die experimentellen Daten liefert. Allerdings ist diese
Funktion empfindlich gegenüber der Wahl der StartparameterP1, . . . ,P6.

Als dritte und im Rahmen dieser Arbeit allerdings nicht umgesetzte Methode emp-
fiehlt sich der Ausgleich mit kubischen Splines [Jan90]. Dieses Verfahren weist gute
Fiteigenschaften auf (2-fach stetig-differenzierbar) und ist sogar in der Lage, Röntgen-
Absorptionskanten in der Efficiency unterhalb von 40 keV zu fitten.

Die Efficiency ḧangt sowohl von zahlreichen Detektoreigenschaften wie z.B. Detek-
tortyp (n- oder p-type) oder Kristallform (planar oder koaxial) als auch von Proben-
eigenschaften wie Dichte und mittlere KernladungszahlZ des Materials sowie der
Messgeometrie ab. Ẅahrend die Detektoreigenschaften als gegeben und damit kon-
stant angesehen werden können, unterscheiden sich die Probeneigenschaften von Pro-
be zu Probe und k̈onnen dabeïuber weite Bereiche schwanken. Man versucht daher,
beim Spiking-Verfahren wie oben beschrieben, möglichstähnlich geartete Proben (al-
so mit gleicher Dichte und gleichemZ) in gleichen Geometrien zu vermessen und mit
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einer oder mehreren Kalibrierproben die Efficiency zu bestimmen. Dabei spielen Un-
terschiede in der mittleren chemischen Zusammensetzung und der Dichte der Probe
vor allem f̈ur den Verlauf der Efficiency bei niedrigen Energien eine Rolle. Das liegt
einerseits an derZ-Abhängigkeit des Photoeffektes (siehe Gleichung (4.2)), der wie
oben beschrieben, bei niedrigenγ-Energien dominiert und andererseits daran, dass der
Effekt der Selbstabsorption bei einer Volumenquelle für niedrige Energien abhängig
von der Dichte des Probenmaterials ist. Beide Prozesse bestimmen den Verlauf der
Efficiency bei niedrigen Energien entscheidend, was bei der Kalibrierung für 210Pb zu
beachtlichen Schwierigkeiten führen kann.

Dieses Verfahren, also die Kalibrierung mit Standards, die sich nur in einem Ein-
flussfaktor unterscheiden und somit eine Interpolation ermöglichen, soll kurz f̈ur die
Probenkategorie ,,Boden“ vorgestellt werden. Eine ausführlichere Beschreibung der
Efficiency-Kalibrierung f̈ur Bodenproben findet man in [Har03a].

Boden

Die in dieser Arbeit verwendeten spezifischen Aktivitäten von Bodenproben basieren
auf von HARB in [Har03a] ver̈offentlichten Untersuchungen.

Insgesamt wurde bei der Probennahme ausreichend Material genommen, so dass nach
der oben beschriebenen Trocknung bis zur Gewichtkonstanz und den sich anschlie-
ßenden Aufbereitungsschritten wie Sieben und Entfernen von groben organischen Be-
standteilen noch deutlich mehr als 1000 g Masse des Materials zur Verfügung stand.
Daher wurde f̈ur alle Bodenproben als optimale Geometrie die 1 L-Marinelli-Becher
Geometrie geẅahlt. Nimmt man nun in guter N̈aherung an, dass sich die chemische
Zusammensetzung der Proben nicht allzu sehr unterscheidet, so bleibt als einzige
ver̈anderliche Gr̈oße die Dichte der Probe. Dabei schwankten die Massen der Böden
in den Marinelli-Bechern zwischen 1100 g und 1300 g bei einem konstanten Behälter-
volumen von 1 L. Um dies zu berücksichtigen, wurden zwei B̈oden mit einer Masse
von 1161 g und einer Masse von 1287 g mit je 3 mL der beiden Standardlösungen
gespikt. Anschließend wurde der Boden getrocknet und vermischt, um eine homogene
Verteilung der Standardlösung im Boden zu geẅahrleisten. Nach dem Verfüllen in den
Marinelli-Becher kann der so präparierte Standardbodenγ-spektrometrisch untersucht
werden. Mit210Pb und137Cs befinden sind zwei Isotope im Multielementstandard, die
in jeder Bodenprobe in messbaren spezifischen Aktivitäten vorliegen. Folglich muss
der Boden in der geẅahlten Messgeometrie vor der Zugabe der Standardlösung ver-
messen werden, um bei der Messung nach Zugabe der Standardlösung den geogenen
Anteil von 210Pb und137Cs von dem aus der Lösung resultierenden Anteil zu un-
terscheiden. Dabei erhält man den schon weiter oben in Abbildung 4.8 dargestellten
Verlauf der Efficiency.
In Abbildung 4.9 wurde zum Vergleich von zwei Proben mit unterschiedlicher Masse
die Efficiency f̈ur die 1 L-Marinelli Geometrie f̈ur Detektor 3 aufgetragen. Man erkennt
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Abbildung 4.9: Vergleich der Efficiency f̈ur Bodenproben mit 1161 g und 1287 g Mas-
se in der 1 L-Marinelli-Geometrie für Detektor 3.

recht deutlich, dass sich die Dichteunterschiede lediglich im niederenergetischen Be-
reich bemerkbar machen, wohingegen sich die Verläufe der Efficiency ab einer Energie
von ca. 150 keV decken.

Um den ver̈anderten Verl̈aufen der Efficiency vor allem für 210Pb Rechnung zu tra-
gen, wurde mit Hilfe eines zusätzlichen dritten Standardbodens eine Kalibrierkurve
für 210Pb aufgenommen, die somit noch einen Wert für die 210Pb-Efficiency bei ei-
ner Masse von 969 g enthält. Diese lineare Interpolation̈uber unterschiedliche Massen
ermöglicht dann die Bestimmung der Efficiency für 210Pb in der 1 L-Marinelli Geo-
metrie (siehe Abbildung 4.10).

Sonstige Proben

Abgesehen von Boden wurden die meisten in Kapitel 3 beschriebenen Proben ver-
ascht oder, wie im Fall von Milch beispielsweise, gefriergetrocknet. Das bedeutet eine
erhebliche Reduktion der Masse auf im Mittel ca. 1 % der ursprünglichen Masse (siehe
Tabellen A.5 bis A.11 im Anhang, in denen die Asch- und Trockengewichte aufgeli-
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Abbildung 4.10: Interpolation der Efficiency von210Pbüber unterschiedliche Massen
(Detektor 3).

stet sind). Aus diesem Grund wurde die erhaltene Asche in Petrischalen verpresst und
diese dannγ-spektrometrisch untersucht. Dabei sind im Wesentlichen zwei Aspekte zu
ber̈ucksichtigen, die zu Schwierigkeiten bei der Bestimmung der spezifischen Aktivität
führen k̈onnen:

1. Der merkliche Einfluss von Summationskorrektionen bei der Petrischalen-Geo-
metrie und

2. Die unbekannte stoffliche Zusammensetzung der Asche, also die Tatsache, dass
die mittlere KernladungszahlZ nicht mehr bekannt ist.

Auf den ersten Punkt wird in Abschnitt 4.4.3 ausführlich eingegangen. Der zweite
Punkt spielt bei der Bestimmung der Efficiency für 210Pb eine entscheidene Rolle. Da
man beim Spiking-Verfahren versucht, Proben in Klassen möglichstähnlicher Stoffei-
genschaften einzuteilen, um dann für eine solche Klasse eine begrenzte Anzahl von
Standardproben herzustellen, stellt eine unbekannte stoffliche Zusammensetzung ein
Problem dar. Als Konsequenz müsste man entweder eine Analyse der stofflichen Zu-
sammensetzung durchführen oder f̈ur (fast) jede Probe ein eigenes Standardmateri-
al herstellen. Da ersteres im Rahmen dieser Arbeit nicht möglich war und zweiteres
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sehr zeit- und kostenintensiv gewesen wäre, schied hier das Spiking-Verfahren zur Be-
stimmung der Efficiency aus. Um dieses Problem zu lösen, wurden sowohl für die
kleine Petrischalengeometrie (ø≈ 50 mm) als auch f̈ur die große (ø≈ 100 mm) run-
de Segmente aus Filterpapier (Schleicher & Schüll, S&S Rundfilter, 5893 Blauband)
ausgeschnitten, mit je 1 mL der beiden Multielementlösungen versetzt und mit Einkle-
befolie versiegelt. Mit diesem so hergestellten Flächenstandardpräparat wurde dann
nach der Messung der Probe durch Platzieren der Filterfolie auf der Probe ein weite-
res Spektrum der Efficiency aufgenommen. Da beim Spiking-Verfahren die zugesetzte
Aktivit ät homogen in der Probe verteilt war, wurde als zweite Efficiencymessung ein
Spektrum mit der Folie direkt auf dem Detektorkopf aufgenommen. Durch Mittelung
der Z̈ahlraten dieser beiden Spektren (also einmal in der Geometrie ,,Detektor-Probe-
Filter“ und einmal in der Geometrie ,,Detektor-Filter-Probe“) kann dann die Efficiency
für die Messung abgeschätzt werden. Zur̈Uberpr̈ufung dieser Idee wurde zunächst ei-
ne Ascheprobe in zwei Aliquote unterteilt, von denen der eine gespikt und der andere
mit der ,,Fl̈achenstandardpräparatmethode“ vermessen wurde. Das Ergebnis ist in Ab-
bildung 4.11 zu sehen.

Insgesamt stimmen die durch das Spiking-Verfahren berechnete und die durch die Ab-
sorbtionsexperimente mit Flächenstandardpräparaten berechnete Efficiency gutüber-
ein. In Abbildung 4.12 zeigt sich auch die guteÜbereinstimmung im niederenergeti-
schen Bereich.

Im Vergleich der drei benutzten Detektoren untereinander zeichnen sich alle drei mit
einer guten Efficiency im Niedrigenergiebereich aus. Als planarer n-type Detektor mit
geringerem aktiven Volumen fällt die Efficiency f̈ur Detektor 3 mit zunehmender Ener-
gie steiler ab als f̈ur die Detektoren 1 und 2. Detektor 1 besitzt eine sehr gute Efficiency
für niedrige Energien, diëuber der von Detektor 2 liegt und ungefähr mit der von De-
tektor 3übereinstimmt. Leider gehen die leichten Vorteile der guten Efficiency durch
den hohen Nulleffekt wieder verloren, da dieser die Nachweis- und Erkennungsgren-
zen merklich nach oben verschiebt (siehe Kapitel 4.5). Als Beispiel sind die Efficien-
cykurven einer Milchprobe (getrocknetes Milchpulver) in der großen Petrischalengeo-
metrie der drei Detektoren im Vergleich in Abbildung 4.13 dargestellt. Dabei erzielt
Detektor 2 als p-type HPGe-Detektor auf Grund des sehr dünnen Kunststofffensters
auch im niederenergetischen Bereich noch sehr gute Ergebnisse.

4.4.3 Summationskorrektionen

Da die spezifische Aktiviẗat von naẗurlichen Radionukliden in Umweltmedien in nicht
anthropogen beeinflussten Gebieten meist im Bereich der Nachweis- und Erkennungs-
grenzen liegt und zusätzlich das Probenvolumen durch Veraschung oder Gefriertrock-
nung stark reduziert wird, liegt es nahe, Proben so dicht wie möglich am Kristall posi-
tioniert zu messen, um eine hohe Efficiency zu gewährleisten. Eine Ausnahme bildet
in dieser Hinsicht der Boden, dessen Veraschung zurγ-Spektrometrie nicht notwendig
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Abbildung 4.11: Vergleich der Efficiencies erhalten durch das Spiking-Verfahren (ro-
te Linie) mit der durch Mittelung der Efficiencies mit Flächenstan-
dardpr̈aparat (schwarze Linien) erhaltenen (Detektor 2). Fit nach
Gleichung (4.14).

ist und bei dem Dank des größeren Probenvolumens die Marinelli-Geometrie als opti-
mal angesehen werden kann. Positioniert man jedoch eine Probe z.B. mit Hilfe einer
Petrischale direkt auf den Detektorkopf, treten so genannte Summationseffekte auf,
die zu ber̈ucksichtigen sind. Man unterscheidet dabei in

• Zufällige Summationseffekte und

• Systematische oder Kaskaden-Summationseffekte.

In beiden F̈allen werden zwei oder mehrereγ-Quanten vom Detektor gleichzeitig re-
gistriert und im Impulsḧohenspektrum damit ein Impuls bei der Summe der Energien
anstatt im full-energy-peak aufgezeichnet, der somit unterschätzt wird (summing-out).
Der umgekehrte Prozess, nämlich dass ein full-energy-peak gerade der Summe zweier
einzelner, zeitlich nicht aufgelöster,γ-Quanten entspricht und damit einen Beitrag aus
Summationseffekten erhält, nennt man entsprechend ,,summing-in“. Bei den zufälli-
gen Summationseffekten werden zwei ausunterschiedlichenZerfällen stammendeγ-
Quanten gleichzeitig detektiert, wohingegen bei den systematischen oder Kaskaden-
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Abbildung 4.12: Vergleich der Efficiencies unter 200 keV erhalten durch das Spiking-
Verfahren (rote Linie) mit der durch Mittelung der Efficiencies mit
Flächenstandardpräparat (schwarze Linien) erhaltenen (Detektor 2).
Fit nach Gleichung (4.12).

Summationseffekten beideγ-Quanten auseinemZerfallsprozess, der kaskadenartig
verläuft, stammen. Dieser wichtige Unterschied wird in Abbildung 4.14 dargestellt.

Während zuf̈allige Summationseffekte von der Zählrate abḧangen und mit steigender
Zählrate zunehmen, sind die Kaskaden-Summationseffekte vollkommen unabhängig
von der Z̈ahlrate und daher lediglich eine Funktion der Geometrie und der Detek-
toreigenschaften. Somit spielen zufällige Summationseffekte in dieser Arbeit wegen
der durchweg geringen Aktivitäten der Proben auch keine Rolle. Wenn im Folgenden
also von Summationseffekten gesprochen wird, ist immer die Kaskaden-Summation
gemeint, wobei natürlich je nach Kernkonfiguration Zerfälle unterschiedlicher Kerne
auch verschiedene Summationskorrektionen erfordern. Allgemein wird in der Literatur
auf die Bedeutung von Summationskorrektionen gerade für detektornahe Geometrien
hingewiesen [Deb79], [Kor93], [Qui95], [DF02], wobei fast ausschließlich die Korrek-
tionen f̈ur künstliche Radionuklide wie152Eu, 133Ba, 88Y, 60Co oder134Cs betrachtet
werden.
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Abbildung 4.13: Vergleich der Efficiency der drei Detektoren für eine Milchprobe
(getrocknetes Milchpulver) in der großen Petrischalengeometrie

Allerdings wird in [GT01] explizit auf die Notwendigkeit von Korrektionen auch bei
naẗurlichen Radionukliden hingewiesen. So wurden in [GT01] für einen n-type-HPGe-
Detektor Korrektionen f̈ur die Marinelli- und die Petrischalen-Geometrie experimen-
tell bestimmt. Dabei besteht für die Linien von214Bi aus der238U-Reihe, von228Ac
und208Tl aus der232Th-Reihe und von235U die Notwendigkeit von Summationskor-
rektionen, die z.T. in der Größenordnung von bis zu 25 % liegen können. Frei von
Summationseffekten sind nach [GT01] außer allen 1-Linien-Nukliden die Linien von
214Pb aus der238U-Reihe, und auch für die Linien des228Ac bei 338 keV, 911 keV
oder 969 keV liegen die Korrektionen nur in der Größenordnung von einigen wenigen
Prozent. In [Deb90] findet man einëUbersichtüber Summenkorrektionsfaktoren bei
verschiedenen Geometrien für u.a. Ge(Li)-Detektoren. Obwohl dort darauf aufmerk-
sam gemacht wird, dass bei n-type-HPGe-Detektoren aufgrund der Nachweisbarkeit
von Röntgenlinien im Vergleich zu p-type-HPGe- oder Ge(Li)-Detektoren zusätzli-
che Summationseffekte auftreten können, besteht zwischen den in [GT01] für n-type
HPGe- und in [Deb90] f̈ur Ge(Li)-Detektoren angegebenen Summationskorrektionen
für die Petrischalengeometrie eine sehr guteÜbereinstimmung. Die einzelnen angege-
benen Werte f̈ur die Summationskorrektion sowohl von [Deb90] als auch von [GT01]
können dabei Tabelle 4.1 auf Seite 27 entnommen werden. Des Weiteren fallen nach
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Strahlenquelle

Detektor

Abbildung 4.14: Unterscheidung zwischen systematischen Summationseffekten
(links, gleichzeitiger Nachweis zweier Quanten von einem Zerfall)
und zuf̈alligen Summationseffekten (rechts, gleichzeitiger Nachweis
zweier Quanten verschiedener Zerfälle), entnommen aus [Deb90].

[Deb90] die in der Marinelli-Geometrie beobachteten Summationskorrektionen deut-
lich geringer aus im Vergleich zur Petrischalengeometrie. Mit diesen in [Deb90] oder
[GT01] angegebenen Korrektionsfaktoren ist in erster Näherung eine angemessene
Berücksichtigung von Summationseffekten möglich.

Neben der Summationskorrektion bei natürlichen Radionukliden spielen allerdings
in dem oben beschreiben Messverfahren auch Summationskorrektionen von88Y und
60Co bei der Efficiency-Bestimmung eine Rolle. Wie Tabelle A.12 im Anhang auf
Seite 219 entnommen werden kann, besteht der Multielementstandard QCY48 bis auf
88Y und 60Co aus Nukliden mit nur einemγ-Übergang. Bei88Y und 60Co hingegen
treten sehr wohl Summationseffekte auf, die die Efficiency-Kurve im höherenerge-
tischen Bereich beeinflussen. In Abbildung 4.15 ist der Unterschied des in doppel-
logarithmischer Darstellung linearen Verlaufes der Efficiency bei Energien oberhalb
von 200 keV zwischen einer nicht korrigierten und einer mit den Werten aus [Deb90]
korrigierten Efficiency dargestellt. Wie weiter unten noch gezeigt wird, sind für die Pe-
trischalengeometrie die [Deb90] entnommenen Korrektionsfaktoren eine gute Nähe-
rung für die Ber̈ucksichtigung der Summationseffekten von88Y und 60Co.

Da bei vielen in dieser Arbeit untersuchten Proben auf Grund der geringen spezifischen
Aktivit äten die Unsicherheit der Nettozählrate den Großteil der kombinierten Stan-
dardunsicherheit ausmachte, fiel eine mit 10 % Unsicherheit behaftete Abschätzung
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Abbildung 4.15: Efficiency in der Petrischalen-Geometrie einmal mit Summenkor-
rektion für 88Y und 60Co nach [Deb90] und ohne.

der Summationskorrektion nicht ins Gewicht. Daher wurden in dieser Arbeit die Kor-
rektionsfaktoren f̈ur die Messung [Deb90] entnommen und mit einer Unsicherheit von
10 % versehen, was in der Regel eine recht konservative Abschätzung sein d̈urfte.
Zus̈atzlich ben̈otigen manche Nuklide trotz Kaskadenzerfalls keine (214Pb) oder nur
geringe Korrektionen (228Ac), so dass auf diese Nuklide zurückgegriffen werden kann,
wenn man die Genauigkeit der Summationskorrektionen in Frage stellt. Begnügt man
sich jedoch nicht mit einer Abschätzung dieser Art oder bedarf es aus anderen Gründen
einer exakteren Bestimmung der Korrektionsfaktoren, so besteht die Möglichkeit, mit
höherem Aufwand die Summationskorrektionen genauer abzuschätzen.

Während in [Qui95] eine empirische Methode zur Bestimmung der Summationskor-
rektionen empfohlen wird, versuchen verschiedene andere Autoren mit Hilfe von Mon-
te-Carlo-Simulationen für verschiedene Detektor-Typen und Geometrien die Summa-
tionskorrektionen rechnerisch auf Grundlage des Kernschemas zu ermitteln [Kol97],
[Arn01], [Kos01], [Sim01], [Abb02], [Sim02a]. Diese Methoden versprechen zwar gu-
te Ergebnisse, sind aber recht aufwändig oder m̈ussen k̈auflich erworben werden. Eine
andere, nicht wirklich exakte, aber immerhin genauere Abschätzung als die bloße Ver-
wendung der Summationskorrektionen nach [Deb90], wird ebendort beschrieben. Bei
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Abbildung 4.16: Vergleich der Summationseffekte bei der Bestimmung der Efficien-
cy von Detektor 2 f̈ur destilliertes Wasser in der 1 L-Marinelli-
Geometrie.

dieser Methode benutzt man die Differenz zwischen der korrigierten und der unkorri-
gierten Efficiency von z.B.60Co, um mit Hilfe der Formel

kC,M−1
kC,T −1

=
kX,M−1
kX,T −1

(4.17)

mit

kC,M = Korrektionsfaktor f̈ur 60Co in der realen MessungM,
kC,T = Korrektionsfaktor f̈ur 60Co aus der Tabelle im Anhang von [Deb90], der am

ehesten den Bedingungen der realen MessungM entspricht,
kX,M = Korrektionsfaktor f̈ur die auszuwertende Linie des NuklidesX in der realen

MessungM,
kX,T = Korrektionsfaktor f̈ur die auszuwertende Linie des NuklidesX aus der Tabelle

im Anhang von [Deb90], der am ehesten den Bedingungen der realen Messung
M entspricht,

die Gr̈oße des Summationseffektes abzuschätzen. Gesucht ist alsokX,M, das durch
Umstellung von Gleichung (4.17) berechnet werden kann.

Der unbekannte WertkC,M, also die wahre Summationskorrektion in der eigenen rea-
len Messung, kann dabei aus der experimentell erhaltenen Efficiency-Kurve geschätzt
werden. Dabei macht man sich zu Nutze, dass, wie oben schon erwähnt, in der L̈osung
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Abbildung 4.17: Zoom auf die 1173 keV Linie des60Co in Abbildung 4.16.

QCY48 außer60Co und88Y nur Nuklide mit einem einzigenγ-Übergang vorhanden
sind. Die Differenz zwischen der Interpolationskurve, die nur diese Nuklide berück-
sichtigt und der Interpolationskurve, die auch60Co und88Y beinhaltet, ist ein Maß
für die wahre Gr̈oßenordnung der Summationskorrektion der Efficiency. In Abbildung
4.16 sind die Unterschiede zwischen der Efficiency ohne Summationskorrektion, der
mit Summationskorrektion und der Efficiency ohne60Co und88Y dargestellt.

Vergrößert man nun diese Abbildung, so erkennt man die Abweichung der Efficiency
mit den aus [Deb90] berechneten Werten und der ohne Berücksichtigung von60Co und
88Y gescḧatzten Efficiency. Dieser Sachverhalt ist zusammen mit den Korrekturfakto-
renkC,M undkC,T in Abbildung 4.17 dargestellt.

Mit Gleichung (4.17) lassen sich nun für beliebige andere Nuklide die Summationskor-
rektionen f̈ur diese spezielle Messgeometrie herleiten. Als Beispiel mag die Bestim-
mung von152Eu in einer ẅassrigen L̈osung dienen. Als Teil eines IAEA-Proficiency-
Tests wurde eine ẅassrige L̈osung, die mit einer unbekannten Menge künstlicher Ra-
dionuklide gespiked war, am ZSRγ-spektrometrisch untersucht. Während eine Ver-
nachl̈assigung der Summationseffekte zu einem im Vergleich mit den Angaben der
IAEA nicht akzeptablen Ergebnis führt, stellt die Abscḧatzung mit den Korrektions-
faktoren nach [Deb90] eine deutliche Verbesserung des Ergebnisses dar. Eine wei-
tere Ann̈aherung an den Vergleichswert der IAEA erhält man schließlich wie oben
beschrieben durch Verwendung von Gleichung (4.17). Allerdings beträgt der Unter-
schied zwischen der Korrektion nach [Deb90] und der gemäß Gleichung (4.17) nur
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knapp 2 %. In Tabelle 4.4 sind die Summationskorrektionen und in Tabelle 4.5 die
ermittelten Aktiviẗaten von152Eu mit den jeweiligen Summationskorrektionen ange-
geben.

Tabelle 4.4:Zusammenstellung der Summationskorrektionen für 152Eu in der 1-L-
Marinelli-Geometrie f̈ur Detektor 1.

Energie von152Eu keine SKa SK nach [Deb90] SK nach Gl. (4.17)
in keV ks

b ks ks

244,7 1,00 1,13 1,21
344,3 1,00 1,06 1,09
778,9 1,00 1,10 1,16
964,1 1,00 1,07 1,11
1408 1,00 1,06 1,10

a SK steht f̈ur Summationskorrektion.
b ks steht f̈ur Summationskorrektionsfaktor (siehe Gleichung (4.20)).

Tabelle 4.5:Spezifische Aktiviẗaten f̈ur 152Eu mit den in Tabelle 4.4 angegebenen
Summationskorrektionen.

Energie keine SKa SK nach [Deb90] SK nach Gl. (4.17) IAEA
in keV A in Bq/g A in Bq/g A in Bq/g A in Bq/g

244,7 13,35 14,06 15,16
344,3 14,35 15,11 15,46
778,9 13,55 14,29 14,56
964,1 13,01 13,23 13,15
1408 13,43 13,31 13,01

Mittelwert 13,31 14,00 14,27 14,60
Standardabw. 0,7 0,7 0,7 0,15

a SK steht f̈ur Summationskorrektion.
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Natürlich setzt das Verfahren voraus, dass der Multielementstandard jung genug ist, so
dass von den recht kurzlebigen Isotopen wie139Ce (T1/2 = 138 d),203Hg (T1/2 = 47 d),
113Sn (T1/2 = 115 d) und85Sr (T1/2 = 65 d) noch ausreichend Aktivität vorhanden
ist, um f̈ur diesen Zweck auswertbareγ-Linie im Efficiency-Spektrum zu erhalten.
Außerdem ẅare ein Multielementstandard mit einem 1-Linien-Nuklid oberhalb von
1000 keV, also z.B. mit65Zn (Eγ = 1165 keV), ẅunschenswert, um die Genauigkeit
der Interpolation zu erḧohen.

Insgesamt zeigt sich für die Petrischalen-Geometrie, dass der Unterschied in der Effi-
ciencykurve zwischen den Korrektionen von [Deb90] und der Korrektion nach Glei-
chung (4.17) in der Regel vernachlässigbar klein ist, so dass die Faktoren von [Deb90]
eine gute Abscḧatzung f̈ur die Gr̈oße der Korrektion darstellen und folglich mit diesen
Werten gearbeitet wurde.

4.5 Berechnung von Aktivit ät, Unsicherheiten und
charakteristische Grenzen

4.5.1 Aktivit ät

Bei bekannter Efficiency und bekanntem Nulleffektbeitrag kann die Aktivität A in Bq
aus der Nettoz̈ahlrate der Probenmessung durch

A =
NP,n
tP
− N0,n

t0

I · ε
(4.18)

mit

A = Aktivit ät in Bq,

NP,n = Nettopeakfl̈ache im Probenspektrum,

tP = Messzeit der Probe in s,

N0,n = Nettopeakfl̈ache im Nulleffektspektrum,

t0 = Messzeit des Nulleffekts in s,

I = Intensiẗat und

ε = Efficiency (Z̈ahlausbeute)

berechnet werden. Entsprechend ist die spezifische AktivitätAspezin Bq/kg als

Aspez=
NP,n
tP
− N0,n

t0

m· I · ε
(4.19)
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mit

m = Masse der Probe in kg

definiert.

Sind für die Linie Summationskorrektionen erforderlich, so erweitert sich Gleichung
(4.19) zu

Aspez=
NP,n
tP
− N0,n

t0

m· I · ε
·ks (4.20)

mit

ks = Summationskorrektionsfaktor.

4.5.2 Unsicherheiten

Der Berechnung der Unsicherheiten basiert im Wesentlichen auf [GUM95]. Dabei er-
gibt sich die kombinierte Varianz als Quadrat der kombinierten Standardunsicherheit
uy einer Ver̈anderlicheny = f (xi) mit i = 1, . . . ,N nach [GUM95] zu

u2(y) =
N

∑
i=1

(
∂ f
∂xi

)2

u2(xi). (4.21)

Dabei wird der Faktorci := ∂ f
∂xi

auch als Sensitivitätskoeffizent bezeichnet.

Aus Gleichung (4.21) folgt damit für die kombinierte Varianz der spezifischen Akti-
vität unter Ber̈ucksichtigung der evtl. erforderlichen Summationskorrektionen:

u2(Aspez) =
k2

s

(ε · I ·m)2 ·

[(
u(NP,n)

tP

)2

+
(

u(N0,n)
t0

)2
]

(4.22)

+A2
spez·

[
u2

rel(ε)+u2
rel(I)+u2

rel(m)+u2
rel(ks)

]
.

Dabei wurden die Unsicherheiten der Messzeiten vernachlässigt, alsou(tP) = u(t0) = 0
gesetzt.

Im Folgenden wird die Abscḧatzung der einzelnen Einflussgrößen von Gleichung (4.22)
beschrieben.
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Unsicherheit der Nettopeakfl ächen

Die Unsicherheit der Nettopeakflächen, alsou(NP,n) undu(N0,n) ergibt sich bei ange-
nommener Poisson-Verteilung der Zählraten zuu2(Nn) = Nn + 2 ·NCu, wobei mitNn

die Anzahl der Z̈ahlereignisse im Nettopeak und mitNCu die Anzahl der Z̈ahlereignisse
im (Compton)-Untergrund eines Peaks gemeint sind.

Unsicherheit der Efficiency

Für die relative kombinierte Standardunsicherheit der Efficiencyε gilt nach den Glei-
chungen (4.10) und (4.21) mitRreg = Nreg/t undRem = Nem/t

urel(ε) =
√

u2
rel(Rreg)+u2

rel(Rem), (4.23)

wobei sichu(Rreg) als Unsicherheit einer Nettozählrate eines Full-energy-Peaks unter
der Vernachl̈assigung der Unsicherheit der Zeitmessung wieder als

u2(Rreg) =
Nreg,n+2·Nreg,Cu

t2 (4.24)

scḧatzen l̈asst. Aus

urel(x) =
u(x)

x
(4.25)

folgt dann unmittelbaru2
rel(Rreg).

Für Rem gilt:

Rem = RZ ·
m1

m2
·e−λ∆t (4.26)

mit

RZ = Angabe der Zerf̈alle pro Sekunde in der Standardlösung nach Zertifikat des
Herstellers des Multielementstandards (siehe Tabellen A.12 und A.13 im An-
hang),

m1 = Masse des Teils vonm2, der zur Herstellung einer Standardprobe der Lösung
mit Massem2 entnommen wurde,

m2 = Masse der 4-molaren Salzsäure, auf die die ursprüngliche Standardlösung
verd̈unnt wurde (siehe Tabellen A.12 und A.13 im Anhang),

λ = Zerfallskonstante des betreffenden Nuklides und
∆t = Zeitraum zwischen Referenzdatum und Datum der Messung in s.

Unter Vernachl̈assigung der Unsicherheit der Masse der verdünnten L̈osungm2 und
der Unsicherheit der Zeit∆t ergibt sich wiederum:
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u2
rel(Rem) = u2

rel(m1)+u2
rel(RZ). (4.27)

Währendurel(RZ) in den Tabellen A.12 und A.13 der entsprechenden Standardlösun-
gen im Anhang nachgeschlagen werden kann, wurdeurel(m1) durch mehrfaches Pi-
pettieren miturel(m1) = 0,45% abgescḧatzt.

Somit ist es m̈oglich, die Unsicherheiten der Efficiency für die Energien derjenigen
Radionuklide zu bestimmen, die in den beiden Standardlösungen vorhanden waren.
Diese kombinierte Standardunsicherheit schwankt je nach Nuklid zwischen 1 % und
3 %, wobei 3 % nichẗuberschritten werden. Die anschließend durchzuführende In-
terpolation der Efficiency (s.o.) weist im Allgemeinen einenR2-Wert vonR2 > 0,99
auf, so dass sich die Gesamtunsicherheit der Efficiency durch die Interpolation nicht
entscheidend erhöht. Insgesamt wurde daher abdeckend für Nuklide mit einer Energie
über 150 keV mit einer Unsicherheit von 5 % für die Efficiency gerechnet. Für 210Pb
bei 46 keV konnte die Efficiency ohne Interpolation berechnet werden, da210Pb in der
Standardl̈osung QCYB40 direkt enthalten war.

Bei der Messung der Efficiency mit der ,,Flächenstandardpräparatmethode“ wurden
zwei Efficiency-Messungen durchgeführt, eine mit dem Standardpräparat auf der Pro-
beεobenund eine mit dem Standardpräparat unter der Probeεunten(s.o). Die Mittelung
der beiden Efficiencykurven führt dann zu einer kombinierten Standardunsicherheit
von

u(ε) =
1
2
·
√

u2(εoben)+u2(εunten). (4.28)

Unsicherheit der Intensit ät

Die Unsicherheiten der IntensitätenI wurden [Sch98b] entnommen. Sie sind vergli-
chen mit der Unsicherheit der Zählraten, der Efficiency oder der Summationskorrek-
tionen klein und tragen nur unwesentlich zur kombinierten Standardunsicherheit bei.

Unsicherheit der Masse

Die Unsicherheiten der Bestimmung der Massen hängen mit dem Messbereich der be-
nutzten Waage zusammen. Da zur Vermessung der Masse eine digitale Waage mit einer
Anzeige im Gramm-Bereich mit einer Nachkommastelle verwendete wurde, bestimmt
sich die Unsicherheit der Masse nach [GUM95] zu

u(m) =
0,05g√

3
. (4.29)
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Nicht ber̈ucksichtigt wurden die Unsicherheiten des Feuchtgewichtes, der Masse beim
Trocknen und der Masse beim Veraschen der Proben.

• Wie oben beschrieben, wurde Gemüse vor der Bestimmung der Masse normge-
waschen [Mes00h]. Da es sich um ein normiertes Verfahren handelt, wurde die
Frage, in wie weit das so ermittelte Feuchtgewicht dem tatsächlichen Feuchtge-
wicht entspricht, außer Acht gelassen.

• Nicht behandelt wurde des Weiteren die Frage, ob der Trocknungsprozess voll-
sẗandig war. Prinzipiell wurden Proben bis zur Gewichtskonstanz getrocknet.
Da das Speicherverm̈ogen von Pflanzen für Wasser im Vergleich zu Boden beim
Trocknungsverfahren als gering angesehen werden kann, wurde von einer voll-
sẗandigen Trocknung ausgegangen.

• Durch die Benutzung von Transparentpapier als Unterlage in den Veraschungs-
schalen kann der Veraschungsvorgang als quantitativ angesehen werden, da ein
Anhaften oder Einbrennen von Probenmaterial in die Gefäßwand verhindert
wird [Mes00h]. Dabei war die Veraschung häufig, aber nicht immer, vollständig
in dem Sinne, als dass der Kohlenstoff-Gehalt maximal bis zum Erhalt von wei-
ßer Asche reduziert werden konnte. Dies erklärt Abweichungen in den Tabellen
A.5 bis A.11 im Anhang von Literaturwerten, hat aber keinen Einfluss auf die
Genauigkeit derγ-Spektrometrie.

Unsicherheit der Summationskorrektion

Summationskorrektionen wurden ausführlich im Abschnitt 4.4.3 behandelt. Da die ex-
akte Abscḧatzung der Summationskorrektionen in der Petrischalengeometrie für jede
Messung einen recht hohen zusätzlichen Aufwand bedeutet hätte, wurde den [Deb90]
entnommenen Summationskorrektionen eine relative Standardunsicherheit von 10 %
zugeordnet, was als konservativ angesehen werden kann. Es sei aber nochmals darauf
hingewiesen, dass für jedes Nuklid, das in dieser Arbeit untersucht wurde (mit Aus-
nahme von228Ac), γ-Linien existieren, die keiner Summationskorrektion bedürfen.
Falls eine solche Linie herangezogen werden kann, verringert sich die kombinierte
Standardunsicherheit, da der Beitrag der Summationskorrektion wegfällt.

Gesamtheit der Unsicherheiten

In Tabelle 4.6 sind die arithmetischen Mittelwerte der relativen Unsicherheiten aller
Messungen mit Ausnahme der Bodenproben angegeben.

Diese recht hohen Unsicherheiten bedürfen einiger Erl̈auterungen:

• Im Falle von spezifischen Aktivitäten nahe der Erkennungs- oder Nachweisgren-
zen (siehe Abschnitt 4.5.4) dominiert die Unsicherheit auf Grund der Zählstati-
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Tabelle 4.6:Mittlere Unsicherheiten der Aktivität in %

210Pb 226Ra 228Ra 228Th 40K

12,9 13,3 19,5 13,2 5,2

stik. Als Beispiel mag die 295 keV-Linie des214Pb der Probe ,,GlObMPBb01“
dienen, deren Auswertung als EXCEL®-Formblatt im Anhang auf Seite 203 dar-
gestellt wird. Man findet dort in der rechten Spalte den prozentualen Anteil der
einzelnen Einflussgrößen an der kombinierten Standardabweichung und erkennt,
dass etwa 80 % dieser Unsicherheit aus den Nettopeakunsicherheiten der Pro-
be und des Nulleffekts stammen. Eine Reduzierung der insgesamt in diesem
Beispiel recht hohen relativen Unsicherheit von knapp 27 % wäre effektiv nur
durch eine verl̈angerte Messdauer zu erreichen. Da diese bei dem vorliegenden
Beispiel jedoch schon 345 600 s, also 96 h betrug, war dies im Rahmen dieser
Arbeit nicht m̈oglich. Insgesamt lag die Messdauer mit Ausnahme der Boden-
proben zwischen 83 204 s und 517 420 s mit einer durchschnittlichen Messzeit
von 314 524 s. Eine Reduzierung der Unsicherheit der Efficiency von 5 % auf
1 % würde sich mit einer Verringerung in der Gesamtunsicherheit auf 26,5 %
kaum bemerkbar machen.

• Lag die Aktivität deutlichüber der Erkennungs- oder Nachweisgrenze, domi-
nierte die Unsicherheit der Kalibrierfaktoren. Als Beispiel dient hier zum Ver-
gleich wiederum die 295 keV-Linie des214Pb der Probe ,,JeGeEPMg01“, deren
Auswertung man Tabelle A.3 im Anhang entnehmen kann. Insgesamt beträgt
die kombinierte Standardunsicherheit 6,4 %, wobei 45 % dieser kombinierten
Standardunsicherheit die Unsicherheit der Efficiency ausmacht. Wollte man die
kombinierte Standardunsicherheit reduzieren, so wäre folglich eine exaktere Be-
stimmung der Efficiency am wirksamsten. Muss dieγ-Linie summationskorri-
giert werden, fließen die oben angenommenen 10 % Unsicherheit mit ein und
bewirken wiederum eine Vergrößerung der kombinierten Standardunsicherheit.

4.5.3 Berechnung der charakteristischen Grenzen: Grundlagen

Bei der Berechnung der charakteristischen Grenzen existieren zwei unterschiedliche
Ansätze, n̈amlich den der ,,konventionellen“-Statistik und den der ,,Bayes“-Statistik.
Grundlegende Arbeiten zur Bayes-Statistik und deren Anwendung auf die Bestim-
mung von charakteristischen Grenzen bei Kernstrahlungsmessungen findet man in
[Wei99], [Wei95], [Mic99] oder [DIN00]. Beide Ans̈atze, also der konventionelle und
der nach Bayes, unterscheiden sich dabei in ihrer Vorstellungüber den Begriff der
WahrscheinlichkeitP(A) (0≤ P(A)≤ 1) eines zuf̈alligen EreignissesA.
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Die konventionelle Statistik, die auch als Häufigkeits- oder objektive Statistik be-
zeichnet wird, fasst dabei die WahrscheinlichkeitP(A) als relative Ḧaufigkeit auf, mit
der das EreignisA bei hinreichend vielen wiederholenden Messungen auftritt. In der
Bayes-Statistik hingegen wird die WahrscheinlichkeitP(A) als Grad des Vertrauens
für das Eintreten des EreignissesA unter Einbeziehung aller verfügbaren Informatio-
nen aufgefasst, bevor die Messungüberhaupt durchgeführt wurde. Dies entspricht dem
klassischen Wahrscheinlichkeitsbegriff nach Bernoulli und Laplace.

Damit befasst sich die konventionelle Statistik mit Fragen der Form: ,,Gegeben der
wahre Wertη einer Messgr̈oße X, wie ist die Wahrscheinlichkeitsverteilung der Mess-
werte x? “. Die Bayes-Statistik hingegen versucht Antworten auf die Frage: ,,Gegeben
die beobachteten Messwerte x, wie ist die Wahrscheinlichkeit dafür, dass die Mess-
größe X den wahren Wertη besitzt? “ zu finden [Mic99].

Diese unterschiedlichen Betrachtungsweisen können mathematisch mit Einführung
der bedingten WahrscheinlichkeitP(A|B), also der Wahrscheinlichkeit für ein Ereignis
A gegeben das EreignisB, behandelt werden. Dabei gilt das Bayessche Theorem:

P(A|B) ·P(B) = P(B|A) ·P(A) = P(AB), (4.30)

wobeiP(AB) die Wahrscheinlichkeit f̈ur das Eintreten der EreignisseA undB bezeich-
net.

Auf das Messverfahren̈ubersetzt bedeutet dies, dass die konventionelle Statistik Wahr-
scheinlichkeiten in der Formf (x|η ;y) angibt, also als Wahrscheinlichkeit für das Auf-
treten des Messwertesx bei gegebenen wahren Wertη und den Randbedingungeny.
Die Bayes-Statistik hingegen trifft Aussagen der Formf (η |x;y), also Aussagen̈uber
die Wahrscheinlichkeit f̈ur den wahren Wertη gegeben den Messwertenx unter den
Randbedingungeny. Man kann die Bayessche Sichtweise als insofern der konven-
tionellenüberlegen bezeichnen, als dass der wahre Wertη prinzipiell unbekannt ist,
und somit die eigentliche Aufgabe des Experimentes darin besteht, Aussagenüber
f (η |x;y) zu treffen [Mic99].

Um die Wahrscheinlichkeitf (η |x;y) beschreiben zu k̈onnen, werden in der Bayes-
schen Theorie zwei Ansätze verfolgt, die hier kurz skizziert werden sollen. Die detail-
lierte Beschreibung dieser Ansätze kann zusammen mit der Herleitung [Wei99] oder
[Wei92] entnommen werden.

• Die Funktion f (η |x;y) kann in ein Produkt zweier Wahrscheinlichkeiten, näm-
lich in

f (η |x;y) = f0(η |x;y) · f (η) (4.31)

zerlegt werden. Dabei fasstf0(η |x;y) alle aus dem aktuellen Experiment ge-
wonnenen Daten zusammen und wird somit als ,,Daten-Prior“ bezeichnet.f (η)
hingegen beinhaltet alle Informationen, die bekannt sind, bevor das Experiment
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überhaupt durchgeführt wurde und wird daher als ,,Modell-Prior“ bezeichnet
[Mic99].

• Zur Berechnung vonf (η |x;y) kann das Prinzip der maximalen (Informations-)
Entropie herangezogen werden. Als mathematische Folgerung, und nicht aus der
Annahme von Verteilungen̈uber Messwerte, ergibt sich dabei für den Daten-
Prior eine NormalverteilungN (x,u(x)) und man erḧalt:

f (η |x;y) = C · f (η) ·exp

[
−(η−x)2

2·u2(x)

]
. (4.32)

Im Fall von Kernstrahlungsmessungen wird dabei von einer nicht-negativen Mess-
größe ausgegangen, die den Effekt quantitativ beschreibt und den Wert Null annimmt,
wenn der Effekt nicht vorliegt. Ein durch eine Messung erhaltener Wertx ist dann als
primäres Messergebnis ein Schätzwert der Messgröße und stellt zusammen mit der ihm
zugeḧorigen prim̈aren Messunsicherheitu(x) das vollsẗandige prim̈are Messergebnis
für die Messgr̈oße nach DIN 1319 dar [Mic99].

Mit diesem prim̈aren Messergebnis können nun charakteristische Grenzen wie die Er-
kennungsgrenze, die Nachweisgrenze und der Vertrauensbereich bestimmt werden,
wobei eine ausf̈uhrlichere Beschreibung in [Wei95] zu finden ist.

Erkennungsgrenze

Das wie oben ermittelte prim̈are Messergebnis weist dann signifikant darauf hin, dass
der wahre Wert der Messgröße von Null verschieden ist, wenn er unter der Hypothese
H0 : η = 0 gen̈ugend unwahrscheinlich ist. Daher muss das Messergebnisx zu einer
vorgegebenen Irrtumswahrscheinlichkeitα des Fehlers 1. Art größer sein als die Er-
kennungsgrenze

x∗ = k1−α · ũ(0), (4.33)

wobei mitũ(η) die Unsicherheit als Funktion des wahren Wertesη gegeben ist.

Nachweisgrenze

Die Nachweisgrenze ist der kleinste wahre Wert der Messgrößeη∗, der mit dem ange-
wandten Messverfahren noch zuverlässig nachgewiesen werden kann. Die Nachweis-
grenze wird dadurch festgelegt, dass die Wahrscheinlichkeit für einen Fehler 2. Art
gleichβ ist:

η
∗ = x∗+k1−β · ũ(η∗). (4.34)

(4.34) kann als implizite Gleichung durch Iteration numerisch gelöst werden, wobei
sich als Anfangsn̈aherungη∗ = 2x∗ empfiehlt.
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Vertrauensbereich

Als Begrenzung des Vertrauensbereiches einer Messgröße zur Wahrscheinlichkeit
1− γ dienen die obere und untere Vertrauensgrenze (ηu bzw. ηl ), die wie folgt de-
finiert sind:

ηl = x−kp ·u(x) mit p = σ · (1− γ/2), (4.35)

ηu = x+kq ·u(x) mit q = 1−σ · γ/2, (4.36)

σ =
1√
2π

x
u(x)∫
−∞

exp

(
−z2

2

)
dz= Φ

(
x

u(x)

)
. (4.37)

Dabei liegt die FunktionΦ(x) tabelliert in [Koh96] oder [Mic99] vor.

Gilt x > 2·k1−γ/2 ·u(x), so k̈onnenηl ,u durch

ηl ,u = x±k1−γ/2 ·u(x) (4.38)

gen̈ahert werden.

Abschließend wird das prim̈are Messergebnisx mit der Erkennungsgrenzex∗ vergli-
chen, wobei der durch die Messgröße beschriebene Effekt als erkannt gilt, wennx> x∗

gilt. Für diesen Fall berechnet man den besten Schätzerz für die Messgr̈oße durch

z= x+
u(x) ·exp

(
−x2

2u2(x)

)
√

2πσ
(4.39)

mit der zugeḧorigen Standardunsicherheit

u(z) =
√

u2(x)− (z−x) ·z. (4.40)

Gilt x� u(x), kann n̈aherungsweise auchz= x undu(z) = u(x) gesetzt werden.

4.5.4 Charakteristische Grenzen nach DIN 25482-10

Mit den so gegebenen Definitionen der Erkennungs- und Nachweisgrenzen bzw. des
Vertrauensintervalls ist die Bestimmung der charakteristischen Grenzen nach DIN
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25482-10 auf Grundlage der Bayes-Statistik möglich. Dabei reduziert sich die Be-
stimmung von Erkennungs- und Nachweisgrenze sowie des Vertrauensintervalls auf
die Berechnung von ˜u(0). Diese soll nun detailliert f̈ur den Fall der Gammaspektro-
metrie mit vorhandenem Untergrund (Nulleffekt) vorgestellt werden. Nach Gleichung
(4.19) gilt:

Aspez=
NP,n
tP
− N0,n

t0

m· I · ε
. (4.41)

Obwohl der Nulleffekt bei der Erfassung von natürlichen Radionukliden berücksichtigt
werden muss, soll zunächst der Einfachheit halber der Fall eines nicht vorhandenen
Nulleffekts diskutiert werden.

Erkennungs- und Nachweisgrenzen der γ-Spektrometrie ohne Nulleffekt

Liegt bei einer auszuwertendenγ-Linie im Probenspektrum kein Beitrag aus dem Null-
effekt vor, so istN0,n = 0 zu setzen und das Modell der Auswertung vereinfacht sich
zu:

Aspez=
NP,n

tP ·m· I · ε
. (4.42)

Dabei gilt für die Nettopeakfl̈ache der ProbeNP,n = NP,b−NP,Cu, also

Aspez=
NP,b−NP,Cu

tP ·m· I · ε
,

wobei mit NP,b nach DIN 25482-5 die Anzahl der Ereignisse im Bruttopeak und mit
NP,Cu die Anzahl der Ereignisse im Comptonuntergrund desγ-Spektrums gemeint sind.

Allgemeiner kann dieses Modell mitRP,b = NP,b
tP

, RP,Cu = NP,Cu
tP

undRP,n = NP,netto
tP

auch
als

Aspez= τ · (RP,b−RP,Cu) = τ ·RP,n

geschrieben werden. Dabei werden im Faktorτ mit der Standardunsicherheitu(τ) alle
in Gl. (4.18) genannten Kalibrierfaktoren zusammengefasst (alsom, I und ε), wobei
allerdings auch in (4.18) nicht explizit aufgeführte Korrektionsfaktoren für Summati-
onseffekte mit eingeschlossen werden können. Es folgt dann nach [GUM95]

u2(Aspez) = R2
P,n ·u2(τ)+ τ

2 ·u2(RP,n),

wobei mit der Annahme einer Poisson-Verteilung der Zählimpulse

u2(RP,n) =
NP,b +NP,Cu

t2
P
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gilt. Folglich erwartet man f̈ur den wahren Wert der Messgrößeη und wegenρP,n = η

τ

ũ2(η) =
η2

τ2 ·u
2(τ)+ τ

2
(

NP,b +NP,Cu

t2
P

)
. (4.43)

Aus

η = τ

(
NP,b−NP,Cu

tP

)
folgt

NP,b = NP,Cu+
ηtP
τ

und somit

ũ2(η) = η
2 ·u2

rel(τ)+ τ
2
(

1

t2
P

(
ηtP
τ

+2NP,Cu

))
(4.44)

= η
2 ·u2

rel(τ)+ τ
2
(

η

tPτ
+

2NP,Cu

t2
P

)
.

Damit gilt für η = 0

ũ2(0) =
2τ2NP,Cu

t2
P

. (4.45)

Mit der Kenntnis von ˜u2(0) können nun die charakteristischen Grenzen angegeben
werden. Es ergibt sich somit für die Erkennungsgrenzex∗

x∗ = k1−α · ũ(0) = k1−α · τ

√
2·NP,Cu

t2
P

(4.46)

und für die Nachweisgrenzeη∗

η
∗ = x∗+k1−β · ũ(η∗) = x∗+k1−β ·

√
η∗2 ·u2

rel(τ)+ τ2

(
η∗

tPτ
+

2NP,Cu

t2
P

)
. (4.47)

Erkennungs- und Nachweisgrenze der γ-Spektrometrie mit Nulleffekt

Im Folgenden wird der Fall derγ-Spektrometrie behandelt, bei dem neben der eigent-
lichen Probenmessung (Index P) mit der MessdauertP auch eine Nulleffektsmessung
(Index 0) mit der Messdauert0 durchgef̈uhrt wird. NP,n und N0,n sind dann die dazu
geḧorigen Nettopeakfl̈achen der betrachtetenγ-Linie. Damit wird es erforderlich, vier
Fälle nach Tabelle 4.7 zu unterscheiden.
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Tabelle 4.7:Fallunterscheidung bei der Berechnung der charakteristischen Grenzen
derγ-Spektrometrie bei vorhandenem Nulleffekt.

N0,n < N∗
0,n N0,n≥ N∗

0,n

N∗
P,n≥ N∗

P,n Gleichungen (4.46) und (4.47) Formeln im Folgenden abgeleitet

NP,n < N∗
P,n kein Probenbeitrag festgestellt kein Probenbeitrag festgestellt

Dabei sindN∗
0,n undN∗

P,n die Erkennungsgrenzen bei der Bestimmung vonN0,n undNP,n

nach DIN 25482-5. Es gilt also für den Fall des linearen Untergrundabzugs
N0,n = N0,b − N0,Cu mit u2(N0,n) = N0,b + 2 · N0,Cu und NP,n = NP,b − NP,Cu mit
u2(NP,n) = NP,b +2·NP,Cu.

Mit NP,n undN0,n oberhalb der Erkennungsgrenzen ergibt sich als Modell der Auswer-
tung wieder (4.18), also

Aspez=
NP,n
tP
− N0,n

t0

m· I · ε
= τ

(
NP,n

tP
−

N0,n

t0

)
.

Damit folgt für u2(Aspez) wieder nach [GUM95]

u2(Aspez) =
(

NP,n

tP
−

N0,n

t0

)2

·u2(τ)+ τ
2 ·
(

u2(NP,n)
t2
P

+
u2(N0,n)

t2
0

)
. (4.48)

Für den wahren Wert der Messgrößeη gilt

η = τ

(
NP,n

tP
−

N0,n

t0

)
(4.49)

und somit nach Gl. (4.48)

ũ2(η) =
η2

τ2 ·u
2(τ)+ τ

2 ·

(
u2(NP,n)

t2
p

+
u2(N0,n)

t2
0

)
(4.50)

= η
2 ·u2

rel(τ)+ τ
2
(

NP,n +2NP,Cu

t2
P

+
N0,n +2N0,Cu

t2
0

)
.

Aus Gl. (4.49) folgt

Np,n = tp ·
(

η

τ
+

N0,n

t0

)
(4.51)

62



4.6 Qualitätssicherung

und damit

ũ2(η) = η
2 ·u2

rel(τ)+ τ
2

tP ·
(

η

τ
+ N0,n

t0

)
+2NP,Cu

t2
P

+
N0,n +2N0,Cu

t2
0

 (4.52)

= η
2 ·u2

rel(τ)+ τ
2
(

1
tP
·
(

η

τ
+

N0,n

t0

)
+

2NP,Cu

t2
P

+
N0,n +2N0,Cu

t2
0

)
.

Dann gilt

ũ2(0) = 0+ τ
2
(

N0,n

tP · t0
+

2NP,Cu

t2
P

+
N0,n +2N0,Cu

t2
0

)
. (4.53)

Mit Gl. (4.33) folgt somit f̈ur die Erkennungsgrenzex∗

x∗ = k1−α · τ
√

N0,n

tP · t0
+

2NP,Cu

t2
P

+
N0,n +2N0,Cu

t2
0

(4.54)

und nach Gl. (4.34) f̈ur die Nachweisgrenzeη∗

η
∗ = x∗+k1−β ·

√
η∗2 ·u2

rel(τ)+ τ2

(
1
tP
·
(

η∗

τ
+

N0,n

t0

)
+

2NP,Cu

t2
P

+
N0,n +2N0,Cu

t2
0

)
.

Dies geht im Spezialfall des nicht vorhandenen Nulleffektes, also für N0,n = N0,Cu = 0
wieder in Gleichung (4.47)̈uber.

Diese Art der Berechnung der Nachweis- und Erkennungsgrenzen liefert für jede ein-
zelne Messung die zugehörigen charakteristischen Grenzen. Eine Zusammenstellung
der in dieser Arbeit erzielten Nachweis- und Erkennungsgrenzen findet man in Tabelle
4.8, in der arithmetische Mittelwerte der charakteristischen Grenzen aufgeführt sind.

4.6 Qualit ätssicherung

Zur Qualiẗatssicherung wurde im Rahmen dieser Arbeit an zwei Ringversuchen teil-
genommen.

4.6.1 BfS Ringversuch 1/2001

Dieser Ringversuch diente der Bestimmung des Radionuklidgehaltes im Wasser. Dazu
wurden je zwei vom BfS angefertigte Ẅasser, ein so genanntes Modellwasser und ein
so genanntes Realwasser,γ-spektrometrisch am ZSR untersucht. Auch wenn in dieser
Arbeit wässrige Proben nicht Gegenstandγ-spektrometrischer Untersuchungen waren,
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Tabelle
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4.6 Qualitätssicherung

so konnte mit Hilfe des Ringversuches doch die prinzipielle Eignung des Messsystems
überpr̈uft werden.

Dabei wurden, wie Tabelle 4.9 entnommen werden kann, von allen am ZSR untersuch-
ten Nukliden die Aktiviẗaten im Rahmen der Unsicherheiten ohne Ausreißer bestimmt
(siehe auch [Obr01]).

4.6.2 IAEA - Proficiency Test

Ein weiterer Ringversuch, an dem das in dieser Arbeit verwandte Messsystem gete-
stet wurde, war der schon oben erwähnte IAEA-Proficiency-Test (,,Determination of
Anthropogenicγ-emitting Radionuclides in a Mineral Matrix“). Ein Teil des Ringver-
suches war eine von der IAEA mit künstlichen Radionukliden gespikte Flugasche, die
in der Petrischalen-Geometrie gemessen wurde. Zur Efficiency-Bestimmung kam in
diesem Fall das Spiking-Verfahren zur Anwendung. Die Ergebnisse dieses Ringversu-
ches sind in Tabelle 4.10 dargestellt.

Insgesamt zeigt sich eine guteÜbereinstimmung mit den gemessenen Werten.

4.6.3 Ringversuch BfS-V Boden

Da sowohl der Ringversuch zur Bestimmung von Radionukliden in Wasser als auch
der IAEA-Proficiency-Test lediglich die Quantifizierung von künstlichen Radionuk-
liden erforderte, wurde als dritte qualitätssichernde Maßnahme die Bestimmung der
Aktivit ät von naẗurlichen Radionukliden in der Petrischalengeometrie getestet. Dies
geschah mit Hilfe eines Standardbodens, für den als BfS-Ringversuch (BfS/St2.2/Bo-
den/V-98) Vergleichswerte vorlagen [Sch98a], wobei in diesem Fall die Efficiencybe-
stimmung mit Hilfe des Fl̈achenstandardpräparates durchgeführt und somit auf ihre
Gültigkeit überpr̈uft werden konnte. Dazu wurde der Boden in eine Petrischalengeo-
metrieüberf̈uhrt und die Efficiency mit Hilfe des Flächenstandardpräparates wie oben
beschrieben ermittelt. Die Ergebnisse des Vergleichs sind exemplarisch für Detektor 2
in Tabelle 4.11 aufgeführt.

Auch hier kann insgesamt von einer gutenÜbereinstimmung der Messwerte mit den
vom BfS in [Sch98a] angegebenen Werten gesprochen werden.
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4 γ-Spektrometrie von natürlichen Radionukliden

Tabelle 4.9:Ergebnisse des BfS-Ringversuches 1/2001 BfS (Bestimmung des Radio-
nuklidgehaltes im Wasser) im Vergleich. Alle Angaben in Bq/kg.

Reales Wasser

PTB x̄ ZSR
Nuklide A u(A) A a u(A) b A u(A) c

54Mn 0,20 0,01 0,22 0,09 0,20 0,05
57Co 0,34 0,01 0,33 0,08 0,29 0,08
60Co 4,31 0,13 4,35 0,50 4,34 0,45
125Sb 7,28 0,22 7,16 1,04 6,79 1,02
134Cs 0,35 0,01 0,35 0,10 0,37 0,07
137Cs 3,58 0,11 3,56 0,41 3,43 0,25

Modellwasser

Sollwert x̄ ZSR
Nuklide A A a u(A) b A u(A) c

54Mn 7,90 7,84 0,87 7,57 0,55
59Fe 12,8 12,7 35,0 12,1 1,20
60Co 6,54 6,37 0,72 6,35 0,65
106Ru 8,28 7,33 1,61 7,16 0,63
134Cs 4,91 4,51 0,61 4,40 0,47
137Cs 7,88 7,73 0,76 7,26 0,53
241Am 1,99 1,98 0,65 1,65 0,18

a Mittelwert aus allen ausreißerfreien Messwerten.
b Streubereich (statistische Sicherheit 95 %).
c erweiterte kombinierte Standardunsicherheit mitk=1,96.
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4.6 Qualitätssicherung

Tabelle 4.10:Ergebnisse des IAEA-Proficiency-Test im Vergleich, alle Angaben in
Bq/kg.

IAEA ZSR
Radionuklide A u(A) a A u(A) a

54Mn 36,5 1,80 40,5 2,51
57Co 33,9 1,71 32,0 1,84
60Co 145 7,06 156 15,3
65Zn 23,0 1,39 26,0 2,73
88Y 34,9 1,82 33,6 2,57
134Cs 76,0 3,72 73,0 5,65
137Cs 160 9,02 160 10,6
241Am 64,0 3,14 57,0 4,16

a erweiterte kombinierte Standardunsicherheit mitk=1,96.

Tabelle 4.11:Vergleich der Ergebnisse des Ringversuches Bf/ST2.3/Boden, alle An-
gaben in Bq/kg.

Vergleicha ZSR PTB
Radionuklide A b u(A) c A u(A) A u(A)

238U 331 11,4 347 45 340 13
235U 16,1 1,75 17,6 1,6 16,3 0,7
226Ra 249 15,2 250 16 258 13
210Pb 190 27,2 254 12 260 40
228Ra 56,1 5,60 55,2 4,6 62,4 2,1
228Th 58,7 10,4 58,3 6,5 60,6 1
137Cs 32,4 6,60 30,6 1,5 32,5 1,2
40K 847 7,20 821 19 850 43

a Gesamtheit der teilnehmenden Labore.
b Gesamtmittelwert aller Teilnehmer.
c relative Vergleichsstandardabweichung aller Teilnehmer.
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5 Spezifische Aktivit äten natürlicher
Radionuklide in Lebensmitteln

5.1 Allgemeines

Etwa 12 % der Strahlenexposition der Bevölkerung in Deutschland resultiert aus der
Ingestion von naẗurlichen Radionukliden [BfS01]. Dabei schwanken die Aktivitäten in
pflanzlichen und tierischen Produkten beträchtlich, da zum einen der geogene Unter-
grund selber und zum anderen menschliche Tätigkeiten (und Arbeiten), wie z.B. Uran-
oder auch Kohlebergbau, zu einer massiven Veränderung des Inventars von natürli-
chen Radionukliden in der Umwelt führen k̈onnen. Zur Beurteilung dieser Verände-
rungen ist aber die Kenntnis der normalerweise vorhandenen spezifischen Aktivität
von naẗurlichen Radionukliden in Pflanzen und vor allem auch deren Schwankungs-
breite unabdingbar. Derartige Untersuchungen konzentrierten sich bislang auf solche
Gegenden, in denen entweder auf Grund des geogenen Untergrundes oder auf Grund
von anthropogenen T̈atigkeiten eine im Vergleich mit dem Mittel erhöhte Strahlen-
exposition vorlag. Dabei kann die Datenlage bezüglich naẗurlichen Radionukliden im
Vergleich zu k̈unstlichen Nukliden nach wie vor als dünn bezeichnet werden. So fin-
det man in [Car01b], [GN03], [Lal80], [Mao95], [Rad96], [San02], [Shi97], [Yu99]
oder [Ven99] zwar Angaben̈uber spezifische Aktiviẗaten verschiedener pflanzlicher
oder tierischer zum Verzehr geeigneter Lebensmittel aus Brasilien, New York, Indi-
en, Iran, Hongkong oder der Ukraine. Weitere Daten werden in [UNS00] angegeben,
allerdings lassen sich diese Werte auf Grund der vollkommen unterschiedlichen kli-
matischen und geologischen Bedingungen nicht ohne weiteres mit mitteleuropäischen
Werten vergleichen. In [Chi00], [Kir98], [Mau89] oder [PF97] wurden Ergebnisse aus
Polen und Großbritannien veröffentlicht, die zwar von den klimatischen und geolo-
gischen Bedingungen mit denen in Deutschland verglichen werden können, jedoch
decken diese Veröffentlichungen weder alle hier betrachteten Radionuklide noch alle
pflanzlichen oder tierischen Kompartimente ab. Als vollständiger Vergleich zu den in
dieser Arbeit durchgeführten Untersuchungen bieten sich daher nur die im Jahresbe-
richt des Bundesamtes für Strahlenschutz 2001 [BfS01] veröffentlichten spezifischen
Aktivit äten an.

Während auf den Transfer von natürlichen Radionukliden in die Pflanze detailliert in
Kapitel 6 eingegangen wird, sollen hier kurz die Mechanismen der Verteilung von
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5 Spezifische Aktivitäten natürlicher Radionuklide in Lebensmitteln

Radionukliden in unterschiedlichen Pflanzenteilen betrachtet werden. Dieser Prozess,
Translokation genannt, ist für die Modellierung der Dosis von Interesse, da in der
Regel nur bestimmte Pflanzenteile zum Verzehr geeignet sind. Bei Pflanzen, die als
Ganzes verzehrt werden können, spielt Translokation nur in soweit eine Rolle, als dass
Nuklide von der Blattoberfl̈ache ins Pflanzeninnere transportiert und somit durch Ver-
witterung nicht mehr abgewaschen werden können. Der Translokationskoeffizient ist
in [TRS94] definiert als

TLF =
spezifische Aktiviẗat im essbaren Teil der Pflanze zur Ernte (Bq/kg)

Aktivit ät von 1 m2 der Blattoberfl̈ache zur Zeit der Deposition (Bq/m2)
(5.1)

und beschreibt die Translokation von Radionukliden nach der Deposition auf der Pflan-
zenoberfl̈ache. DerTLF ist lediglich im Experiment bestimmbar und kann auf Grund
von Unterschieden in der Physiologie von Pflanzen, der Wetterlage (Abwaschen der
Nuklide von der Blattoberfl̈ache durch Regen vor der Aufnahme durch die Pflanze),
dem eventuellen Vorhandensein von Pflanzenkrankheiten und der chemischen Form
der deponierten Nuklide erheblich variieren. So wird in [TRS94] eine Anwendung des
TLF in Modellen lediglich f̈ur Caesium, Strontium, Molybdän und Eisen in Betracht
gezogen.

Insgesamt beeinflusst neben dem physiologischen Verhalten der Pflanze vor allem der
Zeitpunkt der Deposition im Verḧaltnis zur Wachstumsphase der Pflanze den Transport
in diese entscheidend [Prö03]:

• Unterschiedliche Physiologie kann zu An- und Abreicherungen innerhalb der
Pflanze f̈uhren. Prinzipiell existieren in einer Pflanze zwei Transportmechanis-
men, das Xylem und das Phloem. Im Xylem werden durch Transpiration aus
dem Boden stammendes Wasser und darin gelöste Mineralstoffe von tiefer in
höher gelegene Pflanzenteile transportiert. Sind Stoffe, z.B. durch Aufnahme
über die Wurzel, im Xylemsystem angelangt, kann die Pflanze dort nicht zwi-
schen ihnen differenzieren. Da die Bewegung im Xylem durch Transpiration ver-
ursacht wird, verl̈auft die Transportrichtung ausschließlich vom Wurzelbereich
in höher gelegene Pflanzenteile und nicht umgekehrt. Die Hauptfunktion des
Phloems besteht im Transport von bei der Photosynthese in den Blättern herge-
stellten Kohlehydraten in das Speichermedium der Pflanze, z.B. die Wurzel oder
Knolle. Transport im Phloem ist in beiden Richtungen möglich und elementspe-
zifisch. Alkalimetalle, Magnesium, Schwefel, Chlor und Phosphate können im
Phloem transportiert werden, wohingegen Erdalkalimetalle, Blei, Lanthanoide
und Aktinoide aus physiologischen Gründen dies nicht k̈onnen [Str91].

• Für den Fall der Deposition aufäußeren Pflanzenteilen beeinflusst der Zeitpunkt
dieser Deposition den Transport innerhalb der Pflanze erheblich, da in unter-
schiedlichen Wachstumsphasen die physiologische Aktivität der Pflanze stark
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variieren kann. Die wenigen Untersuchungen zur Zeitabhängigkeit des Trans-
portes innerhalb der Pflanze bestätigen dies u.a. für Getreide, wo die Transloka-
tion von Caesium um zwei Größenordnungen variieren kann und ihr Maximum
bei der Reifung der̈Ahren erreicht. Dies wiederum fällt zeitlich mit dem Maxi-
mum der Umwandlung von Kohlendioxid durch Photosynthese und der Verlage-
rung der Kohlehydrate von den Blättern in den̈Ahrenbereich zusammen [Prö03].

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass das Wissen um Translokation vor al-
lem im Bereich von natürlichen Radionukliden als sehr begrenzt angesehen werden
kann. Erschwerend kommt allerdings hinzu, dass die Aufnahme von natürlichen Ra-
dionukliden im Gegensatz zu einer Fall-out Situation kontinuierlich sowohlüber den
Wurzelpfad als aucḧuber Resuspension und im Fall von Radon und Radonfolgepro-
dukten durch direkte Aufnahme aus der bodennahen Luftüber Pflanzenblätter erfol-
gen kann. Da alle diese Prozesse gleichzeitig stattfinden können, ist eine Bewertung
der Bedeutung der einzelnen Vorgänge kaum m̈oglich.

Als weiterer wichtiger Punkt, neben der Translokation natürlicher Radionuklide in
Pflanzen, ist die Schwankungsbreite der spezifischen Aktivitäten in vergleichbaren
Kompartimenten aus zwei Gründen von Bedeutung:

• Die spezifische Aktiviẗat fließt in die Berechnung der effektiven Dosis ein (siehe
Kapitel 7). Die Schwankungsbreite der spezifischen Aktivität spiegelt sich somit
in der Schwankungsbreite der Dosis wider. Dies kann für einer Entscheidungs-
findung bei Werten nahe eines Richt- oder Grenzwertes von entscheidender Be-
deutung sein.

• Rechnet man mit Schätzwerten f̈ur die spezifische Aktiviẗat, so ḧangen diese
von der Schwankungsbreite natürlicher Radionuklide in vergleichbaren Kom-
partimenten ab.

Beide Punkte f̈uhren zu der Frage nach der Verteilung der spezifischen Aktivität in den
einzelnen Kompartimenten. Durch die Wahl einer nicht abzulehnenden Verteilung und
durch die Bestimmung der sie charakterisierenden Parameter ist sowohl der Erwar-
tungswert als auch die Schwankungsbreite der spezifischen Aktivität festgelegt. Dabei
beobachtet man in der Natur als Folge des multiplikativen Grenzwertsatzes der Sta-
tistik häufig logarithmische Normalverteilungen [Mic99], [Lim01]. Eine GrößeY ist
dann logarithmisch normalverteilt (Y∼Λ(µ,σ)), wennX = ln(Y) eine normalverteil-
te Zufallsgr̈oße (X ∼N (µ,σ)) darstellt, wobeiµ undσ der Erwartungswert bzw. die
Standardabweichung vonX sind . Aus der Dichte der Verteilung vonY

fΛ(µ,σ)(t) =
1

t ·σ
√

2π
exp

[
−(ln(t)−µ)2

2σ2

]
mit t ≥ 0 (5.2)

folgt dann f̈ur den (wahren) ErwartungswertEW der Gr̈oßeY
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EW =
∞∫

0

t · fY(t)dt = exp

[
µ +

σ2

2

]
. (5.3)

Als Scḧatzwert dieses wahren Erwartungswert bietet sich dann der so genannte Maxi-
mum-Likelihood-Scḧatzer

E(ML)
n = exp

[
µn +

σ2
n

2

]
(5.4)

mit

µn =
1
n

n

∑
i=1

xi (5.5)

und

σ
2
n =

1
n−1

n

∑
i=1

(xi−µn)
2 (5.6)

an.

Ein Ziel dieser Arbeit war es somit, die Annahme einer logarithmischen Normalver-
teilung der spezifischen Aktivität von naẗurlichen Radionukliden in den untersuchten
Kompartimenten züuberpr̈ufen. Als einfache Methode zur Verifizierung dieser An-
nahme wurde der so genannte Quantil-Quantil-Plot, kurz QQ-Plot, verwendet. Dabei
werden aus einem gemessenen und dann logarithmierten Datensatz die theoretisch zu
erwartenden Quantile mit den experimentell erhaltenen Quantilen verglichen. Die Güte
der anschließenden linearen Regression ist dann ein Maß für die Wahrscheinlichkeit,
dass die Annahme einer Normalverteilung für diese logarithmierten Werte nicht abge-
lehnt werden kann. Dieses empirischeÜberpr̈ufen einer Verteilung hat im Vergleich zu
einer reinen Test-Statistik, wie z.B. den Kolgmogorov-Smirnov- oder Shapiro-Wilk-
Test, den Vorteil, Gr̈unde f̈ur eine eventuelle Abweichung von der angenommenen
Verteilung schnell visuell erkennen zu können. Fehlen z.B. Messwerte in unteren oder
oberen Quantilen, so dass die Werte im QQ-Plot dort von der Interpolationsgeraden
abweichen, kann dies als Hinweis auf eine durch die Pflanze regulierte Aufnahme des
Radionuklides gedeutet werden. Eine solche Verteilung kann tatsächlich bei40K häufig
beobachtet werden. Bestand die Möglichkeit, dass die Annahme einer Verteilung durch
subjektives Beurteilen des QQ-Plots abzulehnen wäre, so wurde die Nullhypothese
mit Hilfe des Shapiro-Wilk-Tests mit einem Signifikantsniveau vonα = 0,05 getestet.
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Dabei arbeitet der Shapiro-Wilk-Test ebenfalls durch Vergleiche der empirisch ermit-
telten und theoretisch zu erwartenden Quantilen in Abhängigkeit vom Stichprobenum-
fang und eignet sich daher auch bei kleinen Stichprobenumfängen. F̈ur weiterf̈uhrende
Literatur siehe [Sha65] oder [Roy82].

5.2 Behandlung von Messwerten unterhalb der
Nachweis- und Erkennungsgrenzen

Je nach Probenart, Probenmasse, Dauer der Messung und verwendetem Detektor exi-
sitiert eine schwankende Anzahl von Messergebnissen, die unterhalb der Nachweis-,
aber auch unterhalb der Erkennungsgrenze liegen. Nach der Definition der charakte-
ristischen Grenzen k̈onnen Werte zwischen Erkennungs- und Nachweisgrenze nicht
mehr als quantitatives Messergebnis angesehen werden, wenn auch die Nullhypothese
abzulehnen ist. Im Fall von Werten unterhalb der Erkennungsgrenze hingegen kann
die Nullhypothese nicht mehr abgelehnt werden, was bedeutet, dass das Messver-
fahren als unzureichend angesehen werden muss. Trotzdem würde ein Gleichsetzen
der Werte unterhalb der Erkennungsgrenze mit Null und die Berücksichtigung dieser
,,Nullen“ die statistische Auswertung wie Mittelwertbildung, Berechnung der Schwan-
kungsbreite, Verteilungstests und Schätzung des Erwartungswertes verfälschen. An-
dererseits kann das Ignorieren dieser Werte zu einer erheblichenÜberscḧatzung von
Mittelwerten oder Erwartungswerten führen, wenn nur der rechte Teil einer gegebenen
Verteilung messtechnisch erfassbar ist und zur statistischen Auswertung herangezogen
wird. Daher wurde ein von HELSEL und COHN entwickeltes und in [Mes00b] bzw.
[Joh70] und [Hel88] beschriebenes Verfahren benutzt, um eine sinnvolle Schätzung
des Erwartungswertes und der Schwankungsbreite der spezifischen Aktivität zu er-
halten. Dieses Verfahren basiert auf der Extrapolation einer ermittelten Verteilung im
Wahrscheinlichkeits-Plot (also der aufgetragenen kumulativen Häufigkeitswahrschein-
lichkeit) zu niedrigen Werten hin und wird im Folgenden kurz vorgestellt. Dabei sind
zwei unterschiedliche F̈alle zu behandeln, nämlich

1. Das Verfahren nach HELSEL und COHN im Falle einer einzigen charakteristi-
schen Grenze und

2. das Verfahren nach HELSEL und COHN im Falle mehrerer (verschiedener) cha-
rakteristischen GrenzenGi .

Die Implementierung dieses Algorithmus in ein Computerprogramm erfolgte durch
Dipl. Phys. G. KANISCH an der Bundesforschungsanstalt für Fischerei, der dieses
freundlicherweise f̈ur Anwendungen im Rahmen dieser Arbeit zur Verfügung stellte.
Zunächst wird der erste Fall betrachtet, in dem Werte unterhalb einer charakteristi-
schen GrenzeG mit nur einer einzigen numerisch verschiedenen charakteristischen
Grenze auftreten.

73
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5.2.1 Verfahren nach H ELSEL und C OHN im Falle einer einzigen
charakteristischen Grenze

Sein die Anzahl der gemessenen Werteyi (i = 1, . . . ,n), von denenk Werte unterhalb
einer charakteristischen GrenzeG liegen. Dann kann wie folgt vorgegangen werden:

• Man sortiere die natürlichen Logarithmen ln(yi) der gemessenen Werteyi auf-
steigend der Gr̈oße nach.

• Anschließend wird allenn Messwerten die empirische Plot-Wahrscheinlichkeit
pi = i/(n+1) zugeordnet.

• Damit kannüber das Inverse der (integralen) VerteilungsfunktionΘ der Normal-
verteilung die Quantile der Normalverteilungzi durchzi = Θ−1(pi) berechnet
werden1.

• Ersatzwerteqi für diek Werte unterhalb der charakteristischen GrenzeG können
dann durchqi = exp(a+b·zi) mit i ≤ k berechnet werden, wobeia undb durch
gefittete Parameter der Ausgleichsgeraden im Wahrscheinlichkeits-Plot gegeben
sind.

• Zusammen mit den schon bekannten Wertenyi ergeben die so ermittelten Er-
satzwerteqi einen vollsẗandigen Datensatz, für den inüblicher Weise statistische
Kennwerte berechnet werden können.

Dieses Verfahren ist ein robustes Verfahren, das relativ unempfindlich gegenüber Ab-
weichungen von einer logarithmischen Normalverteilung ist. Allerdings müssen fol-
gende Voraussetzungen erfüllt sein [Mes00b] :

• Mindestens zwei (besser drei) signifikante, von einander verschiedene, Messwer-
te müssen oberhalb der charakteristischen GrenzeG vorliegen.

• Mindestens vier Messungen sollten vorgenommen worden sein, d.h.n≥ 4.

• Es d̈urfen nicht mehr als 80 % der Werte unterhalb der charakteristischen Grenze
G liegen.

Etwas komplexer ist die in [Hel88] und [Hir87] beschriebene Weiterentwicklung die-
ses Verfahrens, bei dem verschiedene Nachweisgrenzen existieren dürfen und die im
folgenden Abschnitt beschrieben wird. Die Darstellung dieses Verfahrens orientiert
sich dabei an [Mes00b].

1Diese Berechnungsvorschrift kann zum Beispiel einfach und unproblematisch in EXCEL ® durch den
Befehl ,,=STANDNORMINV(ZELLE)“ ausgef̈uhrt werden.
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5.2.2 Verfahren nach H ELSEL und C OHN im Falle mehrerer
charakteristischen Grenzen

In diesem Fall k̈onnen unterschiedliche charakteristische GrenzenGi vorliegen, wobei
nach der Sortierung des Datensatz sich nicht-signifikante Messwerte (also Messwerte
mit yi < Gi) und signifikante Messwerte (also Messwerte mityi > Gi) in beliebiger
Reihenfolge abwechseln dürfen. Es d̈urfen also in diesem Fall signifikante Werte auch
unterhalb der kleinsten Nachweisgrenze oder nicht-signifikante oberhalb des größten
signifikanten Wertes liegen.

Sei also wiederum ein Datensatz mit insgesamtn Elementenyi gegeben, derk nicht-
signifikante Werte mityi < Gi beinhaltet. Dann kann wie folgt vorgegangen werden:

• Man sortiere die Elementeyi des Datensatzes aufsteigend, wobei nicht-signifi-
kante Werte durch die entsprechende charakteristische GrenzeGi ersetzt werden.

• SeienX1,X2, . . . ,Xm m numerisch voneinander verschiedene charakteristische
Grenzen zu den dazugehörigen nicht-signifikanten Wertenyi . Dann gilt X1 <
X2 < .. . < Xm, wobeiXm+1 := ∞. Für jede dieser numerisch verschiedenen cha-
rakteristischen GrenzenXj ( j = 1, . . . ,m) werden durch Abz̈ahlen der sortierten
Werte folgende numerischen GrößenA j , B j undCj bestimmt:

A j = Anzahl der signifikanten Werteyi , die oberhalb derj-ten und unterhalb der
nächst-ḧoheren charakteristischen Grenze liegen, also:Xj ≤ yi < Xj+1.

B j = Anzahl aller Werteyi (signifikante und nicht signifikante), die unterhalb
der j-ten charakteristischen Grenze bis hinunter zum kleinsten Wert des
kompletten Datensatzes liegen, also:yi ≤ Xj .

Cj = Multiplizit ät der charakteristischen GrenzeXj , fallsXj mehrfach vorkommt.

• Die empirischen Wahrscheinlichkeitenpej für dieÜberschreitung der charakte-
ristischen GrenzeXj ist alspej = P(y≥ Xj) definiert und berechnet sich zu:

pej = pej+1 +(1− pej+1) ·
A j

A j +B j
. (5.7)

Dabei werden die empirischen̈Uberschreitungswahrscheinlichkeiten iterativ be-
ginnend mit der ḧochsten bestimmt, wobeipem+1 := ∞ gesetzt wird.

• Damit sind die empirischen Plot-Wahrscheinlichkeitenpi für dieA j signifikan-
ten Werte oberhalb derj-ten und unterhalb der (j + 1)-ten charakteristischen
Grenze durch

pi = (1− pej)+(pej − pej+1) ·
r

A j +1
(5.8)

gegeben, wobeir der Rang desi-ten signifikanten Wertes aus denA j Werten
zwischenXj undXj+a1 darstellt.
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5 Spezifische Aktivitäten natürlicher Radionuklide in Lebensmitteln

• Die empirische Plot-Wahrscheinlichkeitenpci für die j-te charakteristische Gren-
zeXj ergeben sich dann als

pci = (1− pej) ·
r

Cj +1
. (5.9)

Dabei ist durchr der Rang deri-ten charakteristischen Grenze mit demselben
Wert gegeben, sofern diej-te Nachweisgrenze mehrfach mit der MultiplizitätCj

vorkommt.

• Wie bei dem Verfahren mit nur einer charakteristischen Grenze werden nun
den Plot-Wahrscheinlichkeitenpi bzw. pci Quantile der Normalverteilungzi =
Θ−1(pi) undzi = Θ−1(pci) zugeordnet. Mit Hilfe der aus den signifikanten Wer-
ten stammendenzi = Θ−1(pi) können dann wiederum durch ln(yi) = a+ b · zi

Regressionsparametera undb und somit wegenqi = exp(a+b ·zi) Ersatzwerte
qi bestimmt werden.

• Durch die signifikanten Wertenyi einerseits und die bestimmten Ersatzwerteqi

andererseits liegt nun wiederum ein vollständiger Datensatz vor, für den statisti-
sche Kennwerte bestimmt werden können.

Auch für diesen Algorithmus gelten die in Abschnitt 5.2.1 genannten Bedingungen
bez̈uglich der Anwendbarkeit. Des Weiteren existieren zusätzliche Verbesserungen für
den Fall, dass nach der Sortierung der Daten mehrere charakteristische Grenzen auf-
einander folgen, ohne dass ein signifikanter Wert zwischen diesen liegt oder für den
Fall, dass die Anzahl (n− k) der signifikanten Werte klein ist. Auf eine ausführliche
Beschreibung dieser zusätzlichen Erg̈anzungen des Algorithmus, die auch dieÜberar-
beitung eines berechneten Datensatzes, bei dem Ersatzwerte größer sind als die ihnen
zugeordnete charakteristischen Grenzen, beinhaltet, wird an dieser Stelle nicht weiter
eingegangen und stattdessen auf [Hel88] und [Joh70] verwiesen.

Für die Durchf̈uhrung dieser Berechnung von Ersatzwerten stand am ZSR ein an
der Bundesforschungsanstalt für Fischerei von Dipl.-Phys. G. KANISCH entwickeltes
Computerprogramm zur Verfügung, in dem neben dem in diesem Kapitel beschrie-
benen Algorithmus auch die erwähnten Verbesserungen implementiert sind.Somit
wurden für all diejenigen Datens̈atze, die einen oder mehrere Werte unterhalb
der betreffenden charakteristischen Grenze beinhalteten, Ersatzwerte bestimmt
und diese bei der statistischen Auswertung ber̈ucksichtigt. Die Ergebnisse dieser
statistischen Auswertung findet man in den entsprechenden Kapiteln. Sie bilden die
Grundlage f̈ur die Diskussion der Messergebnisse.

Als charakteristische GrenzeG kommen in dieser Arbeit Erkennungs- oder Nachweis-
grenze in Frage. Ẅahrend Messwerte oberhalb der Nachweisgrenze im Gegensatz zu
Messwerten zwischen Erkennungs- und Nachweisgrenze als quantitatives Ergebnis ei-
ner Messung angesehen werden können, fußt die Scḧatzung einer Verteilung bei Hin-
zunahme der Werte zwischen Erkennungs- und Nachweisgrenzen auf einer größeren
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5.3 Weide- und Wiesenbewuchs

Anzahln der Messwerte, womit sich auch die Anzahl der Stützpunkte f̈ur die beschrie-
bene Abscḧatzung der Ersatzwerteqi erḧoht. Aus diesem Grund wurden Werte zwi-
schen Erkennungs- und Nachweisgrenze ebenfalls berücksichtigt, womitG = Erken-
nungsgrenze gesetzt wird.

Im Folgenden werden im Rahmen dieser Arbeit durchgeführte Untersuchungen zur
spezifischen Aktiviẗat in verschiedenen Kompartimenten vorgestellt und mit den in
der Literatur verf̈ugbaren Erkenntnissen verglichen. Tabellen, in denen die Ergebnis-
se einzelner Messungen dargestellt sind (z.B. Tabelle 5.11 auf Seite 96), beinhalten
fett oder normal gedruckte Einträge.Fett gedruckte Messergebnisse lagen oberhalb
der Nachweisgrenze, in normaler Schrift abgebildete Eintr̈age stehen f̈ur Werte
zwischen der Erkennungs- und Nachweisgrenze. Leere Felder hingegen symboli-
sieren Messergebnisse unterhalb der Erkennungsgrenze, so dass an dieser Stelle
kein qualitatives oder quantitatives Ergebnis angegeben werden konnte.

5.3 Weide- und Wiesenbewuchs

Untersuchungen von Weide- und Wiesenbewuchs fanden an zwei Standorten (Neß-
merpolder und HLW) statt, an denen an neun Tagen insgesamt 13 Weide- und Wie-
senbewuchsproben entnommen wurden. Eine Zusammenstellung der ermittelten spe-
zifischen Aktiviẗaten bezogen aufs Trockengewicht findet man in Tabelle 5.1. Dabei
wurden zur Bestimmung der statistischen Kenndaten nach dem oben beschriebenen
Verfahren von HELSEL und COHN für die Anzahl der Messwerte, die unterhalb der
Erkennungsgrenzen lagen, Ersatzwerte bestimmt. Den in Tabelle 5.1 dargestellten Da-
ten liegen also jeweils 13 (zum Teil reale, zum Teil geschätzte) Messwerte zu Grunde.

Dabei f̈allt eine im Vergleich mit den anderen Nukliden hohe210Pb-Konzentration
auf. Ein m̈ogliche Erkl̈arung ist die relativ große Oberfläche von Weide und Wiesen-
bewuchs, so dass die Deposition von210Pb als Folgeprodukt des emanierten222Rn als
wahrscheinlich bezeichnet werden kann. Diese Vermutung wird in [PF95] bestätigt.
Dort wurden Gras und Luzerne unter ansonsten identischen Bedingungen in einem
(belüfteten) Geẅachshaus und im Freien untersucht. Es ergaben sich deutlich niedri-
gere210Pb-Werte f̈ur denüberdachten Wiesenbewuchs, was im Wesentlichen auf die
Abwesenheit von nasser Deposition zurückgef̈uhrt wird. Auch scheint der Transport
von210Pb innerhalb der Pflanze dann effektiver zu sein, wenn nasse Deposition stattge-
funden hat, was sich wiederum mit der größeren Mobiliẗat von in Wasser gelöstem Blei
im Vergleich zu nicht gel̈ostem erkl̈aren l̈asst. Erẅahnenswert ist, dass die in [PF95]
ermittelten Ergebnisse für die spezifische Aktiviẗat von 210Pb in Gras und Luzerne
(Mittelwert 10,6± 1,9 Bq/kg) gut mit den in dieser Arbeit ermitteltenübereinstim-
men.

Insgesamt liegen die geometrischen Standardabweichungen mit Ausnahme der des
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5 Spezifische Aktivitäten natürlicher Radionuklide in Lebensmitteln

Tabelle 5.1:Spezifische Aktiviẗaten von Weide- und Wiesenbewuchs in Bq/kg bezo-
gen auf das Trockengewicht. Insgesamt wurden 13 Proben untersucht (n
= 13).

210Pb 226Ra 228Ra 228Th 238U 235U 40K

N a 13 11 11 13 4 8 13

arithm. MW. 12,0 0,67 0,80 0,57 0,34 0,05 580
arithm. Stabw. 7,8 0,75 0,57 0,41 0,30 0,03 196

geo. MW. 9,4 0,48 0,63 0,43 0,26 0,04 547
geo. Stabw. 2,3 2,2 2,1 2,2 2,0 2,0 1,4

EW (log) b 13,0 0,65 0,83 0,60 0,34 0,05 585

a Anzahl der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze.
b Erwartungswert bei angenommener logarithmischer Normalverteilung.

40K in der Gr̈oßenordnung von einem Faktor zwei. Bei40K betr̈agt die geometrische
Standardabweichung lediglich 1,4, was darauf schließen lässt, dass40K als Isotop ei-
nes essentiellen Elementes regulativ von Pflanzenüber den Wurzelpfad aufgenommen
werden kann (siehe Kapitel 6, Seite 111).

In den Abbildungen 5.1 bis 5.6 sind die oben beschriebenen QQ-Plots dargestellt, wo-
bei lediglich Werte oberhalb der Erkennungsgrenze berücksichtigt wurden. Dabei ist
die Güte der Regression mit einemR2-Wert vonR2 > 0,95 (mit Ausnahme von226Ra)
als gut zu bezeichnen, so dass die Annahme einer logarithmischen Normalverteilung
nicht abgelehnt werden kann. Folglich findet man in Tabelle 5.1 neben dem arithme-
tischen und geometrischen Mittel auch den nach Gleichung (5.4) definierten Erwar-
tungswert bei angenommener logarithmischer Normalverteilung.

5.4 Fleisch

Als zum Verzehr geeignete Fleischproben wurden zwei Proben Muskelfleisch vom
Rind (je eine Probe vom Standort Neßmerpolder und HLW) und je eine Probe von
Wildschwein (R̈ucken), Pute (Muskelfleisch), Schaf (Muskelfleisch) und Schwein
(Muskelfleisch) nach oben beschriebener Veraschungγ-spektrometrisch untersucht.
Dabei wurden Werte oberhalb der Erkennungs- und Nachweisgrenzen lediglich für
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Abbildung 5.1: QQ-Plot f̈ur die
210Pb-Aktivität in Weide- und

Wiesenbewuchs.
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Abbildung 5.2: QQ-Plot f̈ur die
226Ra-Aktivität in Weide- und

Wiesenbewuchs.
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Abbildung 5.3: QQ-Plot f̈ur die
228Ra-Aktivität in Weide- und

Wiesenbewuchs.
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Abbildung 5.4: QQ-Plot f̈ur die
228Th-Aktivit ät in Weide- und

Wiesenbewuchs.
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Abbildung 5.5: QQ-Plot f̈ur die
40K-Aktivit ät in Weide- und

Wiesenbewuchs.
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Abbildung 5.6: QQ-Plot f̈ur die
137Cs-Aktivität in Weide- und

Wiesenbewuchs.

40K gemessen; diese Werte können Tabelle 5.2 entnommen werden. Aussagenüber
mögliche Verteilungen von40K konnten wegen der geringen Probenzahl nicht getrof-
fen werden. Allerdings liegen in diesem Fall durch [BfS01], [Mau89] und [Mao95]
Vergleichswerte vor, die ebenfalls in Tabelle 5.2 angegeben wurden. Dabei zeigt sich
eine guteÜbereinstimmung zwischen den in dieser Arbeit ermittelten40K-Gehalten
und den Literaturwerten.

FRINDIK gibt in [Fri92] Gehalte von Thorium und Uran in Lebensmitteln tierischer
Herkunft an. Da die spezifischen Aktivitäten von Thorium und Uran in Fleisch mit-
tels γ-Spektrometrie nicht ermittelt werden konnten, stehen für diese Angaben keine
Vergleichswerte aus dieser Arbeit zur Verfügung.

Für andere natürliche Radionuklide findet man in der Literatur Angabenüber die spe-
zifische Aktiviẗat in Fleisch, die mit unterschiedlichen Analysemethoden, zumeist ra-
diochemischen Verfahren, ermittelt wurde. Soweit dem Autor bekannt, sind diese in
Tabelle A.15 im Anhang auf Seite 221 zusammengestellt.

5.5 Milch

Milch konnte, wie oben beschrieben, von den Höfen Neßmerpolder und Hermanns-
dorfer Landwerksẗatten bezogen werden. Von insgesamt 25 Proben lagen lediglich die
spezifischen Aktiviẗaten von40K bei allen Messungen oberhalb der Nachweisgrenze.
Eine Zusammenstellung der Messwerte und Vergleichswerte aus der Literatur findet
man in Tabelle 5.3.
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5.5 Milch

Tabelle 5.2:Spezifischen Aktiviẗaten von Fleisch in Bq/kg bezogen auf das Feuchtge-
wicht.

40K

Code Beschreibung A u(A)

HLWRiEPFl01 HLW -Rindfleisch- 102 5
HLWSaeF01 HLW -Schafsfleisch- 128 7
HLWSceF01 HLW -Schweinefleisch- 109 6
PoRiEPHf01 Neßmerpolder -Rindfleisch- 90 5
ScWsEPR̈u01 Schessinghausen -Wildschwein- 115 6
ScPuEPḦa01 Schessinghausen -Pute- 75 4

arthimetischer Mittelwert 103
Standardabweichung 19

Literaturwerte

Quelle Beschreibung A u(A)

[BfS01] Fleisch allgemein 90 60-120a

[Mau89] Fleisch allgemein 100
[Mao95] Rind 84 2
[Mao95] Pute 76 2
[Mao95] Schwein 100 2

a Zitierter Wertebereich.
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Tabelle 5.3:Spezifischen Aktiviẗaten von Kuhmilch in Bq/kg bezogen auf das Feucht-
gewicht (n=25).

40K 137Cs 226Ra 238U 210Pb

N a 25 10 5 0 0

arithm. MW. 46 0,05 0,11
arithm. Stabw. 04 0,03 0,04

geo. MW. 46 0,04 0,10
geo. Stabw. 1,1 1,8 1,4

EW b 46 0,05 0,11

Literaturwerte

[Mau89] 40 0,01-0,03 0,03
[BfS01] 35-65 0,001-0,130 0,004-0,260
[Shu94] 36-52 0,14
[Rad96] 72 0,06 0,030
[Yu99] 41-61 0,05 0,035
[Shi97] 40-48 54
[MB80] 0,003-0,010 0,011
[Wat83] 0,003-0,040
[PF97] 0,008-0,012 0,018
[Fri86] 0,0003
[Fri92] 0,0002
[Tho03] 0,0001-0,0006
[Lad73] 0,02

a Anzahl der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze.
b Erwartungswert bei angenommener logarithmischer Normalverteilung.
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5.6 Getreide

Daneben konnte lediglich für 137Cs und226Ra in einigen Messungen spezifische Ak-
tivit äten oberhalb der jeweiligen Erkennungsgrenze detektiert werden. Die Schwan-
kungsbreite der40K-Aktivit ät ist mit einer geometrischen Standardabweichung von
1,1 recht klein, was aufgrund der regulierenden Mechanismen bezüglich der Kalium-
aufnahme mit der Physiologie von Rindern erklärt werden kann. Auch unterscheiden
sich arithmetisches und geometrisches Mittel sowie der Erwartungswert bei angenom-
mener logarithmischer Normalverteilung nur geringfügig. Insgesamt befinden sich die
Messwerte f̈ur 40K innerhalb der in der Literatur zu findenden Schwankungsbreite.

Für 137Cs wurden zehn Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze ermittelt. Mit ei-
nem Erwartungswert von 0,05 Bq/kg Feuchtgewicht befinden sich die in dieser Ar-
beit berechneten Werte in guterÜbereinstimmung mit denen aus [Rad96] und [Yu99].
Da sowohl [Shu94] als auch [Shi97] Untersuchungen aus der Ukraine beschreiben,
sind die im Vergleich recht hohen Angaben (vor allem in [Shi97]) plausibel, da vom
Tschernobyl-Unfall beeinflusste Gegenden beprobt wurden. Im Fall von226Ra stan-
den lediglich f̈unf Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze zur Verfügung. Damit
liegen 80 % der Messwerte unterhalb der Erkennungsgrenze, so dass das Verfahren
von HELSEL und COHN zur Bestimmung von Ersatzwerten kaum noch anwendbar ist.
Berechnet man dennoch Ersatzwerte, so ergibt sich ein Erwartungswert der spezifi-
schen Aktiviẗat von 0,11 Bq/kg. Dies liegẗuber den meisten in der Literatur gemachten
Angaben aber innerhalb der in [BfS01] angegebenen Schwankungsbreite.

5.6 Getreide

Getreide konnte von den Standorten Gestorf (Weizen), Neßmerpolder (Weizen, Gerste,
Hafer und Raps), Schessinghausen (Weizen, Tritikale, Roggen und Raps) und Schle-
wecke (Weizen, Gerste und Raps) bezogen werden. Wo möglich, wurde, wie oben
beschrieben, auch das zu dem Korn gehörige Stroh beprobt undγ-spektrometrisch un-
tersucht. Eine Zusammenstellung aller genommenen Getreideproben kann Tabelle 5.4
entnommen werden.

Mit Raps wurde der Vollsẗandigkeit halber ein Getreide untersucht, das zwar nicht
unmittelbar Teil der menschlichen Nahrungskette ist, zu geringen Prozentsätzen aller-
dings als Speisëol verarbeitet wird. Ẅahrend sich die Angaben der spezifischen Akti-
vität für das Korn auf das Feuchtgewicht beziehen, wurde für das Stroh die Aktiviẗat
pro kg Trockengewicht berechnet. Die Ergebnisse der statistischen Analyse sind in
Tabelle 5.5 dargestellt.

Insgesamt ergaben die meisten Messungen Ergebnisse oberhalb der Erkennungsgren-
ze. Im Korn konnten allerdings238U in keiner und235U lediglich in vier Proben
nachgewiesen werden, wobei diese Werte zwar oberhalb der Erkennungs- aber un-
terhalb der Nachweisgrenze lagen. Die höchsten spezifischen Aktivitäten findet man
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5 Spezifische Aktivitäten natürlicher Radionuklide in Lebensmitteln

Tabelle 5.4:Zusammenstellung der untersuchten Getreideproben.

Code Datum Ort Beschreibung Korn Stroh

GeKoMPWe01 15.08.2001 Gestorf Weizen
√ √

PoKoMPGe01 27.08.2001 Neßmerpolder Gerste
√

PoKoMPHa01 27.08.2001 Neßmerpolder Hafer
√ √

PoKoMPHa02 27.08.2001 Neßmerpolder Hafer
√ √

PoKoMPWe01 27.08.2001 Neßmerpolder Weizen
√ √

PoKoMPRa01 27.08.2001 Neßmerpolder Raps
√

ScKoMPRo01 16.08.2001 Schessinghausen Roggen
√ √

ScKoMPTr01 16.08.2001 Schessinghausen Tritikale
√ √

ScKoMPTr02 11.09.2001 Schessinghausen Tritikale
√ √

ScKoMPWe01 11.09.2001 Schessinghausen Weizen
√

ScKoMPWe02 11.09.2001 Schessinghausen Weizen
√

ScKoMPRa01 13.08.2001 Schessinghausen Raps
√

SlKoMPGe02 21.07.2001 Schlewecke Gerste
√ √

SlKoMPGe01 21.07.2001 Schlewecke Gerste
√ √

SlKoMPWe01 06.08.2001 Schlewecke Weizen
√ √

SlKoMPWe02 20.08.2001 Schlewecke Weizen
√ √

SlKoMPRa01 27.07.2001 Schlewecke Raps
√

wiederum bei40K, wohingegen f̈ur Mitglieder der naẗurlichen Zerfallsreihen die spe-
zifische Aktiviẗat von210Pb deutlich die der anderen Zerfallsprodukteübersteigt. Die
Annahme der logarithmischen Normalverteilung kann für fast alle Nuklide mit hoher
Wahrscheinlichkeit nicht abgelehnt werden (R2-Werte mitR2 > 0,95 für 210Pb,226Ra,
228Ra und228Th). In Tabelle 5.5 sind als Vergleich die in [BfS01] angegebenen Werte
aufgef̈uhrt. Dabei zeigt sich eine gutëUbereinstimmung mit den am ZSR bestimm-
ten Daten. Eine Auflistung weiterer Daten aus der Literatur, in denen auch vereinzelt
Messwerte f̈ur 228Th gefunden werden können, ist im Anhang in Tabelle A.16 auf Seite
222 dargestellt. Zum Vergleich mit der Literatur ist folgendes anzumerken:

• Wie oben schon bemerkt, liegen die am ZSR gemessenen Werte für 210Pb in-
nerhalb der in [BfS01] angegebenen Schwankungsbreite. Andere Veröffentli-
chungen berichten von geringeren Konzentrationen, geben aber keine Schwan-
kungsbreite an und spiegeln somit lediglich die Ergebnisse von Einzelmessun-
gen wider. Unterteilt man die Gesamtheit der untersuchten Kornproben in die
einzelnen Getreidearten (siehe Tabelle 5.6), so findet sich für Gerste eine sehr
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5.6 Getreide

Tabelle 5.5:Spezifische Aktiviẗaten von naẗurlichen Radionukliden in Getreide-Korn
und Getreide-Stroh zusammen mit den statistischen Kenndaten.

210Pb 226Ra 228Ra 228Th 238U 235U 40K

Getreide - Korn (bezogen aufs FG, n = 17)

N a 13 16 13 15 0 4 17
arithm. MW in Bq/kg 0,70 0,11 0,17 0,08 0,007 135
arithm. Stabw. in Bq/kg 0,81 0,06 0,09 0,06 0,008 57

geo. MW in Bq/kg 0,38 0,09 0,15 0,06 0,004 125
geo. Stabw. 3,1 1,9 1,7 2,2 2,5 1,5

EW (log) in Bq/kg 0,72 0,11 0,17 0,08 0,007 135

R2 (log-normal) 0,97 0,97 0,99 0,95 0,94

[BfS01] 0,04-10,2 0,04-1,54 87-246

Getreide - Stroh (bezogen aufs TG, n = 11)

N a 11 11 10 11 1 5 11
arithm. MW in Bq/kg 12,69 1,09 1,40 0,77 1,38 0,03 357
arithm. Stabw. in Bq/kg 4,49 0,61 0,66 0,40 0,03 143

geo. MW in Bq/kg 12,08 0,90 1,25 0,66 0,02 330
geo. Stabw. 1,4 2,0 1,7 1,8 2,2 1,5

EW (log) in Bq/kg 12,78 1,14 1,42 0,79 0,03 358

Faktor Stroh / Getreideb

arithmetisches Mittel 18,2 10,3 8,4 9,6 3,5 2,1
EW 14,3 10,6 8,4 9,4 4,6 2,1

a Anzahl der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze.
b Quotient aus spezifischer Aktivität im Stroh und der spezifischen Aktivität im Getreide,
beides bezogen aufs Trockengewicht.

85
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guteÜbereinstimmung mit den in [PF95] angegebenen Werten. Insgesamt ist die
Schwankungsbreite der im Rahmen dieser Arbeit gemessenen210Pb Messwerte
mit einer geometrischen Standardabweichung von 3,1 recht groß.

• Bez̈uglich226Ra kann von einer sehr gutenÜbereinstimmung mit Literaturdaten
gesprochen werden. Der in dieser Arbeit berechnete Erwartungswert der spezi-
fischen Konzentration liegt innerhalb der in [BfS01] und [Mau89] angegebenen
Schwankungsbreite und stimmt gut mit den in [Mor71], [Fis70], [Fis87] oder
[PF97] dargestellten Werten̈uberein. F̈ur 228Ra konnte kein Vergleichswert in
der Literatur gefunden werden.

• Untersuchungen zu228Th findet man in [Fri89]. Die dort ermittelten spezifischen
Aktivit äten stimmen f̈ur Weizen sehr gut und für Gerste und Roggen bis auf
einen Faktor zwei mit den in dieser Arbeit ermitteltenüberein.

• Für Uran konntenγ-spektrometrisch keine Werte oberhalb der Nachweisgrenze
gemessen werden. Der Mittelwert von vier235U-Werten lag deutlicḧuber den in
[Fis87] genannten Konzentrationen, wobei weitere vergleichbare Literaturwerte
dem Autor nicht bekannt sind. Allerdings ist die Bestimmung von Ersatzwerten
nach HELSEL und COHN bei lediglich vier Werten oberhalb der Erkennungs-
grenze fraglich, was sich auch in der großen geometrischen Standardabweichung
von 2,5 widerspiegelt.

• Die in [BfS01] angegebene Schwankungsbreite von40K in Getreide umfasst den
in dieser Arbeit ermittelten Wert und auch die in [Mau89] angegebene spezifi-
sche Aktiviẗat von 100 Bq/kg liegt innerhalb der in dieser Arbeit ermittelten
Variabilität der spezifischen Aktivität.

Bez̈uglich des Strohs lagen keine Literaturangaben vor, da in den meisten Fällen der
zum Verzehr geeignete Anteil eines Produktes Gegenstand der Untersuchung war. Ins-
gesamt zeigt sich, wie in Tabelle 5.5 unten dargestellt, eine deutlich Erhöhung der
spezifischen Aktiviẗat im Stroh im Vergleich zum Korn. Dabei ist der Quotient aus der
spezifischen Aktiviẗat im Stroh und der spezifischen Aktivität im Korn bei210Pb mit
14,3 am gr̈oßten und beträgt bei40K als kleinsten Wert immerhin noch 2,1 (bezogen
auf den Erwartungswert).

Unterteilt man die Gesamtheit der Gertreidekornproben in die einzelnen Getreidesor-
ten (Tabelle 5.6), so fällt vor allem ein im Vergleich zu anderen Getreidearten erhöhter
40K-Gehalt bei Raps auf. Dies lässt sich durch den im Vergleich mit anderen Getrei-
desorten erḧohten Bedarf des Raps an Kalium erklären, das f̈ur die Frostḧarte, die
Blüten- und Schotenausbildung sowie den Wasserhaushalt eine entscheidene Rolle
spielt [Krü01]. Aus diesem Grund ist auch die empfohlenen Düngemenge von Kali
(K2O) für Raps fast doppelt so hoch wie für andere Getreidesorten [Vet94].
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Tabelle 5.6:Vergleich der spezifischen Aktivitäten von verschiedenen Getreidesorten.
Alle Angaben in Bq/kg und bezogen auf das Feuchtgewicht.

210Pb 226Ra 228Ra 228Th 40K
A a u(A) b A u(A) A u(A) A u(A) A u(A)

Gerste 0,97 0,44 0,12 0,08 0,21 0,16 0,12 0,09 099 15
Hafer 1,58 0,72 d 0,05c 0,03 0,01 099 39
Raps 0,47c 0,13 0,09 0,23 0,06 0,10 0,10 244 10
Roggen 0,66c 0,07c 0,18c 0,14c 123 5
Tritikale 0,30c 0,14 0,06 0,19 0,05 0,11 0,10 146 1
Weizen 0,77 1,24 0,10 0,05 0,18 0,07 0,08 0,03 109 29

a arithmetischer Mittelwert der Einzelmessungen.
b Standardabweichung des Mittelwertes.
c nur ein Messwert oberhalb der Erkennungsgrenze vorhanden.
d kein Messwert oberhalb der Erkennungsgrenze vorhanden.

5.7 Gemüse

Gem̈use konnte k̈ustenfern vom Hof ,,Jeinsen“ und küstennah vom Betrieb ,,Grün-
deich“ bezogen werden. Eine Auflistung der Proben und deren Beschreibung findet
man in Tabelle 5.7. Zusätzlich zu den Standorten ,,Jeinsen“ und ,,Gründeich“ wurden
Kartoffeln aus Gestorf und Rhabarber aus Gümmer beprobt. Da keiner der Betrie-
be Karotten anbaute, wurden diese auf einem Wochenmarkt in Hannover-Linden er-
worben. Sie stammen von der Gärtnerei ,,Klages“ in Uetze-Katensen (Biolandbetrieb
Nr. 31693). Zu diesen Karotten konnte keine Bodenprobe entnommen werden. Wenn
möglich, wurden, wie oben beschrieben, auch nicht zum Verzehr geeignete Pflanzen-
teile untersucht, um Informationenüber die Translokation der Radionuklide innerhalb
der Pflanze zu gewinnen. Wurzelwerk wurde prinzipiell verworfen, da die Masse für
eineγ-spektrometrische Analyse nicht ausreichte.

Betrachtet man die Gesamtheit der Proben, so kann die Verteilung von natürlichen Ra-
dionukliden in guter N̈aherung als logarithmische Normalverteilung beschrieben wer-
den. So sind f̈ur die Gesamtheit aller Gem̈useproben die QQ-Plots der Messergebnisse
oberhalb der Nachweisgrenze in den Abbildungen 5.7 bis 5.12 dargestellt. Insgesamt
zeigt sich eine gutëUbereinstimmung, so dass die Annahme einer logarithmischen
Normalverteilung nicht abgelehnt werden kann. Für 238U und 235U wurde kein Test
auf eine Verteilung durchgeführt, da die Anzahl der Proben, bei denen die ermittelte
spezifische Aktiviẗat oberhalb der Nachweisgrenze lag, mit fünf bzw. vier zu gering
war. Während sich f̈ur 210Pb eine sehr gutëUbereinstimmung mit der Hypothese ei-
ner logarithmischen Normalverteilung zeigt, kann man für 40K eine Abweichung von
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Tabelle 5.7:Zusammenstellung der untersuchten Gemüseproben.

Code Datum Ort Beschreibung

GrGeEPBk01 02.10.2002 Gründeich Blumenkohl
GrGeEPKa01 02.10.2002 Gründeich Kartoffeln
GrGeEPKr01 03.09.2002 Gründeich Kohlrabi
GrGeEPKs01 03.09.2002 Gründeich Kopfsalat
GrGeEPLa01 02.10.2002 Gründeich Lauch
GrGeEPMg01 03.09.2002 Gründeich Mangold
GrGeEPPe01 02.10.2002 Gründeich Petersilie
GrGeEPRd01 03.09.2002 Gründeich Radieschen
GrGeEPRb01 02.10.2002 Gründeich Rote Bete
GrGeEPWeK01 03.09.2002 Gründeich Weißkohl
GrGeEPWk01 02.10.2002 Gründeich Wirsingkohl

JeGeEPBk01 13.09.2001 Jeinsen Blumenkohl
JeGeEPBr02 21.09.2001 Jeinsen Brokoli
JeGeEPEg01 14.08.2001 Jeinsen Einlegegurken
JeGeEPGk01 22.11.2001 Jeinsen Grünkohl
JeGeEPKp01 14.08.2001 Jeinsen Knollenpetersilie
JeGeEPKr01 14.08.2001 Jeinsen Kohlrabi
JeGeEPKs01 14.08.2001 Jeinsen Kopfsalat
JeGeEPLa02 21.09.2001 Jeinsen Lauch
JeGeEPMg01 14.08.2001 Jeinsen Mangold
JeGeEPPe02 21.09.2001 Jeinsen Petersilie
JeGeEPRo02 21.09.2001 Jeinsen Rosenkohl
JeGeEPRb01 14.08.2001 Jeinsen Rote Bete
JeGeEPWeK01 13.09.2001 Jeinsen Weißkohl
JeGeEPWK01 13.09.2001 Jeinsen Wirsingkohl

LiGeEPKa01 02.11.2002 Uetze-Katensen Karotten
GeGeEPKa01 15.08.2001 Gestorf Kartoffeln
GuGeEPRh01 15.07.2001 Gümmer Rhabarber
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Abbildung 5.7: QQ-Plot f̈ur die
210Pb-Aktivität in Gem̈useproben.
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Abbildung 5.8: QQ-Plot f̈ur die
226Ra-Aktivität in Gem̈useproben.

der Interpolationsgeraden für kleine Werte erkennen. Dies lässt auf den regulativen
Charakter der40K-Aufnahme von Pflanzen schließen. Da für alle anderen Nuklide die
Anzahl der Messwerte oberhalb der Nachweisgrenze bedeutend kleiner war, sind für
diese Nuklide Spekulationen̈uber die Gr̈unde der Abweichungen von einer logarith-
mischen Normalverteilung schwierig.

Die Verteilung der spezifischen Aktivitäten von nur zum Verzehr geeigneten Bestand-
teilen des untersuchten Gemüses findet man mit den dazugehörigen statistischen Kenn-
daten in Tabelle 5.8.

Hierbei fallen ungeẅohnlich hohe geometrische Standardabweichungen auf, die eine
genauere Betrachtung notwendig machen. In Tabelle 5.9 findet man eine detaillierte
Untersuchung des in Tabelle 5.8 beschriebenen Datensatzes.

Dort wurde exemplarisch das zum Verzehr geeignete Blatt- und Wurzelgemüse ein-
mal für Werte oberhalb der Erkennungs- und einmal lediglich für Werte oberhalb der
Nachweisgrenzen statistisch analysiert. Zur Veranschaulichung der Veränderung von
statistischen Kenndaten (Mittelwerte, Standardabweichungen, Erwartungswerte usw.)
durch die Anwendung des Algorithmus von HELSEL und COHN geschah dies jeweils
auf zwei verschiedene Arten, nämlich zun̈achst nur unter Berücksichtigung der signi-
fikanten Werte und dann mit Hilfe des oben beschriebenen Algorithmus von HELSEL

und COHN auch mit gescḧatzten Werten. Dabei wird folgendes deutlich:

• Die Erwartungswerte der spezifischen Aktivitäten unterscheiden sich, je nach-
dem, ob man Werte zwischen der Erkennungs- und Nachweisgrenze berücksich-
tigt, nicht erheblich. Allerdings steigt die geometrische Standardabweichung bei
der Hinzunahme dieser Werte in der Regel, und zwar zum Teil deutlich (Bsp.
210Pb von 1,8 auf 3,0).
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Abbildung 5.9: QQ-Plot f̈ur die
228Ra-Aktivität in Gem̈useproben.
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Abbildung 5.10: QQ-Plot f̈ur die
228Th-Aktivit ät in Gem̈useproben.
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Abbildung 5.11: QQ-Plot f̈ur die
40K-Aktivit ät in Gem̈useproben.
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Abbildung 5.12: QQ-Plot f̈ur die
137Cs-Aktivität in Gem̈useproben.

90



5.7 Gemüse

Tabelle 5.8:Statistische Daten der spezifischen Aktivität von zum Verzehr geeigneten
Gem̈useproben ohne Unterscheidung in Wurzel- und Blattgemüse (n=28).

210Pb 226Ra 228Ra 228Th 238U 235U 40K

N a 13 22 14 15 6 7 28

arithm. MW. in Bq/kg 0,47 0,14 0,135 0,08 0,10 0,008 116
arithm. Stabw. in Bq/kg 0,67 0,15 0,14 0,12 0,14 0,008 64

geo. MW. in Bq/kg 0,15 0,08 0,06 0,02 0,015 0,006 102
geo. Stabw. 5,0 3,4 4,1 5,6 3,1 2,1 1,6

EW (log) in Bq/kgb 0,54 0,16 0,16 0,10 0,10 0,008 115

R2 (log-normal)c 0,96 0,93 0,96 0,92 0,95

a Anzahl der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze.
b Erwartungswert bei angenommener logarithmischer Normalverteilung nach Gl. (5.4).
c R2 der Interpolation im QQ-Plot bei angenommener logarithmischer Normalverteilung.

• Durch die Anwendung des Verfahrens von HELSEL und COHN und die damit
verbundene Berücksichtigung von Scḧatzwerten f̈ur Messwerte unterhalb der
Erkennungsgrenze sinkt der Erwartungswert deutlich. Dieser (zu erwartende)
Effekt hängt von der Anzahlk der Messwerte unterhalb der jeweiligen charakte-
ristischen Grenze und vom Grad derÜbereinstimmung zwischen angenomme-
ner und tats̈achlich vorhandener logarithmischer Normalverteilung ab.

• Die Anwendung des HELSEL-COHN-Algorithmus f̈uhrt in beiden F̈alle zu einer
erheblichen Vergr̈oßerung der geometrischen Standardabweichung. Diese geo-
metrische Standardabweichung entspricht also nicht der in den Proben tatsäch-
lich gemessenen geometrischen Standardabweichung, sondern entsteht durch
die Extrapolation der Verteilung in den Bereich unterhalb der entsprechenden
charakteristischen Grenzen und spiegelt damit neben der Breite der Verteilung
der spezifischen Aktiviẗat auch den Grad der Unkenntnisüber diese wider.

• Bei der Verwendung des HELSEL-COHN-Algorithmus mit Daten oberhalb der
Nachweisgrenze ergeben sich etwas niedrigere Erwartungswerte im Vergleich
zur Anwendung auf Daten, die zusätzlich Werte zwischen Erkennungs- und
Nachweisgrenzen erhalten. Auch sind die geometrischen Standardabweichung
der gemessenen Werte in diesem Fall deutlich niedriger. Allerdings sinkt somit
auch die Zahl der Werte oberhalb der charakteristischen Grenze, so dass im Fall
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Tabelle 5.9:Vergleich der statistischen Kenndaten der spezifischen Aktivität von zum
Verzehr geeigneten Gem̈useproben ohne Unterscheidung in Wurzel- und
Blattgem̈use (n=28).

210Pb 226Ra 228Ra 228Th 238U 235U 40K

yi > NWG

N a 9 13 10 9 3 2 28
geo. Stabw. 1,8 2,1 1,6 1,9 2,0 1,9 1,6
EW (log) in Bq/kgb 1,30 0,26 0,25 0,22 0,29 0,02 115
R2 (log-normal)c 0,96 0,93 0,96 0,92 - - 0,95

Verfahren nachHELSEL und COHN mit Wertenyi > NWG

N d 28 28 28 28 28 28 28
geo. Stabw. 3,7 3,3 2,3 4,9 - - 1,6
EW (log) in Bq/kgb 0,40 0,13 0,12 0,09 - - 115

yi > EG

N a 13 22 14 15 6 7 28
geo. Stabw. 3,0 2,6 1,8 3,9 1,8 2,0 1,6
EW (log) in Bq/kgb 1,15 0,19 0,25 0,19 0,33 0,02 115
R2 (log-normal)c 0,91 0,97 0,95 0,93 0,98 0,92 0,95

Verfahren nachHELSEL und COHN mit Wertenyi > EG

N d 28 28 28 28 28 28 28
geo. Stabw. 5,0 3,4 4,1 5,6 3,1 2,1 1,6
EW (log) in Bq/kgb 0,54 0,16 0,16 0,10 0,10 0,008 115

a Anzahl der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze.
b Erwartungswert bei angenommener logarithmischer Normalverteilung nach Gl. (5.4).
c R2 der Interpolation im QQ-Plot bei angenommener logarithmischer Normalverteilung.
d Anzahl der ber̈ucksichtigten Messwerte (Summe aus signifikanten und geschätzen
Messwerten oberhalb der Erkennungsgrenze).
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von 238U und 235U eine Auswertung der Messergebnisse nicht mehr sinnvoll
möglich ist.

• Aus diesen Gr̈unden wurde, wie schon oben erwähnt, f̈ur alle Datens̈atze der
spezifischen Aktiviẗat auch Werte zwischen Erkennungs- und Nachweisgrenzen
als Messergebnisse akzeptiert und auf Grundlage dieser Werte das Verfahren
von HELSEL und COHN angewandt. Es sei nochmal darauf hingewiesen, dass
die dabei berechneten und z.T. sehr großen geometrischen Standardabweichun-
gen Ergebnisse des Extrapolationsvorgangs sind und nicht notwendigerweise die
tats̈achlich gegebene Schwankungsbreite der spezifischen Aktivitäten charakte-
risieren.

• Die mathematischen Grenzen der Anwendbarkeit des Verfahrens von HELSEL

und COHN wurden oben beschrieben (siehe Seite 74). Allerdings ist die Extra-
polation von Verteilungen, bei denen die Schätzungen von Kenndaten (Erwar-
tungswert, geometrische Standardabweichung) auf wenigen Messwerten beru-
hen, auch dann mit großen Unsicherheiten behaftet, wenn die Durchführung des
eigentlichen Algorithmus kein Problem darstellt - eben weil die Schätzung der
Kenndaten einer Verteilung mit wenigen Messwerten unsicher ist. Darüber hin-
aus muss die Aussage, dass 20 % der Werte genügen, um die Verteilung der
unbekannten 80 % zu schätzen, kritisch hinterfragt werden, da die (z.B. durch
die Messunsicherheit gegebenen) Schwankungsbreite in diesen 20 % große Aus-
wirkung auf die Verteilung der nicht bekannten 80 % haben kann.

Die Unterteilung in nicht essbare oder zum Verzehr geeignete Pflanzenteile berück-
sichtigt nicht die unterschiedliche Situation bei Wurzel- bzw. Blattgemüse. Bei Wur-
zelgem̈use besteht ein ganz erheblicher pflanzenphysiologischer Unterschied zwischen
der zum Verzehr geeigneten Wurzel oder Knolle und nicht essbaren Pflanzenteile wie
z.B. Blättern. Bei Blattgem̈use bestand der nicht essbarer Anteil in der Regel aus Deck-
blättern, die in ihrer Entstehung und vor allem Funktion den zum Verzehr geeigneten
Pflanzenteilen gleichen. Deshalb wurden die vorliegenden Proben nochmals in Blatt-
gem̈use (Blumenkohl, Wirsingkohl, Weißkohl, Grünkohl, Brokoli, Kopfsalat, Man-
gold, Lauch, Petersilie, Rhabarber) und Wurzelgemüse (Kohlrabi, Rote Bete, Einle-
gegurken, Knollenpetersilie, Karotten und Kartoffeln) eingeteilt. Kohlsorten wurde als
Blattgem̈use angesehen, um der Kategorie ,,Blattgemüse“ hinreichend viele Messwer-
te oberhalb der Erkennungs- und Nachweisgrenze zuordnen zu können.

5.7.1 Wurzelgemüse

Durch die Aufteilung in Wurzelgem̈use und Blattgem̈use und der notwendigen Unter-
scheidung zwischen dem essbaren und nicht essbaren Teil reduziert sich die Anzahl
der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze deutlich. Eine Zusammenfassung der
Ergebnisse der Datenanalyse kann Tabelle 5.10 entnommen werden.
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Tabelle 5.10:Statistische Auswertung der spezifischen Aktivität von Wurzelgem̈use.

210Pb 226Ra 228Ra 228Th 238U 235U 40K

essbar (n=10)

N a 1 7 4 4 1 3 10
arithm. MW in Bq/kg 0,15 0,07 0,07 0,02 0,11 0,008 126
arithm. Stabw. in Bq/kg 0,06 0,09 0,04 0,003 78

geo. MW in Bq/kg 0,05 0,03 0,007 0,008 110
geo. Stabw. 2,4 3,7 4,1 1,4 1,7

EW (log) in Bq/kg b 0,07 0,07 0,02 0,008 127

nicht essbar (n=6)

N a 6 6 5 5 3 4 6
arithm. MW in Bq/kg 2,33 0,53 0,59 0,40 0,31 0,03 167
arithm. Stabw. in Bq/kg 0,99 0,24 0,33 0,28 0,27 0,01 78

geo. MW in Bq/kgb 2,13 0,48 0,51 0,26 0,22 0,03 153
geo. Stabw. 1,7 1,6 1,8 3,2 2,3 1,6 1,6

EW (log) in Bq/kg b 2,40 0,54 0,60 0,52 0,32 0,03 170

Faktor nicht essbar / essbar

arithm. MW 15,50c 7,6 8,4 18,4 2,8c 3,7 1,3
EW 7,7 8,4 27,0 3,8 1,3

a Anzahl der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze.
b Erwartungswert bei angenommener logarithmischer Normalverteilung nach Gl. (5.4).
c Diesem Verḧaltnis liegt nur ein Messwert zugrunde.
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Man erkennt, dass die spezifischen Aktivitäten im zum Verzehr geeigneten Teil der
Pflanzen deutlich unter denen im nicht essbaren Teil liegen, was im unteren Bereich
von Tabelle 5.10 unter der Zeile ,,Faktor essbar / nicht essbar“ durch den Quotien-
ten aus der spezifischen Aktivität in nicht essbaren zu essbaren Pflanzenbestandteilen
quantifiziert wird. Dieser Faktor ist für 210Pb und228Th besonders hoch, was im Fall
von210Pb durch Deposition von luftgetragenem210Pb auf der Blattoberfl̈ache des nicht
zum Verzehr bestimmten Teils der Pflanze erklärt werden mag. Aber auch für andere
Nuklide liegt der Unterschied der spezifischen Aktivität zwischen essbaren und nicht
essbaren Teilen einer Pflanze bei einem Faktor deutlichüber 1. Das l̈asst darauf schlie-
ßen, dass diese Radionuklide hauptsächlich gel̈ost im Bodenwasser von der Pflanze
aufgenommen und dann durch Transpiration im Xylem in die Blätter transportiert und
dort eingebaut werden. Eine Ausnahme bildet das40K, das mit einem Verḧaltnis von
1,3 ann̈ahernd gleichverteilt wird. Das wiederum erklärt sich dadurch, dass Kalium
als wichtiges N̈ahrelement eine entscheidene Rolle bei Stoffwechselvorgängen in der
pflanzlichen Zelle spielt und somit gleichermaßen in Blättern und Wurzelwerk benötigt
wird und auch im Phloem transportiert werden kann.. Bestätigt wird diese Aussage in
[Chi00], wo die Verteilung von40K in Lublin (Polen) in diversen Gem̈usen bestimmt
und dabei zwischen essbaren und nicht essbaren Bestandteilen unterschieden wird.
Dort beschreiben CHIBOWSKI ET AL ., dass in den Knollen von Karotten in etwa die-
selbe spezifische Aktivität gemessen wurde wie in den Blättern. Insgesamt stimmt die
dort ermittelte spezifische Aktivität von40K gut mit der am ZSR ermittelten̈uberein
(siehe auch Tabelle A.17 im Anhang auf Seite 225).

Ein Vergleich mit der Literatur ist in Tabelle 5.11 dargestellt. Dabei wurden dort mit
[BfS01] und [Mau89] zwei Ver̈offentlichungen geẅahlt, die ihrerseits eine Daten-
sammlung f̈ur Deutschland [BfS01] und eine Literaturrecherche in England [Mau89]
präsentieren. Insgesamt liegen die am ZSR ermittelten Werte innerhalb der dort an-
gegebenen Schwankungsbreite der spezifischen Aktivität. Eine ausf̈uhrlichere Zusam-
menstellung der in der Literatur veröffentlichten und dem Autor bekannten Ergebnis-
se kann im Anhang in Tabelle A.17 eingesehen werden. Angaben, die sich auf das
Trockengewicht bezogen, wurden mit Hilfe der in [MES00f] angegebenen Verhältnis-
se zwischen Trocken- und Feuchtgewicht umgerechnet, um die Vergleichbarkeit der
Messwerte zu geẅahrleisten. Aufgrund der F̈ulle der Daten wird an dieser Stelle auf
einen ausf̈uhrlichen Vergleich zwischen den am ZSR ermittelten und in der Literatur
präsentierten Daten verzichtet und nur die auffälligsten Erkenntnisse dargelegt:

• Für 210Pb ergaben die Messungen am ZSR lediglich einen Wert oberhalb der
Erkennungsgrenze (Einlegegurken). Dieser Wert liegt gut in der Schwankungs-
breite der ver̈offentlichten Daten.

• Die größte Anzahl der veröffentlichten Messergebnisse findet man in der Lite-
ratur für 226Ra. Diese Werte variieren, je nach Randbedingungen, um zwei bis
drei Gr̈oßenordnungen. Dabei ergibt sich eine guteÜbereinstimmung mit Wer-
ten des ZSR, die auch bei der Differenzierung nach Karotten und Kartoffeln, für
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5.7 Gemüse

die auf Grund der Verzehrsgewohnheiten die größte Anzahl an Daten vorliegen,
bestehen bleibt. F̈ur 228Ra ist dem Autor lediglich eine Literaturquelle bekannt,
in der die spezifische Aktivität von Gem̈use untersucht wurde [Yu99]. Der dort
veröffentlichte Wert von 0,15 Bq/kg stimmt liegt in derselben Größenordnung
wie der am ZSR ermittelte Erwartungswert von 0,07 Bq/kg.

• Für 228Th ist ebenfalls nur eine Literaturangabe bekannt [Fri89]. Die dort ver-
öffentlichten Werte liegen unter den am ZSR bestimmten Werten (Abweichun-
gen um ca. einen Faktor 3). Allerdings sind keine Informationenüber die naẗurli-
che Schwankungsbreite der spezifischen Aktivität von228Th verfügbar. Zus̈atz-
lich ist die Anzahl der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze mit vier so
klein, so dass die Berechnung von Ersatzwerten fraglich ist (was imÜbrigen
auch f̈ur 228Ra gilt). Dies dr̈uckt sich auch in der großen geometrischen Stan-
dardabweichung von 4,1 aus, so dass der am ZSR ermittelte Erwartungswert als
recht unsicher angesehen werden kann.

• Einige Autoren ver̈offentlichten spezifische Aktivitäten von238U in Gem̈use.
Während am ZSR nur ein Messwert oberhalb der Erkennungsgrenze für 238U
ermittelt werden konnte (Karotten), sind auch in der Literatur kaum Angaben
zu 235U ausfindig zu machen. Insgesamt liegen die meisten veröffentlichten
Vergleichsergebnisse unter dem am ZSR bestimmten Wert. Allerdings fällt der
ZSR-Wert in die Schwankungsbreite der in [BfS01] und [Wic97] angegebenen
spezifischen Aktiviẗaten. Anhand von einem Messwert sind repräsentative Aus-
sagen zum Gehalt von238U jedoch sehr fraglich.

• Bez̈uglich40K kann von einer sehr guten̈Ubereinstimmung der ermittelten Wer-
te mit Literaturdaten gesprochen werden.

5.7.2 Blattgemüse

Insgesamt standen für Blattgem̈use im Vergleich zu Wurzelgem̈use mehr auswertbare
Messergebnisse zur Verfügung. Eine Zusammenstellung der spezifischen Aktivitäten
aufgeteilt in essbaren und nicht zum Verzehr geeigneten Gemüse findet man in Tabelle
5.12.

Dabei war die Konzentration von40K mit 110 Bq/kg bezogen auf das Feuchtgewicht
etwa einhundert mal ḧoher als die der anderen Nukliden, von denen die Konzentrati-
on des210Pb immerhin noch ungefähr viermal so groß war wie die der verbleibenden
Nuklide. Höhere210Pb-Werte in Blattgem̈use im Vergleich zu den anderen Produkten
der 238U-Zerfallsreihe lassen sich wiederum als Deposition des210Pb als Folgepro-
dukt des emanierten222Rn interpretieren. Die Unterscheidung in essbaren und nicht-
essbaren Teil einer Pflanze bestand bei Blattgemüse im Wesentlichen aus der Trennung
in nicht zum Verzehr geeignete Deckblätter und den darunter liegenden, jüngeren, und
zum Verzehr bestimmten Blättern. Die Wurzeln einer Pflanze wurden verworfen, da
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5 Spezifische Aktivitäten natürlicher Radionuklide in Lebensmitteln

Tabelle 5.12:Statistische Auswertung der spezifischen Aktivität von Blattgem̈use.

210Pb 226Ra 228Ra 228Th 238U 235U 40K

essbar

N a 12 15 10 11 5 4 18
arithm. MW in Bq/kg 0,72 0,18 0,17 0,11 0,15 0,008 110
arithm. Stabw. in Bq/kg 0,72 0,16 0,15 0,13 0,16 0,010 56

geo. MW in Bq/kg 0,38 0,11 0,09 0,03 0,09 0,005 98
geo. Stabw. 3,4 3,3 3,5 5,8 2,6 2,6 1,6

EW (log) in Bq/kgb 0,80 0,22 0,20 0,16 0,15 0,008 110

nicht essbar

N a 8 7 7 6 5 4 8
arithm. MW in Bq/kg 0,96 0,22 0,28 0,22 0,19 0,016 100
arithm. Stabw. in Bq/kg 0,48 0,20 0,20 0,25 0,14 0,009 23

geo. MW in Bq/kg 0,81 0,16 0,23 0,11 0,16 0,014 97
geo. Stabw. 2,0 2,5 1,8 3,3 1,8 1,6 1,3

EW (log) in Bq/kgb 1,03 0,24 0,28 0,23 0,18 0,016 100

Faktor nicht essbar / essbar

arithm. MW 1,33 1,22 1,66 1,94 1,28 2,00 0,90
EW 1,29 1,08 1,40 1,43 1,27 2,00 0,91

a Anzahl der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze.
b Erwartungswert bei angenommener logarithmischer Normalverteilung nach Gl. (5.4).
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5.7 Gemüse

die Masse zurγ-spektrometrischen Bestimmung der Aktivität nicht ausreichte. Wie
nach der so vorgenommenen Unterscheidung in essbaren und nicht essbaren Teil einer
Pflanze zu erwarten war, unterscheiden sich die spezifischen Aktivitäten in den beiden
Teilen nicht wesentlich. Der Quotient aus spezifischer Aktivität im nicht essbaren Teil
und essbaren Teil ist in Tabelle 5.12 mit angegeben und schwankt für die verschiede-
ne Nuklide um eins. In Tabelle 5.13 sind alsÜbersicht die einzelnen in dieser Arbeit
ermittelten spezifischen Aktivitäten und Vergleichswerte aus [BfS01] und [Mau89]
angegeben. In Tabelle A.18 im Anhang auf Seite 229 sind analog zum Wurzelgemüse
weitere in der Literatur zu findende Messergebnisse dargestellt.

Dazu ist folgendes anzumerken:

• Die höchsten Werte von210Pb befinden sich in Pflanzen mit großer Blattober-
fläche wie Gr̈unkohl, Wirsingkohl oder Mangold. Dabei liegen die spezifischen
Aktivit äten von210Pb an der oberen Grenze der in der Literatur angegebene
Schwankungsbreite. Lediglich in [BfS01] und [Car95] wird vonähnlich hohen
210Pb-Werte berichtet.

• Die Gehalte an226Ra liegen ebenfalls̈uber den in der Literatur zu findenden
durchschnittlichen spezifischen Aktivitäten. Allerdings befinden sie sich inner-
halb der Schwankungsbreite der in [BfS01], [Nal97] und [BMU94] für Deutsch-
land dargelegten Werte und sind in guterÜbereinstimmung mit [San02]. Noch
wesentlich ḧohere spezifische Aktivitäten (Erḧohung umüber einen Faktor 100
im Vergleich zu dieser Arbeit) werden in [GN03] erwähnt, wobei diese Unter-
suchungen auch in einem Gebiet stark erhöhter naẗurlicher Radioaktiviẗat vor-
genommen wurden (Ramsar, Iran). Bemerkenswerter Weise wurde der höchste
226Ra Gehalt von allen untersuchten Blattgemüsen sowohl in [GN03] als auch
in dieser Arbeit in Petersilie gefunden.

• Für 228Ra standen mit [Rad96] und [Yu99] lediglich zwei Vergleichswerte aus
der Literatur zur Verf̈ugung. Diese befinden sich mit 0,15 Bq/kg in guterÜber-
einstimmung mit dem am ZSR durchschnittlich ermittelten Wert (0,20 Bq/kg).

• Der Erwartungswert der spezifischen Aktivität von 228Th lag bei 0,16 Bq/kg.
Die einzige dem Autor bekannte Vergleichsliteratur stellte dabei wie beim Wur-
zelgem̈use [Fri89] dar. Die dort angegebenen Thorium-Konzentrationen liegen,
ebenfalls wie beim Wurzelgem̈use, deutlich unter den am ZSR ermittelten Wer-
ten. Allerdings kann in [Fri89] kaum eine Aussageüber die Schwankungsbrei-
te der spezifischen228Th-Aktivit ät in Pflanzen getroffen werden, da in der Re-
gel jede Gem̈usesorte nur einmal, maximal jedoch an zwei Standorten gemes-
sen wurde. Im Vergleich zu anderen Gemüsearten findet FRINDIK die ḧochsten
Konzentrationen von228Th in Petersilie, was mit denen in dieser Arbeit berech-
neten Werten in guter̈Ubereinstimmung steht. Dabei wird auf den bedeuten-
den Einfluss der Probenvorbereitung hingewiesen: Messungen an Petersilie, die
,,haushalts̈ublich“ gewaschen wurde, ergaben eine um 60 % höhere Aktiviẗat
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5.7 Gemüse

(die sehr gut mit der des ZSR vergleichbar ist) als eine besonders gründlich
gereinigte Petersilien-Probe. Diese im Vergleich erhöhten Konzentrationen wer-
den in [Fri89] auf Resuspension zurückgef̈uhrt. Dies ẅurde auch erkl̈aren, dass
228Th und auch238U in dieser Arbeit haupts̈achlich in den Pflanzen nachweisbar
war, die entweder bodennah mit einer großen Blattoberfläche wachsen (Kopf-
salat, Lauch, Petersilie) oder sich durch besonders lange Standzeiten auszeich-
nen (Gr̈unkohl). Desweiteren weisen die am ZSR ermittelten Daten eine große
geometrische Standardabweichung von 3,7 (experimentell) bzw. 5,8 (nach HEL-
SEL-COHN-Verfahren) auf, so dass einige einzelne Messdaten in ihrer Größen-
ordnung durchaus mit den in [Fri89] angegebenen Werten vergleichbar sind (z.B.
Kopfsalat). Diese hohe geometrische Standardabweichung resultiert daraus, dass
mit einemR2-Wert von 0,85 im QQ-Plot die Annahme der logarithmischen Nor-
malverteilung nur bedingt verifiziert werden kann. Bei genauerer Betrachtung
der Verteilung (siehe Abbildung 5.13) erkennt man, dass wahrscheinlich eine
bimodale Verteilung vorliegt, die zu einer großen geometrischen Standardab-
weichung f̈uhrt.
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Abbildung 5.13: QQ-Plot f̈ur die228Th-Aktivit ät in Blattgem̈use.

• Für 238U standen lediglich f̈unf Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenzen
zur Verfügung. Ẅahrend einige Autoren geringere238U Konzentrationen be-
schreiben, liegt der am ZSR ermittelte Erwartungswert der spezifischen Akti-
vität innerhalb der f̈ur Deutschland in [BfS01], [Nal97] und [BMU94] angege-
benen Schwankungsbreite. Allerdings ist die Aussagekraft eines auf lediglich
fünf Messwerten beruhenden Erwartungswertes recht limitiert.
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5 Spezifische Aktivitäten natürlicher Radionuklide in Lebensmitteln

Tabelle 5.14:Spezifische Aktiviẗaten von Him- und Brombeeren im Vergleich. Alle
Angaben in Bq/kg und bezogen auf das Feuchtgewicht. Werte oberhalb
der Nachweisgrenze sind fettgedruckt.

Ort Art 210Pb 226Ra 228Th 238U 40K

Gleidingen Himbeeren 0,19± 0,03 0,04± 0,01 0,008± 0,004 36± 2
Gleidingen Brombeeren 0,14± 0,03 0,03± 0,01 47± 2

Literatur

[BfS01] Obst 0,02 - 2,29 0,01 - 2,12 0,02 - 2,89 23 - 164
[BfS01] Beerenobst 1,2 - 14,8 0,03 - 5,38 0,06 - 1, 8 107 - 190
[Mau89] fresh fruit 0,02 0,01-0,02 0,02 0,03 50
[Shi97] Cranberry 0,45± 0,01 22± 1
[Fis87] fresh fruit 0,05 0,02
[Car01b] Obst 0,10
[Chi00] Himbeere 81

• Die 40K-Gehalte in unterschiedlichen Proben schwanken mit einer geometri-
schen Standardabweichung von 1,6 doch recht erheblich. Insgesamt zeigen der
berechnete Erwartungswert der spezifischen Aktivität mit 110 Bq/kg und auch
die Schwankungsbreite der Einzelmesswerte eine guteÜbereinstimmung mit
den in der Literatur angegebenen Werten.

5.8 Beeren und Pilze

5.8.1 Beeren

In dieser Arbeit konnten lediglich Himbeeren und Brombeeren (Standort ,,Gleidin-
gen“) untersucht werden. Die Ergebnisse dieser Analysen sind zusammen mit Anga-
ben aus der Literatur in Tabelle 5.14 zu finden.

Dabei k̈onnen die hohen Werte für 210Pb und40K aus [BfS01] speziell f̈ur Beerenobst
nicht besẗatigt werden. Ẅahrend die Messergebnisse des ZSR gut innerhalb der in
[BfS01] angegebenen Schwankungsbreite für Obst liegen, werden speziell für Beeren-
obst deutlich ḧohere Werte angegeben. Allerdings liegen alle anderen in der Literatur
verfügbaren Angaben deutlich unter denn von [BfS01] für Beeren, so dass mit dieser
Ausnahme von einer vernünftigen Übereinstimmung mit Literaturdaten gesprochen
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werden kann. Ẅahrend sowohl235U als auch238U nicht nachgewiesen werden konn-
te, existiert f̈ur 228Th ein Messwert oberhalb der Erkennungsgrenzen, der unter dem in
[Mau89] angegebenen Vergleichswert liegt. Ein signifikanter Unterschied bezüglich
der Gehalte an natürlichen Radionukliden zwischen Brom- und Himbeeren konnte
nicht festgestellt werden.

5.8.2 Pilze

Zur Untersuchung von natürlichen Radionukliden in Pilzen standen drei Mischpro-
ben unterschiedlicher Pilzarten, nämlich von Maronen-R̈ohrlingen, Schirmlingen und
Violetta-Ritterlingen, aus einem Waldgebiet nahe Reinhausen zur Verfügung (siehe Ta-
belle A.14). Pilze sind f̈ur die Akkumulation von137Cs bekannt, allerdings sind Anga-
benüber die Aktiviẗat von naẗurlichen Radionukliden eher selten. Messtechnisch kann
bei einer sehr hohen137Cs-Konzentration der dadurch erzeugt Compton-Untergrund
das Analysieren von Peaks unterhalb der dazu gehörigen Compton-Kante erschweren
oder auch verhindern. Die in dieser Arbeit ermittelten spezifischen Aktivitäten k̈onnen
Tabelle 5.15 entnommen werden. Während sowohl f̈ur 210Pb als auch f̈ur 40K alle
Messwerte oberhalb der Nachweisgrenze lagen, konnten für 228Th, 238U, 228Ra und
235U nur ein bzw. zwei Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze gefunden werden.
226Ra konnte nicht nachgewiesen werden. Insgesamt zeigen die ermittelten Daten eine
guteÜbereinstimmung mit den in [BfS01] und [Kir98] angegebenen Werten. Sowohl
die 210Pb- als auch die238U- und40K-Gehalte liegen dabei im unteren Bereich der in
[BfS01] angegebenen Schwankungsbreite.

5.9 Gesamtnahrung

Gesamtnahrung konnte, wie oben beschrieben, an drei Wochen mittags täglich von
der Hauptmensa der Universität Hannover bezogen werden. Die genaue Zusammen-
setzung kann dabei ebenso wie die Bestandteile eines repräsentativen Fr̈uhsẗucks und
Abendessens Tabelle A.1 im Anhang entnommen werden. Die Ergebnisse derγ-spek-
trometrischen Untersuchung sind in Tabelle 5.16 aufgeführt.

Dort findet man den Erwartungswert und die geometrische Standardabweichung der
spezifischen Aktiviẗaten im Mittagessen sowie die Resultate der Einzelmessungen von
Frühsẗuck und Abendessen. Insgesamt zeigt sich eine recht guteÜbereinstimmung mit
den Literaturwerten.

• Der in dieser Arbeit nach der Berechnung der Ersatzwerte ermittelte Erwartungs-
wert liegt innerhalb der in [BfS01] angegebenen Schwankungsbreite. Aber auch
andere Ver̈offentlichungen wie [Shu94], [Lal80] oder [PF97] bestätigen den in
dieser Arbeit ermittelten Wert. Die spezifischen210Pb Aktivitäten im Fr̈uhsẗuck
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5.9 Gesamtnahrung

Tabelle 5.16:Spezifische Aktiviẗaten der untersuchten Gesamtnahrung im Vergleich.
Alle Angaben in Bq/kg und bezogen auf das Feuchtgewicht. Werte ober-
halb der Nachweisgrenze sind fettgedruckt.

Datum 210Pb 226Ra 228Ra 228Th 40K

Hauptmensa

08. Apr. 02 0,12± 0,02 0,02± 0,01 63± 03
09. Apr. 02 0,04± 0,01 0,02± 0,01 56± 03
10. Apr. 02 0,12± 0,06 0,07±0,01 0,02± 0,01 67± 03
11. Apr. 02 0,13± 0,02 0,09± 0,02 0,09± 0,01 57± 03
12. Apr. 02 0,02± 0,01 0,01± 0,01 78± 04

12. Aug. 02 0,05± 0,02 64± 03
13. Aug. 02 0,04± 0,02 95± 05
14. Aug. 02 56± 03
15. Aug. 02 0,07± 0,03 50± 03
16. Aug. 02 0,14± 0,06 0,06± 0,01 0,06± 0,02 0,02± 0,01 51± 03

11. Nov. 02 0,17± 0,02 0,02± 0,01 54± 03
12. Nov. 02 0,17± 0,06 0,03± 0,01 0,08± 0,02 0,07± 0,02 77± 04
13. Nov. 02 0,09± 0,01 57± 03
14. Nov. 02 0,19± 0,08 0,04± 0,01 0,01± 0,01 65± 03
15. Nov. 02 0,08± 0,03 57± 03

EW (log.) a 0,10 0,06 0,05 0,02 63
geo. Stabw.b 1,4 2,2 1,5 2,2 1,2

Frühstück 0,21± 0,10 0,04± 0,01 55± 03
Abendessen 0,11± 0,05 0,08± 0,01 0,08± 0,04 0,01± 0,01 62± 03

Literatur
[BfS01] 0,01 - 0,12 0,01 - 0,04 0,02 - 0,07
[Shu94] 0,08 0,06 0,08 51
[Shi97] 85 c

[Lal80] 0,07
[PF97] 0,12 0,08

a Erwartungswert bei angenommener logarithmischer Normalverteilung nach Anwendung
des HELSEL-COHN-Algorithmus.
b geometrische Standardabweichung.
c angegebene geometrische Standardabweichung von 1,6.
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5 Spezifische Aktivitäten natürlicher Radionuklide in Lebensmitteln

und Abendessen liegen etwas höher, spiegeln aber wiederum nur Einzelmessun-
gen wider.

• Der Erwartungswert der spezifischen Aktivität von226Ra liegt oberhalb der in
[BfS01] angegebenen Schwankungsbreite. Allerdings stimmt er sehr gut mit den
in [PF97] und [Shu94] ver̈offentlichten Vergleichsdaten̈uberein, was auch für
das Abendessen und das Frühsẗuck zutrifft.

• 228Ra konnte lediglich in Mensaessen und im Abendessen, nicht aber im Früh-
stück nachgewiesen werden. Der Erwartungswert für 228Ra im Mittagessen der
Hauptmensa liegt innerhalb der in [BfS01] angegebenen Schwankungsbreite und
entspricht in etwa dem von226Ra.

• Die Konzentration von228Th lag etwas unter den in [Shu94] genannten Werten
und war niedriger als die spezifische Aktivität von228Ra.

• Da für 235U und238U nur je ein Wert oberhalb der Erkennungsgrenze ermitteltet
werden konnte, sind diese Nuklide in Tabelle 5.16 nicht aufgeführt.

• Für 40K liegen alle Messergebnisse oberhalb der Nachweisgrenze. Die dabei er-
mittelten spezifischen Aktivitäten von 40K befinden sich zwischen den in
[Shu94] und den in [Shi97] angegebenen Werten. Die in dieser Arbeit ermittelte
geometrische Standardabweichung von 1,2 liegt unter der in [Shi97] veröffent-
lichten geometrischen Standardabweichung von 1,6.

5.10 Trinkwasser

Trinkwässer konnten im Rahmen dieser Arbeit nicht untersucht werden. Um bei der
Berechnung der Strahlenexposition in Kapitel 7 diesen Pfad trotzdem modellieren zu
können, wurden [BfS01] die in Tabelle 5.17 dargestellten Werte entnommen.

Allerdings stammen diese Daten mit Ausnahme von226Ra, 222Rn und40K aus Ge-
bieten erḧohter naẗurlicher Radioaktiviẗat, so dass die eigentlichen Messwerte nur als
eingeschr̈ankt repr̈asentativ gelten k̈onnen. In Spalte 2 der Tabelle 5.17 sind daher in
Klammern Scḧatzwerte f̈ur den Bereich nicht erḧohter naẗurlicher Radioaktiviẗat an-
gegeben.

Berücksichtigt wurden dabei nach [BfS01] nur so genannte Reinwässer und Ẅasser,
die ohne weitere Aufbereitung als Trinkwasser genutzt werden können. Man erkennt,
dass sich die Radionuklide aus der238U und232Th-Zerfallsreihen nicht im Gleichge-
wicht befinden, was auf den unterschiedlichen chemischen Charakter der einzelnen
Zerfallsprodukte zur̈uckzuf̈uhren ist [BfS01].
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5.11 Zusammenfassung

Tabelle 5.17:Spezifische Aktiviẗaten von Trinkwasser aus [BfS01] in mBq/l.

Radionuklid Medianwert Wertebereicha

238U 16 (5)b <0,5 - 210
226Ra 5 <0,5 - 32
226Ra (Mineralwasser) 23b <0,5 -310
228Th 1 (0,4)b <0,2 - 6
228Ra 12 (3)b <0,5 - 23
222Rn 5900 <1000 - 160 000
210Pb 7 (1,5)b <0,2 - 170
210Po 2 (0,5)b <0,1 - 40
40K 70 3 - 800
40K (Mineralwasser) 1500 30 - 16 000

a Die oberen Grenzen für die angegebenen Wertebereiche werden durch die 95 %-Perzentile
gebildet.
b Bei den in Klammern angegebenen Werten handelt es sich um Schätzwerte f̈ur Gegenden
nicht erḧohter naẗurlicher Radioaktivẗat, die sich aus dem Verhältnis der Werte aus Gegen-
den erḧohter Radioaktiviẗat (Erzgebirge/Vogtland) zum Gesamtgebiet ergeben.

5.11 Zusammenfassung

Ein Überblick über die in dieser Arbeit berechneten spezifischen Aktivitäten in den
unterschiedlichen Probearten findet man in Tabelle 5.18.

Zusammenfassend kann folgendes festgestellt werden:

• In den untersuchten Kategorien mit einer hinreichenden Anzahl von Messwerten
oberhalb der Erkennungsgrenze (Weide- und Wiesenbewuchs, Getreide, Wur-
zelgem̈use, Blattgem̈use) kann in der Regel für fast alle Radionuklide von ei-
ner logarithmischen Normalverteilung ausgegangen werden. Damit ist der beste
Scḧatzer des Erwartungswertes der spezifischen Aktivität durch Gleichung (5.4)
gegeben.

• Insgesamt zeigt sich eine guteÜbereinstimmung der in dieser Arbeit ermittelten
spezifischen Aktiviẗaten mit Literaturangaben. Abweichungen von den in der Li-
teratur zitierten Werten wurden in der Regel bei Nukliden mit einer geringen An-
zahl von Messwerten oberhalb der Erkennungsgrenze festgestellt (meistens235U
oder238U). Dies ist sehr wahrscheinlich darin begründet, dass die Extrapolation
der Verteilung in den Bereich unterhalb der Erkennungsgrenze zur Bestimmung
eines vollsẗandigen Satzes an Messwerten immer dann als problematisch anzu-
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5.11 Zusammenfassung

sehen ist, wenn entweder die Anzahl der Messergebnisse oberhalb der Erken-
nungsgrenze deutlich kleiner ist als die unterhalb derselben (alson−k� k gilt)
oder wenn die Anzahl der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze insgesamt
gering ist (alson− k < 10 gilt). Die gesamte Anzahl der Messwerte für 238U
und235U oberhalb der Erkennungs- oder Nachweisgrenze ist gering, so dass die
Eignung derγ-Spektrometrie f̈ur die Bestimmung der spezifischen Aktivität in
Lebensmitteln f̈ur diese beiden Nuklide in Frage gestellt werden kann.

• Die höchsten spezifischen Aktivitäten findet man in Weide- und Wiesenbewuchs.
Während die Gehalte der Radionuklide aus den Zerfallsreihen im Getreidekorn
in etwa denen der essbaren Teile des Wurzelgemüses gleichen, entspricht die
spezifische Aktiviẗat dieser Nuklide im Getreidestroh eher der im Weide -und
Wiesenbewuchs. Betrachtet man den zum Verzehr geeigneten Teil von Wurzel-
und Blattgem̈use im Vergleich, so weist Blattgemüse eine zwei bis dreimal größe-
re spezifische Aktiviẗat der Mitglieder der natürlichen Zerfallsreihen auf. Beson-
ders hervorzuheben ist dabei das210Pb, dessen Aktiviẗat in Blattgem̈use im Ver-
gleich zu anderen Radionukliden stark erhöht war (Faktor von vier bis fünf im
Vergleich zu226Ra). Dies l̈asst auf eine verstärkte Deposition von210Pb auf der
Blattoberfl̈ache im Vergleich zur Aufnahmëuber die Wurzeln schließen.

• Bei Wurzelgem̈use liegt die spezifischen Aktivität in dem essbaren Teil der
Pflanze, also in der Regel in der Wurzel selbst (im Fall der Kartoffel in der
Knolle) deutlich unter der in den nicht zum Verzehr geeigneten Pflanzenteilen
(meistens Bl̈atter).

• Die Schwankungsbreite der spezifischen Aktivität in den untersuchten Proben
ist auch bei vergleichbaren klimatischen und geologischen Bedingungen recht
groß. Die in dieser Arbeit ermittelten geometrischen Standardabweichungen der
Werte oberhalb der Erkennungsgrenzen schwanken um den Faktor zwei. Zieht
man Werte aus der Literatur hinzu, so beträgt die Schwankungsbreite auch un-
ter vergleichbaren Bedingungen in der Regel ein bis zwei Größenordnungen, in
Gegenden erḧohter naẗurlicher Radioaktiviẗat auch noch deutlich mehr. Durch
das HELSEL-COHN-Verfahren erweiterte Datensätze besitzen in der Regel ei-
ne gr̈oßere geometrische Standardabweichung als die signifikanten Messwerte
selbst. Dies ist eine Folge des Extrapolationsverfahrens und spiegelt nicht unbe-
dingt die tats̈achliche Schwankungsbreite der spezifischen Aktivität wider.

• Der Probenaufbereitung kann, vor allem für Thorium und Uran, eine beson-
dere Rolle zukommen, wenn der entscheidende Transferprozess durch Resus-
pension erfolgt. Unklar ist daher auch, in wie weit die Zubereitung von Mahl-
zeiten und die damit einhergehende Veränderungen der spezifischen Aktivität
in dem schlussendlich verzehrten Lebensmittel Einfluss auf die effektive Dosis
durch Ingestion haben. Diese Frage konnte im Rahmen dieser Arbeit nicht ge-
klärt werden, so dass hier weiterer Forschungsbedarf gesehen wird. Allerdings
kann [Jac89] ein Faktor, der die Reduzierung der spezifischen Aktivität durch
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5 Spezifische Aktivitäten natürlicher Radionuklide in Lebensmitteln

Tabelle 5.19:Verbleibender Aktiviẗatsanteil nach der Zubereitung, aus [Jac89].

Nahrungsmittel verbleibender Aktivitätsanteil nach der Zubereitung

Getreide 0,75
Kartoffeln 0,90
Blattgem̈usea 0,75
Wurzelgem̈use 0,90
Kohlsorten 0,90
Milch 1,00
Rindfleisch 1,00

a Hier wurde das Blattgem̈use als Ganzen betrachtet. Der Faktor spiegelt also im Wesentli-
chen die Reduktion der Aktivität durch das Entfernen deräußeren Bl̈atter wider.

die Vor- und Zubereitung beschreibt, entnommen werden. Dieser Faktor, der
z.B. das Scḧalen von Kartoffeln vor dem Verzehr oder die Entfernung deräuße-
ren Kornschichten bei der Herstellung von Mehl berücksichtigt, ist in Tabelle
5.19 zu finden. Er ist allerdings eher als Anhaltspunkt für die Gr̈oßenordnung
des Effekts anzusehen, da er keine nuklidspezifische Differenzierung beinhaltet.
Da allein dieser Faktor je nach Lebensmittel und Nuklid mit einer erheblichen
Unsicherheit behaftet ist, sollte bei der Abschätzung der Dosis durch die Ingesti-
on von Lebensmitteln auf Gesamtnahrung zurückgegriffen werden. Darauf wird
noch ausf̈uhrlicher in Kapitel 7 eingegangen werden.
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6 Transfer von natürlichen
Radionukliden

6.1 Allgemeines

Für Radionuklide wird im allgemeinen ein linearer Zusammenhang zwischen der Kon-
zentrationCp

i eines Radionuklidesi in einer Pflanze oder eines Teil einer Pflanze und
der KonzentrationCs

i desselben Radionuklidesi im Wurzelbereich des Bodens ange-
nommen, d.h.

Cp
i = a+TFi ·Cs

i . (6.1)

Setzt man nuna = 0, so wird der ProportionalitätsfaktorTFi in Gleichung (6.1) als
Transferfaktor oder, genauer, als Boden-Pflanzen-Transferfaktor (engl. ,,soil-to-plant
transfer factor“, ,,concentration factor“ oder auch ,,concentration ratio“) bezeichnet
und ist definiert als

TFi =
Aktivit ätskonzentration des Nuklidesi in Bq / kg der Pflanze
Aktivit ätskonzentration des Nuklidesi in Bq / kg im Boden

. (6.2)

Diese in [Ehl02] gegebene Definition kann auf beliebige Kompartimente erweitert wer-
den, so dass auch der Transfer von Radionukliden in Fleisch oder Milch beschrieben
werden kann. Fasst man dabei mehrere Transferfaktoren zu einem zusammen, so nennt
man diesen ,,aggregierter“ Transferfaktor. Eine Folgerung aus diesem Konzept des
Transfers besteht darin, dass jedeÄnderung der Konzentration in einem Kompartiment
eine proportionalëAnderung im Folgekompartiment bewirkt.

Dabei ist offen, in wie weit dieses Modell universell anwendbar ist. Ein Grund dafür
besteht darin, dass Organismen in der Lage sind, den Haushalt an essentiellen Spu-
renelementen aktiv zu regulieren, so dass Schwankungen der Konzentration eines Ele-
mentes im Boden nicht notwendigerweise linear proportional auf die Pflanzeübertra-
gen werden [Wir85]. Dabei unterscheidet man in der Botanik zwischen für Organis-
men in Mengen̈uber 20 mg pro Liter N̈ahrlösung unbedingt notwendigen Elementen,
den so genannten Makronährelemente, und Stoffen, die in deutlich geringeren Men-
gen ebenfalls unentbehrlich sind, den so genannten essentiellen Spurenelementen oder
Mikronährelementen. Zu ersteren zählt man C, O, H, N, S, P, K, Ca, Mg und Fe, wo-
bei mit Eisen der̈Ubergang zu den Spurenelementen wie Mn, B, Zn, Cu, Mo und Cl
gegeben ist [Str91]. Dabei können von den Makron̈ahrelementen mit Ausnahme von
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6 Transfer von natürlichen Radionukliden

C, O und H die sieben letzten, also auch K, ausschließlich als Ionen im Nährmedium
aufgenommen werden. Des Weiteren besteht die Möglichkeit, dass nicht essentielle
Spurenelemente sich wie solche verhalten, da sie z.B. auf Grundähnlicher chemischer
Eigenschaften vom Organismus an Stelle der essentiellen Stoffe eingebaut oder auf-
genommen werden [MA97]. Allgemein kann davon ausgegangen werden, dass der
Transfer f̈ur nicht-essentielle Elementeüber weite Gr̈oßenordnungen unabhängig von
der Konzentration im Boden ist. Nimmt jedoch die Konzentrationen von essentiellen
Elementen im Boden stark ab, so kann dies zu einer Erhöhung des Transfers führen,
da, wie oben geschildert, die Pflanze bestrebt ist, den Nährstoffhaushalt zu regulieren.
Andererseits besteht die M̈oglichkeit, dass ab sehr großen Konzentrationen im Boden
die ungeregelte Aufnahme eines Nährstoffes f̈ur die Pflanze toxisch sein könnte und
somit zu Vergiftung oder Tod der Pflanze führt [She85]. Diese Zusammenhänge sind
in Abb. 6.1 dargestellt.

Abbildung 6.1: Hypothetischer Verlauf desTF (hier mit CR bezeichnet) im Verhältnis
zur Konzentration von sowohl essentiellen als auch nicht-essentiellen
Elementen von einer Defizit- bis zu einer toxischen Konzentration
(entnommen aus [She85]).

SHEPPARD ET. AL zweifeln in [She88] auf Grund von Ergebnissen aus Lysimeter-
Versuchen die Linearität des Transferfaktors u.a. für Uran stark an, wobei allerdings
die Übertragbarkeit von Labor-Versuchen auf Freilandverhältnisse, in denen die Zeit-
räume entscheidend größer und die Nuklidkonzentrationen um Größenordnungen klei-
ner sind, mehr als fraglich ist. Dies wird durch die in [Lin89] getroffene Aussage
besẗatigt, dass Transferfaktoren für Freilandverḧaltnisse in der Regel um eine Größen-
ordnungüber denen unter Laborbedingungen liegen, da Resuspension und nasse De-
position im Labor ausgeschlossen werden können. Als kontroverses Beispiel mag hier
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6.1 Allgemeines

der Transfer von226Ra dienen: So wird in [Bun99] die Linearität des Transfer von
226Ra bezweifelt, da auf Boden, der mit226Ra-haltiger Schlacke angereichert wur-
de, ein sinkender Transferfaktor beobachtet wurde. Unterstrichen wird diese Aussage
durch [GN03], wo relativ geringe Transferfaktoren für ein Gebiet mit hoher natürlicher
Radioaktiviẗat (Ramsar im Iran) veröffentlicht wurden. Und auch in [Ham01] wird auf
die Abḧangigkeit des Transferfaktors von der Gesamtaktivität des226Ra im Boden
hingewiesen. Hingegen berichten MADRUGA ET AL . in [Mad01] von Untersuchun-
gen auf dem Gelände einer ehemaligen Uranmine bezüglich des Transfers in B̈aume
und Büsche, dass mit sinkendem226Ra-Gehalt der Transferfaktor Boden-Bewuchs ab-
nimmt und bei ḧoheren Gehalten im Boden relativ konstant bleibt. Schlussendlich
wurde die G̈ultigkeit der Lineariẗat des Transferfaktors von226Ra von RODRÍGUEZ

ET AL . in [Rod02] nur dann bestätigt, wennüber weite Bereiche des Gehaltes von
226Ra im Boden gemittelt wird. Aber auch für andere Nuklide wird die Linearität des
Transfers in Frage gestellt. So wird in einer auf dem ehemaligen Gelände einer Uran-
Mine durchgef̈uhrten Studie in [Mad01] und in [Mad02] darauf hingewiesen, dass der
Transferfaktor f̈ur 210Pb keinesfalls als konstant angesehen werden kann. Allerdings
nähert er sich f̈ur Aktivit äten oberhalb von 1 Bq/g im Boden einer linearen Funktion
in guterÜbereinstimmung an [Mad02].̈Ahnliches wird in [She85] beschrieben, wo ei-
ne Abḧangigkeit des Uran-Transfers vom Gehalt im Boden für Konzentrationen unter
ungef̈ahr 20µg Uran pro g Boden festgestellt wurde, wohingegen bei Konzentratio-
nen oberhalb von ungefähr 20µg Uran pro g Boden die Linearität des Transfers als
gegeben angesehen werden kann.

Aus diesen eben genannten Gründen sind von der linearen Hypothese abweichen-
de Modelle erarbeitet worden. So wird in [MA97] für Mitglieder der Uran-Radium-
Zerfallsreihe beim Transfer Boden-Schlickgras einen Zusammenhang der Form

Cp
i = a(Cs

i )
b (6.3)

oder, anders ausgedrückt,
TFi = a(Cs

i )
b−1 (6.4)

entwickelt, der im Spezialfallb = 1 in eine lineare Funktion̈ubergeht. Dieselbe Funk-
tion wurde auch in [Tra83], [Bet88] und [Sim02b] als Alternative zu Gleichung (6.1)
vorgeschlagen, wobei in [Bet88] und [Sim02b] für b deutlich von 1 abweichende Wer-
te gefunden wurden. Deshalb warnen SIMON ET AL . in [Sim02b] auch ausdrücklich
vor dem unreflektierten Gebrauch von Gleichung (6.1) vor allem für 40K und 137Cs.

Ein ähnliches Modell wie in Gleichung (6.4) wird in [She85] beschrieben, wobei dort
für nicht essentielle Spurenelemente der ZusammenhangCp

i = a+ bCs
i angenommen

wird. Mit Gleichung (6.2) folgt dann

TFi =
Cp

i

Cs
i

=
a+bCs

i

Cs
i

=
a

Cs
i
+b. (6.5)

Für a 6= 0 folgt also, dass der Transferfaktor von der Konzentration des Nuklidesi im
Boden abḧangt.
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6 Transfer von natürlichen Radionukliden

SIMON und IBRAHIM empfehlen hingegen in [Sim87] einen exponentiellen Abfall des
Transferfaktors Boden-Pflanze mit

TFi =
f1
Cs

i

(
1−e− f2Cs

i

)
+ f3, (6.6)

wobei f1, f2 und f3 numerisch zu bestimmende Konstante sind. Dabei erreicht die
Konzentration des Radionuclidesi in der Pflanze bei steigendem Gehalt desselben Ra-
dionuklides im Boden eine S̈attigung, die exponentiell angenähert wird, was im groben
Verlauf der Idee von Gleichung (6.5) recht nahe kommt. Insgesamt führt die Verwen-
dung von Gl. (6.1) im Vergleich zu Gl. (6.5) und Gl. (6.6) zu einer Unterschätzung des
Transferfaktors bei geringen Konzentrationen im Boden.

Eine begr̈undete Abweichung von Gleichung (6.1) ist aber nur dann möglich, wenn
die Datenlage dazu ausreichend ist. So geht der Arbeit von SIMON und IBRAHIM

[Sim87] zwar eine umfassende Literaturrecherche voraus, doch wird bei der Bestim-
mung der Parameterf1, f2 und f3 in Gleichung (6.6)̈uber alle Pflanzenarten gemit-
telt. Möchte man den Transfer differenzierter für einige Pflanzenarten (Blattgemüse,
Wurzelgem̈use, Getreide usw.) betrachten, reicht die Datenmenge nicht mehr zur Be-
stimmung vonf1, f2 und f3 aus, so dass auf Gleichung (6.1) zurück gegriffen werden
muss. Außerdem weisen SHEPPARD und SHEPPARD in [She85] darauf hin, dass für
nicht-essentielle Spurenstoffe die Linearität des Transfers als gegeben angesehen wer-
den kann.

Abgesehen von der Frage nach der Gültigkeit der Lineariẗat des Transferfaktors hängt
dieser von weiteren Parameter ab. So schwanken beispielsweise Transferfaktoren für
ein Nuklid allein schon f̈ur den Transfer Boden-Pflanzeüber mehrere Größenordnun-
gen. Die Gr̈unde daf̈ur sind vielf̈altig, denn der in Gleichung (6.1) definierte Transfer-
faktor ist eine makroskopische Größe, in der verschiedene chemische und physikali-
sche Beschreibungen unterschiedlicher Böden, unterschiedlicher hydrologischer Bo-
denzusẗande und mit der Phase des Wachstums variierenden physiologischen Eigen-
schaften der Pflanze zusammengefasst werden [Ehl02], [Bet88], [Jac89]. Viele dieser
Einflussgr̈oßen k̈onnen wiederum keineswegs als konstant angesehen werden, sondern
unterliegen, um nur einige M̈oglichkeiten zu nennen, je nach Klima oder menschlichen
Tätigkeiten (z.B. landwirtschaftliche Bearbeitung der Böden) ihrerseits wieder großen
Schwankungen.

Ein wichtiger Punkt dabei ist das Angebot an chemisch verwandten Stoffen. So wird in
[Kop84] darauf hingewiesen, dass der Transferfaktor von Radium von der Konzentrati-
on anderer Erdalkalimetalle wie Barium, Strontium und vor allem Kalzium beeinflusst
werden kann. Dies wird von RODRÍGUEZ ET AL. in [Rod02] besẗatigt, wo einen Zu-
sammenhang zwischen dem Transfer von226Ra und der Konzentration von Eisen in
der Pflanze und Erdalkalimetallen und Phosphor im Boden beschrieben wird. Zusätz-
lich zur Abḧangigkeit des Radiumtransfers von der Kalziumkonzentration im Boden
wird in [Sam95] noch auf den Einfluss des Tonanteils im Boden hingewiesen. Au-
ßerdem wird nach [Kop84] der Transferfaktor vom Verhältnis des austauschbaren zu
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6.1 Allgemeines

nicht austauschbaren Radium, dessen Anteil am Gesamt-Radium zwischen 3 und 30 %
schwanken kann [MB80], um ein bis zwei Größenordnungen beeinflusst, was u.a. in
[Mad01] und [Sam95] bestätigt wird.

Hinzu kommt, dass der Transfer eines Radionuklides vom Boden in eine Pflanze nicht
ausschließlicḧuber den Wurzelpfad, sondern auchüber den schon oben erwähnten
Weg der Resuspension stattfinden kann. Mehrere Autoren weisen darauf hin, dass für
Pflanzen mit großer Blattoberfläche dieser Pfad, der stark von den jeweiligen Witte-
rungsverḧaltnissen abḧangt, als entscheidender Weg für die Verlagerung von Radionu-
kliden in Pflanzen angesehen werden kann [Ham01], [Fri86], [Fri88], [Fri89]. Dabei
kann nach der Deposition der Nuklide auf der Blattoberfläche die Barriere aus Epi-
dermis und Kutikula durch Diffusion̈uberwunden und somit Radionuklide ins Innere
einer Pflanze transportiert werden. Ob und wie weit diese Nuklide dann innerhalb der
Pflanzen durch Translokation weiter transportiert werden, hängt wiederum von der
Mobilit ät innerhalb der Pflanze ab, auf die in Kapitel 5.1 eingegangen wurde. Diese
Art des Transfers spielt dabei vor allem für im Nährmedium eher immobile Isotope
wie Uran oder Thorium eine Rolle [Jac89].

Desweiteren weisen u.a. BAEZA ET AL . darauf hin, dass vor allem für mediterrane
Ökosysteme der Transferfaktor auch zeitlich als keinesfalls konstant angesehen wer-
den kann, da der N̈ahrstoffbedarf der Pflanze starken jahreszeitlichen Schwankungen
unterworfen ist [Bae96], [Bae01]. Dies wird in [Str02] für den Pfad Boden-Weide und
die Nuklide137Cs und40K sowie in [Dji02] ebenfalls f̈ur 40K besẗatigt. Aus diesem
Grund wird in [Sab02] eine dreiparametrige Funktion der Form

TF = TF(0)
(

eα·RGR·t −1
)

e−RGR·t (6.7)

vorgestellt, die f̈ur den Spezialfallα = 1 undt → ∞ in einen konstanten (Gleichge-
wichts-)TransferfaktorTF(0) übergeht. Dabei beschreibtα die Lage des Maximums
der spezifischen Aktiviẗat in Abḧangigkeit von der Zeit undRGRals ,,RelativeGrowth
Rate“ mit

RGR=
1

m(t)
dm(t)

dt
(6.8)

die relativeÄnderung der Masse mit der Zeit. Somit beschreiben SABBARESE ET AL.
in [Sab02] durch iterative Anpassung dieser drei Variablen an die experimentell ge-
wonnenen Daten den Transfer in Abhängigkeit von der Zeit.

Wurden f̈ur bestimmte Radionuklide, wie z.B.90Sr oder vor allem137Cs aufgrund
ihrer besonderen Beitrag zur menschlichen Strahlenexposition nach dem Unfall von
Tschernobyl eine größere Menge an Daten zum Transfer generiert und damit auch
komplexere und detaillierte Modelle als die hier vorgestellten entwickelt, so trifft das
auf naẗurliche Radionuklide i.a. nicht zu. Trotz aller Unzulänglichkeiten benutzt man
daher die vereinfachende Vorstellung eines linearen Transfers zwischen den Kompar-
timenten.
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6 Transfer von natürlichen Radionukliden

Da die Transferfaktoren zum Teilüber Gr̈oßenordnungen schwanken, stellt sich die
Frage ihrer Verteilung. Dabei gehen verschiedene Autoren von einer logarithmischen
Normalverteilung der Transferfaktoren aus, da nach dem multiplikativen Grenzwert-
satz der Statistik das Produkt hinreichend vieler, beliebig verteilter Zufallsvariablen
gegen eine logarithmische Normalverteilung konvergiert, wenn die Anzahl der Zufalls-
variablen gegen unendlich strebt [She88]. In diesem Fall wäre dann die geometrische
Standardabweichung ein vernünftiges Maß f̈ur die Streuung der Transferfaktoren. Die-
se Fragestellung wurde in der vorliegenden Arbeit aufgegriffen und die Hypothese der
log-Normalverteilung untersucht.

Leider besteht selbsẗuber den einfachen, linearen Ansatz nach Gleichung (6.1) kein
echter Konsens, da einige Autoren den Transfer auf die Trockenmasse der Pflanze
und andere auf das Feuchtgewicht der Pflanze beziehen. Beide Ansätze besitzen Vor-
und Nachteile: Bezogen auf die Trockenmasse der Pflanze lassen sich Transferfak-
toren besser vergleichen, da die Schwankungsbreite der Trockenmasse im Vergleich
zur Frischmasse erheblich geringer ist. In der Tat sind Schwankungen des Feucht-
gewichtes eines pflanzlichen Produktes je nach Wetterlage vor der Probenahme um
bis zu einem Faktor zwei durchaus möglich. Konsequenter Weise verzichtet daher
die IAEA in [SRS01] und [TRS94] im Gegensatz zu [BGB99] oder [AVVa] auf die
Angabe von auf das Feuchtgewicht bezogenen Transferfaktoren für Heu oder Gras.
Betrachtet man jedoch weitergehende Modelle zur Berechnung einer effektiven Do-
sis, so fließen in die Modellierung der Strahlenexposition durch Ingestion Verzehrs-
gewohnheiten von Mensch und auch Tieren ein, die sich fast ausschließlich auf das
Feuchtgewicht von Lebensmittel beziehen. Daher wird von den meisten Modellen auf
Transferfaktoren zurück gegriffen, die sich auf das Feuchtgewicht beziehen. So ver-
wenden neben [BGB99] und [AVVa] auch die IAEA in [SRS01] und [TRS94], die
NCRP in [NCR96b] und NRPB in [Bro95] für den Transfer von natürlichen Radio-
nukliden in zum Verzehr geeignete Lebensmittel wie Gemüse oder Getreide Transfer-
faktoren, die sich auf die Frischmasse der Pflanze beziehen. Hinzu kommt, dass keine
einheitlichen Arbeitsanweisungen für die Trocknung von B̈oden und Pflanzen vorlie-
gen. Was z.B. die Trocknung von Böden anbelangt, so schlagen die Messanleitungen
zur Überwachung der Radioaktivität im Boden [Mes00c] eine Trocknung bei 50 °C
bis zur Gewichtskonstanz vor. Andere Autoren berichten von Trocknungen bei 80 °C
[Gre95] [Tom02], 85 °C [PF95], 90 °C [Bae96], 105 °C [Haa95], [Rad96] oder 110 °C
[Bet88]. Da Boden je nach Anteil der Ton-, Schluff- oder Sandfraktion sehr wohl in
der Lage sein kann, Wasser zu binden, das erst bei Temperaturenüber 50 °C aus der
Bodenmatrix entweicht, kann das Verhältnis von Feuchtgewicht zu Trockengewicht
bei demselben Boden und unterschiedlicher Trocknung um einige Prozent schwanken.

In allen Bodenproben wurden spezifische Aktivitäten oberhalb der Nachweisgrenze
ermittelt [Har03a]. F̈ur den Fall, dass die spezifischen Aktivitäten des Bewuchses (re-
spektive der Milch oder des Fleisches) unterhalb der entsprechenden Erkennungsgren-
zen lagen, wurde analog zu der Auswertung der spezifischen Aktivitäten gem̈aß den
in Kapitel 5.2.1 und 5.2.2 vorgestellten Verfahren ein vollständiger Datensatz durch
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6.2 Transfer von Boden in Weide- und Wiesenbewuchs

Extrapolation berechnet. Somit beziehen sich alle statistischen Angabenüber Trans-
ferfaktoren in den folgenden Kapitel auf durch Zusatzwerte ergänzte Datens̈atze, falls
ein oder mehrere Werte der in den Transferfaktor einfließende spezifischen Aktivität
unterhalb der Erkennungsgrenze lag. Bevor die in dieser Arbeit berechneten Transfer-
faktoren vorgestellt werden, soll noch kurz auf die Besonderheit von210Pb eingegan-
gen werden.

Mit einer Halbwertszeit von 22 Jahren tritt210Pb als Folgeprodukt von226Ra in der
238U-Reihe auf. Der Expositionspfad für den Transfer Boden-Pflanze unterscheidet
sich dabei ganz erheblich von den bisher betrachteten Nukliden, da mit222Rn ein Edel-
gas in der Zerfallsreihe zwischen dem226Ra und210Pb steht, das̈uber den Luftpfad
einen Transport auch seiner Folgeprodukte ermöglicht (siehe auch Abbildung 2.1). In
Böden und Gesteinen kann222Rn durch Emanation vom Kristallgitter in den Poren-
raumübergehen und von dort auf Grund diffusiver oder advektiver Migration in die
Atmospḧare exhalieren. Von denen nach einem Zerfall von222Rn bis zum210Pb ge-
bildeten Folgeprodukte besitzt214Pb mit 27 min die l̈angste Halbwertszeit. Findet ein
solcher Zerfall nach der Exhalation von222Rn in der Atmospḧare statt, lagern sich an
den entstehenden Zerfallsprodukten in Sekundenbruchteilen Wasserdampf oder andere
Spurengase der Atmosphäre an und bilden Molek̈ulverb̈ande mit Durchmessern zwi-
schen 0,5 und 5 nm, so genannte Cluster [Por96], die in der Atmosphäre sehr beweg-
lich sind. Diese Cluster wiederum lagern sich an Aerosole (Durchmesser zwischen 100
und 1000 nm) an und k̈onnen söuber weite Strecke transportiert werden [Fig00]. Da-
bei findet die Anlagerung der Cluster an Aerosole mit einer Halbwertszeit von 10 bis
100 Sekunden statt, die klein gegenüber der physikalischen Halbwertszeit des radio-
aktiven Zerfalls der meisten Folgeprodukte ist. Obwohl die Möglichkeit der Desorp-
tion der Zerfallsprodukte von der Aerosoloberfläche durch den R̈uckstoß nach einem
α-Zerfall (Recoil-Prozess) besteht, liegen die meisten Folgeprodukte des222Rn, ein-
schließlich des210Pb an Aerosole gebunden in der Atmosphäre vor, da die Zeit nach
einem Recoil-Prozess bis zur nächsten Anlagerung an ein Aerosol klein gegenüber
der mittleren Verweildauer in der Atmosphäre ist, die in [Hil65] mit 20 bis 30 Tagen
und mit 45 Tagen in [Lad73] angegeben wird. Insgesamt erfolgt also der Transfer von
210Pb sowohl̈uber den Wurzelpfad als auchüber den Luftpfad. Verschiedene Autoren
versuchen deswegen, den Anteil des luftgetragenen210Pb von demüber den Boden-
pfad transportieren210Pb zu unterscheiden, um eine Vergleichbarkeit des klassischen
Transferfaktors mit anderen Radionukliden zu gewährleisten.

6.2 Transfer von Boden in Weide- und Wiesenbewuchs

Die Ergebnisse der in dieser Arbeit ermittelten Faktoren für den Transfer von Boden
in Weide- und Wiesenbewuchs können Tabelle 6.1 entnommen werden. Dabei wurde
der Transferfaktor bezogen sowohl auf das Feuchtgewicht als auch auf das Trocken-
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Abbildung 6.2: Vergleich der ermittelten Transferfaktoren Boden-Wiesenbewuchs
mit Angaben in der Literatur bezogen auf das Trockengewicht der
Pflanzen.

gewicht des Weide- und Wiesenbewuchs ermittelt, um die gewonnen Daten mit denen
aus der Literatur vergleichen zu können. Allerdings erscheint die Normierung auf das
Trockengewicht sinnvoller, da, wie oben geschildert, das Feuchtgewicht erheblichen
Schwankungen unterworfen sein kann.

Ein Vergleich mit Ver̈offentlichungen, die wiederum Ergebnisse verschiedener Arbei-
ten zusammenfassen und damit mehr als nur eine einzelne Untersuchung widerspie-
geln, ist in den Abbildungen 6.2 und 6.3 dargestellt. Dazu ist folgendes anzumerken:

• Der Transferfaktor von210Pb liegtüber den in der Literatur veröffentlichten Da-
ten. Allerdings definieren einige Autoren den Transferfaktor als den Bruchteil
der spezifischen Aktiviẗat in der Pflanze zu spezifischer Aktivität im Boden,
der ausschließlicḧuber den Wurzelpfad in die Pflanze gelangt ist. So stellen
MCDOWELL-BOYER ET AL. in [MB80] Transferfaktoren dieser Art zusammen,
berichten aber in [MB79] von ḧoheren Transferfaktoren, wenn der luftgetrage-
nen Anteil des210Pb ber̈ucksichtigt wird. Dieser Wert von 0,4 entspricht dem
in dieser Arbeit erhaltenen Ergebnis.Ähnlich wird in [PF95] vorgegangen. Die
dort ver̈offentlichten Transferfaktoren wurden in einem Experiment in einem
Zelt unter Vernachl̈assigung von nasser und zum Teil auch trockener Deposition
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Tabelle 6.1:Transferfaktoren f̈ur Weide- und Wiesenbewuchs.

210Pb 226Ra 228Ra 228Th 238U 235U 40K

bezogen aufs FG

N 8 6 6 8 2 5 8
arithm. MW. 0,10 0,007 0,011 0,008 0,009 0,007 0,47
arithm. Stabw. 0,08 0,006 0,009 0,009 0,002 0,007 0,42

geo. MW. 0,07 0,005 0,008 0,004 0,009 0,004 0,35
geo. Stabw. 2,30 2,70 2,32 3,65 1,174 2,77 2,25

EW (log) 0,10 0,007 0,011 0,010 0,009 0,007 0,48

R2 (log-normal) 0,96 0,96 0,94 0,97 - - 0,90

Literatur
[AVVa] 0,08 0,03 0,03 0,01 0,05 0,05
[BGB99] 0,01 0,01 0,01 0,002 0,003 0,003
[Bro95] 0,01 0,01 0,01 0,0005
[Bet88] 0,09-0,49
[Pau86] 0,12±0,03 0,10±0,03

bezogen aufs TG

N 9 7 7 9 2 6 9
arithm. MW. 0,34 0,020 0,034 0,020 0,043 0,039 1,26
arithm. Stabw. 0,23 0,014 0,027 0,018 0,004 0,029 0,39

geo. MW. 0,27 0,016 0,023 0,014 0,043 0,030 1,20
geo. Stabw. 2,05 2,14 2,67 2,54 1,10 2,16 1,41

EW (log) 0,35 0,022 0,038 0,022 0,043 0,040 1,27

R2 (log-normal) 0,96 0,96 0,94 0,97 - - 0,90

Literatur
[SRS01] 0,1 0,4 0,4 0,1 0,2 0,2
[TRS94] 0,02-0,40 0,02-0,40 0,001-0,11 0,002-0,23 0,002-0,23
[NCR96b] 0,1 0,04 0,04 0,1 0,1 0,1 3
[MB80] 0,02-0,30a 0,01-0,60
[MB79] 0,4
[PF95] 0,02-0,15a

[Rod02] 0,2
[Tom03] 0,01-0,50 1,65 0,067
[Wat83] 0,01-0,60

a Berücksichtigt wird lediglich der Wurzelpfad.
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Abbildung 6.3: Vergleich der ermittelten Transferfaktoren Boden-Wiesenbewuchs
mit Angaben in der Literatur bezogen auf das Feuchtgewicht der
Pflanzen.

erhalten, wobei selbst Resuspension durch Spritzwasser bei Regen durch eine
unterirdische Beẅasserungsvorrichtung vermieden wurde. Diese Transferfakto-
ren sind in Tabelle 6.1 angegeben. Transferfaktoren, die für denselben Boden
und dieselben Pflanzen, allerdings unter Freilandbedingungen, ermittelt wurden,
ergeben einen Transferfaktor von 0,32 mit einer Standardabweichung von 0,22,
was hervorragend mit den in dieser Arbeit ermittelten Datenübereinstimmt. In
[SRS01] und [NCR96b] werden keine Angabenüber die Vorgehensweise bei
der Ermittlung der dort angegebenen Transferfaktoren gemacht, so dass die Ver-
gleichbarkeit nur bedingt gegeben ist. Zusätzlich wird in [PF95] darauf hinge-
wiesen, dass ein Waschen des Wiesen- und Weidebewuchses vor der Veraschung
den Transferfaktor um einen Faktor von etwa 1,3 verringert. Für die weitere Be-
stimmung des Transfers in die Milch oder in das Muskelfleisch derjenigen Tiere,
die sich von diesem Wiesen- bzw. Weidebewuchs ernähren, ist eine Ermittlung
des Transferfaktors für gewaschenes Futter auch nicht sinnvoll. Steht jedoch die
Frage nach dem eigentlichen Transfer in den Bewuchs im Vordergrund, sollte
anhaftender Staub und Verunreinigungen durch Boden vor der Analyse entfernt
werden.

• Die Transferfaktoren f̈ur 226Ra und228Ra bezogen auf das Trockengewicht lie-
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6.2 Transfer von Boden in Weide- und Wiesenbewuchs

gen bei 0,022 und 0,038 und damit im unteren Bereich der in der Literatur an-
gegebenen Schwankungsbreite. Bezogen auf das Feuchtgewicht findet sich ei-
ne sehr gutëUbereinstimmung mit den in [BGB99] und [Bro95] angegebenen
Werten. Untereinander ergibt sich ein höherer Transferfaktor für 228Ra im Ver-
gleich zu226Ra. Dasselbe Phänomen wird in [Pau86] beschrieben, bei dem der
Transfer von228Ra in verschieden Pflanzen bis zu einer Größenordnung̈uber
dem von226Ra lag. Dabei haben Leaching-Experimente von Flusssedimenden-
ten mit unterschiedlichen Chlorid-Konzentrationen gezeigt, dass, wenn 10 %
des228Ra ausgewaschen werden konnte, unter denselben Bedingungen lediglich
1 % des226Ra verf̈ugbar ist. Insgesamt steht eine zufriedenstellende Erklärung
für dir höhere Pflanzenverfügbarkeit von228Ra im Vergleich zu226Ra noch aus.

• Der Transfer von228Th liegt in derselben Größenordnung wie der von Radi-
um und damit innerhalb der in der Literatur zu findenden Variabilität. Aller-
dings ist228Th eine direkte Tochter des228Ra und wird bei Produkten mit lan-
ger Wachstums- und/oder Lagerungszeiten zu einem nicht unerheblichen Anteil
in situ in der Pflanzen nachgebildet, so dass ein zu hoher Transferfaktor vor-
geẗauscht werden kann. Bezogen auf das Feuchtgewicht liegt der in dieser Ar-
beit berechnete Transferfaktor zwar unter der in [AVVa], allerdingsüber der in
[BGB99] gemachten Angabe.

• Die Transferfaktoren f̈ur Uran liegen f̈ur beide untersuchten Isotope bei 0,05
(bezogen auf das Trockengewicht) und damit innerhalb der in [TRS94] ange-
gebenen Schwankungsbreite, wobei in [BGB99] von einem geringeren Trans-
fer ausgegangen wird. Insgesamt war die Anzahl der Messungen oberhalb der
Erkennungs- bzw. Nachweisgrenzen vor allem für 238U gering, so dass die Ex-
trapolation nach HELSEL und COHN eigentlich nicht mehr anwendbar ist.

• 40K ist das einzige Nuklid, das, bezogen auf das Trockengewicht, einen Trans-
ferfaktor gr̈oßer 1 aufweist. Dieses wird in [NCR96b] mit einem Transferfaktor
von 3 besẗatigt.

• Mit Ausnahme des40K zeigen alle Nuklide eine gutëUbereinstimmung mit der
Hypothese der logarithmischen Verteilung von Transferfaktoren, so dass diese
Annahme nicht abgelehnt werden kann. Für 238U und 235U lagen zu wenige
Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenzen vor, um eine Aussageüber die Ver-
teilung der Uranisotope zu treffen.

• Zusammenfassend muss festgestellt werden, dass sich sowohl die Bezugsgröße
(Trocken- bzw. Feuchtgewicht der Pflanzen) als auch die Experimente, in denen
Transferfaktoren ermittelt wurden, bedeutend unterscheiden können. Daher sind
für eine angemessene Verwendung von Transferfaktoren aus der Literatur die
Randbedingungen, unter denen diese bestimmt wurden, sorgfältig zu pr̈ufen.
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6 Transfer von natürlichen Radionukliden

Tabelle 6.2:Statistische Daten der Transferfaktoren für Getreidekorn bezogen auf das
Feuchtgewicht.

210Pb 226Ra 228Ra 228Th 238U 235U 40K

N a 13 16 13 15 0 4 17
arithm. MW. 0,018 0,005 0,009 0,004 0,006 0,377
arithm. Stabw. 0,022 0,003 0,008 0,004 0,011 0,274

geo. MW. 0,010 0,004 0,006 0,003 0,003 0,297
geo. Stabw. 2,9 2,1 2,8 2,5 3,4 2,0

EW (log) 0,018 0,005 0,010 0,004 0,006 0,382

R2 (log-normal) 0,98 0,98 0,92 0,96 0,95

a Anzahl der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze.

6.3 Transfer Boden - Getreide

Beim Transfer von natürlichen Radionukliden aus dem Boden in Getreide spielt der
Transfer in das Korn die entscheidende Rolle, da dieser Teil des Getreides dem Verzehr
dient. Die Ergebnisse für den Transfer in das Korn können Tabelle 6.2 entnommen
werden. Diese Angaben beziehen sich auf das Feuchtgewicht, da sich bei zum Verzehr
geeigneten Proben die sich anschließende Modellierung der Strahlenexposition (siehe
Kapitel 7) auf Verzehrsgewohnheiten stützt, bei denen ebenfalls das Feuchtgewicht zu
Grunde gelegt wird.

Eine detaillierte Darstellung der einzelnen ermittelten Transferfaktoren mit der wich-
tigsten vergleichenden Literatur findet man in Tabelle 6.3.

Dabei ist folgendes anzumerken:

• Der Transferfaktor f̈ur 210Pb liegt innerhalb der in [TRS94] angegebenen
Schwankungsbreite und unterhalb des in [AVVa] angegebenen Wertes. Eine Dar-
stellung der einzelnen Transferfaktoren für unterschiedliche Getreidesorten kann
Tabelle A.20 im Anhang auf Seite 236 oder Abbildung 6.4 entnommen werden;
ein vollsẗandiger Vergleich mit allen verfügbaren Literaturstellen findet man in
Tabelle A.19 auf Seite 233. Dabei zeigt sich für 210Pb mit einem in dieser Ar-
beit ermittelten Transferfaktor von 0,024 eine hervorragendeÜbereinstimmung
mit in [PF95] ver̈offentlichten Angaben (TF = 0,022). Die in [MB80] angege-
ben Werte liegen deutlich unter den Werten des ZSR, berücksichtigen jedoch
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6 Transfer von natürlichen Radionukliden

nur den Wurzelpfad. Insgesamt ist der Transfer von210Pb im Vergleich zu dem
in Weide- und Wiesenbewuchs eine Größenordnung kleiner. Dies kann darauf
zurückgef̈uhrt werden, dass das Korn im Vergleich zu Gras durch die Spreu
gescḧutzt wird und somit Deposition von210Pb als unwahrscheinlicher ange-
sehen werden kann [MB80].

• Die Anzahl der Vergleichsangaben aus der Literatur für 226Ra und228Ra ist ge-
ring. So findet man in [AVVa] einen um mehr als eine Größenordnung ḧoher-
en Transferfaktor im Vergleich zu dem in dieser Arbeit ermittelten. Auch in
[Sam95] wird von einem deutlich größeren Transfer von226Ra berichtet, aller-
dings wird dort der Transferfaktor als Quotient von226Ra in der Pflanze undaus-
tauschbarem226Ra im Boden definiert und sollte daher auchüber den am ZSR
berechneten Transferfaktoren liegen. Die in [MB80] veröffentlichte Schwan-
kungsbreite des Transferfaktors beinhaltet den in dieser Arbeit ermittelten Wert.
Der Transferfaktor f̈ur 228Ra liegt, wie beim Weide- und Wiesenbewuchs, um
einen Faktor 2̈uber den f̈ur 226Ra. Eine Erkl̈arung dazu steht noch aus, auch fin-
den sich in der Literatur speziell für 228Ra keine weiteren Angaben zum Transfer
in Getreide.

• Der für 228Th ermittelte Transferfaktor entspricht dem von226Ra. Vergleiche
mit der Literatur ergeben einëUbereinstimmung mit den Werten aus [AVVa],
wohingegen in [TRS94] und [Fri89] kleinere Transferfaktoren publiziert worden
sind.

• Für 238U konnten in dieser Arbeit kein Wert und für 235U nur vier Werte ober-
halb der Erkennungsgrenze ermittelt werden. Dadurch ist die Anwendbarkeit der
HELSEL-COHN-Algorithmus fragẅurdig und mit deutlichen Unsicherheiten be-
haftet. Der resultierende Transferfaktor bestätigt die Annahmen aus [AVVa], wo-
hingegen sich in [TRS94] und [Bro95] kleinere Transferfaktoren wiederfinden.
Da sowohl f̈ur 235U als auch f̈ur 238U Transferfaktoren, die unter Zuhilfenahme
der mittleren Erkennungsgrenzen berechnet wurden,über den in der Literatur zu
findenden Vergleichswerten liegen, muss die Eignung derγ-Spektrometrie f̈ur
diesen Messzweck in Frage gestellt werden.

• Der für 40K berechnete Erwartungswert des Transferfaktors von 0,39 liegt unter
dem in [AVVa] angegebenen Wert von 1. Weitere vergleichende Literatur ist dem
Autor nicht bekannt.

• Für fast alle Nuklide (ausgenommen228Ra) liegt derR2-Wert des QQ-Plots bei
angenommener logarithmischer Normalverteilungüber 0,95, so dass in der Re-
gel die Annahme einer logarithmischen Normalverteilung nicht abgelehnt wer-
den kann.

In Abbildung 6.4 sind die Transferfaktoren für unterschiedliche Getreidesorten dar-
gestellt. Die diesen Graphiken zu Grunde liegenden Daten können Tabelle A.20 im
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6.4 Transfer Boden - Gemüse

Anhang auf Seite 236 entnommen werden. Ein klarer Trend bezüglich der bevorzug-
ten Aufnahme einzelner Radionuklide konnte dabei jedoch nicht festgestellt werden.

6.4 Transfer Boden - Gemüse

Analog zu dem Vorgehen bei der Untersuchung der spezifischen Aktivität in Gem̈use
wurde auch bei der Bestimmung des Transferfaktors die Gesamtheit der zum Verzehr
geeigneten Gem̈useproben in Wurzel- und Knollengemüse unterteilt, um eventuelle
Unterschiede in dem Transferverhalten dieser beiden Gemüsesorten zu erkennen.

6.4.1 Wurzelgemüse

Die Analyse der berechneten Transferfaktoren kann sowohl für den essbaren als auch
für den nicht essbaren Teil des Gemüses Tabelle 6.4 auf Seite 128 entnommen werden.
Dabei zeigt sich ein erḧohter Transfer von allen Radionukliden in den nicht essbaren
Teil von Wurzelgem̈use, der in der Regel durch den oberirdischen, vegetativen Teil der
Pflanze gegeben ist. Deutlich wird dies anhand der Quotienten aus den Erwartungs-
werten f̈ur den essbaren und nicht essbaren Teil einer Pflanze, die ebenfalls in Tabelle
6.4 zu finden sind und für alle betrachteten Nuklide größer 1 sind.1 Besonders große
Differenzen im Transferfaktor findet man dabei bei210Pb, was sich durch Deposition
von 210Pb auf oberirdische Pflanzenteile erklären l̈asst. So werden auch in [Ham01]
deutlich gr̈oßerer210Pb-Konzentrationen in den Blättern von Gem̈use im Vergleich zu
den Speicherorganen dokumentiert, was zu einem erhöhten Transferfaktor für Blätter
führt. Allerdings liegt in dieser Arbeit für den essbaren Teil des Wurzelgemüses nur
ein 210Pb-Messwert vor, so dass der in Tabelle 6.4 angegebene Faktor eher als quali-
tative denn quantitative Aussage zu interpretieren ist. Als Erklärung f̈ur den erḧohten
Transfer in den nicht-essbaren Teil von Wurzelgemüse kommen im Wesentlichen zwei
Punkte in Betracht:

• Wie schon weiter oben angedeutet, ist die undifferenzierte Aufnahme der Ra-
dionuklide (mit Ausnahme des40K) im Xylem-System wahrscheinlich. Diese

1Die hier angegebenen Quotienten unterscheiden sich von denen, die bei der Bestimmung der Akti-
vität in Tabelle 5.10 auf Seite 94 angegeben wurden. Dies mag zunächst verwundern, da sich die
bei der Bestimmung des Transferfaktors verwendete spezifische Aktivität des Bodens bei essbaren
und nicht-essbaren Pflanzenteilen bei der Quotientenbildung heraus kürzen sollte. Die Werte un-
terscheiden sich dennoch, da hier Quotienten ausMittelwerten bzw. Erwartungswerten gebildet
wurden. So k̈onnen zum Mittelwert des Transferfaktors für nicht-essbare Pflanzenteile Gemüsesor-
ten beitragen, f̈ur deren essbare Anteile sich keine Werte oberhalb der Erkennungsgrenze und damit
auch keine Transferfaktoren bestimmen ließen. Bildete man den Quotienten aus essbaren und nicht-
essbaren Teil f̈ur all jene Gem̈usesorten, bei denen beide Anteile oberhalb der Erkennungsgrenzen
lagen, so stimmten die gebildeten Quotienten aus essbaren und nicht-essbaren Anteil exaktüberein.
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6 Transfer von natürlichen Radionukliden
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Abbildung 6.4: Vergleich der Transferfaktoren für naẗurliche Radionuklide in unter-
schiedliche Getreidesorten. Als Fehlerbalken ist die Schwankungs-
breite der Transferfaktoren für eine Getreidesorte angegeben. Der
schattierte Bereich kennzeichnet die Standardabweichung der Mit-
telwerte (Erweiterungsfaktor k=1) der einzelnen Getreidesorten. Der
Gesamtmittelwert aller Getreidesorten wird durch die durchgezogene
waagerechte Linie gekennzeichnet.
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6.4 Transfer Boden - Gemüse

Nuklide werden dann durch den Transpirationssog in den vegetativen Teil der
Pflanze transportiert und dort abgelagert.

• Außerdem besteht die M̈oglichkeit der Resuspension, also der staubgetragenen
Ablagerung von Radionukliden auf dem Blättern und anschließender Transloka-
tion in das Innere der Pflanze, so dass auch durch Waschen der Pflanze ein Teil
dieser Radionuklide nicht entfernt werden kann. Von einer Translokationüber
diesen Pfad ẅaren die Wurzeln oder Knollen der Pflanzen kaum betroffen, da
außer40K keines dieser Nuklide in größeren Mengen im Phloemsystem in das
Speicherorgan der Pflanze transportiert werden kann.

Ein Vergleich mit den wichtigsten Angaben aus der Literatur ist in Abbildung 6.5
dargestellt. Die dazugehörigen Daten aller Einzelmessungen und ein kompletter Ver-
gleich mit Literaturdaten findet man in Tabelle A.21 im Anhang auf Seite 237. Dabei
ist erfreulicherweise die Anzahl der in der Literatur veröffentlichten Untersuchungen
deutlich gr̈oßer als z.B. beim Transfer in Getreide. Für den essbaren Teil des Wurzel-
gem̈uses ergaben sich aus den schon oben genannten Gründen nach der Extrapolation
nach HELSEL und COHN aufgrund der geringen Anzahl der Werte oberhalb der Er-
kennungsgrenze für fast alle Nuklide sehr hohe geometrische Standardabweichungen,
die deutlichüber den experimentell ermittelten geometrischen Standardabweichungen
liegen.

Insgesamt kann folgendes festgestellt werden:

• 210Pb konnte nur in einer Probe, nämlich in Einlegegurken, oberhalb der Erken-
nungsgrenze detektiert werden. Dieser Wert liegt leicht unter den in [AVVa],
[BGB99] und [Bro95] gemachten Angaben, befindet sich aber gut innerhalb der
in [TRS94] oder [MB80] dokumentierten Schwankungsbreite.

• Auch der am ZSR ermittelte Transferfaktor für 226Ra zeigt eine gutëUberein-
stimmung mit der Literatur [MB80], [Wat83], wobei in [AVVa] von deutlich, in
[BGB99] von geringf̈ugig ḧoheren und in [Bro95] von deutlich geringen Trans-
ferfaktoren berichtet wird. Diese gutëUbereinstimmung bleibt auch bei einer
weiteren Differenzierung nach einzelnen Gemüsearten bestehen. So wird der
in dieser Arbeit ermittelte Transferfaktor für Kartoffeln von 0,001 in [Vas87],
[Ham01], [Lin89] und [Wat83] in sehr guter̈Ubereinstimmung bestätigt; aller-
dings liegt der in [GN03] ver̈offentlichte Wert eine Gr̈oßenordnung unter die-
sem. Neben dem Transferfaktor für Kartoffeln lag in dieser Arbeit lediglich der
Transferfaktor f̈ur Radieschen oberhalb der Nachweisgrenze. Der dort berechne-
te Transferfaktor von 0,006 wird dabei auch in [Bun99] angegeben. Für 228Ra ist
die Anzahl der Literaturvergleiche deutlich geringer, zumal die meisten Publika-
tion beim Transfer von Radium nicht zwischen226Ra und228Ra unterscheiden.
Am ZSR konnten nur drei Transferfaktoren aus Messwerten oberhalb der Erken-
nungsgrenze gebildet werden. Dabei ist der Transfer in Kohlrabi und Rote Bete
aus Jeinsen vergleichbar mit dem von226Ra. Bestimmt man Ersatzwerte für die
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6 Transfer von natürlichen Radionukliden

Tabelle 6.4:Transfer vom Boden in Wurzelgem̈use mit Unterscheidung zwischen dem
essbaren und nicht essbaren Anteil (bezogen auf das Feuchtgewicht der
Pflanzen).

210Pb 226Ra 228Ra 228Th 238U 235U 40K

Wurzelgem̈use essbar

N a 1 5 3 3 0 2 8
arithm. MW 0,003 0,003 0,003 0,001 0,006 0,377
arithm. Stabw. 0,003 0,006 0,002 0,004 0,311

geo MW. 0,003 0,001 0,0005 0,0001 0,005 0,285
geo. Stabw. 3,2 6,5 7,6 1,8 2,2

EW (log) 0,003 0,003 0,001 0,006 0,389

Wurzelgem̈use nicht essbar

N a 6 6 5 5 3 4 6
arithm. MW 0,096 0,024 0,029 0,020 0,014 0,025 0,576
arithm. Stabw. 0,072 0,019 0,023 0,017 0,018 0,013 0,478

geo MW. 0,076 0,019 0,022 0,015 0,007 0,022 0,453
geo. Stabw. 2,2 2,1 2,3 2,1 3,4 1,6 2,1

EW (log) 0,102 0,025 0,031 0,020 0,014 0,024 0,592

Faktor nicht essbar / essbar

arithm. MW. 32c 8,6 9,7 20 4,2 1,5
EW (log) 8,6 10,3 20 4,0 1,5

a Anzahl der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze.
b Erwartungswert bei angenommener logarithmischer Normalverteilung nach Gleichung (5.4).
c Diesem Verḧaltnis liegt nur ein Messwert zugrunde.
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Abbildung 6.5: Vergleich der ermittelten Transferfaktoren Boden - Wurzelgemüse
mit Angaben aus der Literatur bezogen auf das Feuchtgewicht der
Pflanzen. Werte aus dieser Arbeit sind als Erwartungswerte bei an-
genommener logarithmischer Normalverteilung mit geometrischer
Standardabweichung dargestellt.

Messergebnisse unterhalb der Erkennungsgrenze, so stimmen mit diesem kom-
plettierten Datensatz die Transferfaktoren für 226Ra und228Ra (mit jedoch be-
trächtlichen geometrischen Standardabweichungen)überein. Allerdings finden
L INSALATA ET AL . in einer umfangreichen Untersuchung ([Lin89]) erstaunli-
cherweise einen doppelt so hohen Transfer von228Ra im Vergleich zu226Ra,
ohne dies erkl̈aren zu k̈onnen.

• Für 228Th lagen lediglich drei Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenzen und
von diesen keiner oberhalb der Nachweisgrenzen. Das HELSEL-COHN-Verfah-
ren ist hier im Grunde nicht mehr anwendbar, da die Schätzung einer Verteilung
und deren Extrapolation bei drei Werten mehr als fraglich sind. Berechnet man
dennoch auf diese Weise einen Transferfaktor, so deckt sich dieser Wert (der im
übrigen in diesem Fall auch dem arithmetischen Mittelwert entspricht) mit den
Angaben aus [BGB99], [SRS01], [Bro95] oder [NCR99].

• Während f̈ur 238U kein Wert oberhalb der Erkennungsgrenze ermittelt werden
konnte, lagen f̈ur 235U zwei Werte zwischen der Erkennungs- und der Nach-
weisgrenze. In der Literatur findet man Angaben zum Transfer von238U bzw.
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6 Transfer von natürlichen Radionukliden

für Uran als Element ohne Unterscheidung nach Isotopen. Die dort zu finden
Werte liegen in der Regel unter denen am ZSR ermittelten, allerdings findet man
eine guteÜbereinstimmung mit der in [TRS94] angegebenen Schwankungsbrei-
te oder den Angaben aus [SRS01], [AVVa] oder auch [Bun99].

• Das einzige Nuklid, f̈ur das f̈ur jede Probe ein Transferfaktor basierend auf
Messwerten oberhalb der Nachweisgrenze gefunden werden konnte, ist40K. Da-
bei schwanken die Angaben in der Literatur zwischen einem Transferfaktor von
0,3 [NCR99] und 1 [AVVa], wobei in [Dji02] und [Chi00] noch deutlich ge-
ringere Werte f̈ur den Transfer in Kartoffeln bzw. Karotten ermittelt wurden.
Insgesamt liegen die am ZSR ermittelten Transferfaktoren innerhalb der in der
Literatur angegebenen Schwankungsbreite.

6.4.2 Blattgemüse

Auch beim Transfer in Blattgem̈use wurde nach essbaren und nicht essbaren Teil dif-
ferenziert. Wie die Untersuchungen der spezifischen Aktivität von Blattgem̈use ver-
muten lassen, besteht auch beim Transfer im Gegensatz zu Wurzelgemüse kein großer
Unterschied zwischen nicht-essbaren und zum Verzehr geeigneten Gemüse. Der Quo-
tient aus dem Transferfaktor für nicht-essbare und dem für essbare Pflanzenteile kann
ebenso wie die statistische Auswertung Tabelle 6.5 entnommen werden. Dabei liegt
dieser Quotient nahe 1. Insgesamt ist der Transfer in den essbaren Teil des Blatt-
gem̈uses ḧoher als in den des Wurzelgemüses, was besonders bei210Pb deutlich wird,
da dort der Transfer um eine Größenordnung̈uber den in Wurzelgem̈use liegt. Eine
Ausnahme bildet40K, das einen geringeren Transfer in Blattgemüse im Vergleich zu
Wurzelgem̈use aufweist.

Ein Vergleich der in dieser Arbeit ermittelten Transferfaktoren mit einer der Litera-
tur entnommenen Auswahl ist in Abbildung 6.6 dargestellt. Eine Zusammenstellung
aller ermittelten Transferfaktoren kann zusammen mit weiteren Literaturangaben im
Anhang auf Seite 241 der Tabelle A.22 entnommen werden. Nuklidspezifisch kann
folgendes festgestellt werden:

• Der in dieser Arbeit ermittelte Transferfaktor für 210Pb liegt mit 0,024̈uber den
in den meisten Quellen gemachten Angaben, auch wenn in [AVVa] ein Trans-
ferfaktor von 0,08 und in [TRS94] im Rahmen der dort präsentierten Litera-
turrecherche eine (sehr große) Schwankungsbreite angegeben wird. Allerdings
dürfen Transferfaktoren für 210Pb nicht unkritisch aus der Literatur entnommen
werden, da unterschiedliche Definitionen und Versuchsbedingungen den Trans-
ferfaktor ganz erheblich beeinflussen können. Bei der Bestimmung von Trans-
ferfaktoren in Laborversuchen können Resuspension und Deposition von210Pb
als Folgeprodukt von222Rn als Transferpfade im Vergleich zu realen Bedin-
gungen vernachlässigt werden. Somit liegen Transferfaktoren, die unter realen
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6.4 Transfer Boden - Gemüse

Tabelle 6.5:Transfer vom Boden in Blattgem̈use mit Unterscheidung zwischen dem
essbaren und nicht essbaren Anteil (bezogen auf das Feuchtgewicht der
Pflanzen).

210Pb 226Ra 228Ra 228Th 238U 235U 40K

Blattgemüse essbar

N a 12 15 10 11 5 4 18
arithm. MW 0,021 0,007 0,008 0,004 0,005 0,007 0,247
arithm. Stabw. 0,023 0,006 0,006 0,005 0,006 0,009 0,177

geo MW. 0,004 0,004 0,006 0,001 0,002 0,004 0,206
geo. Stabw. 3,9 3,4 2,1 5,3 2,9 2,7 1,8

EW (log) b 0,024 0,009 0,008 0,006 0,004 0,006 0,244

Blattgemüse nicht essbar

N a 8 7 7 6 5 4 8
arithm. MW 0,021 0,008 0,010 0,007 0,007 0,012 0,206
arithm. Stabw. 0,009 0,005 0,007 0,008 0,005 0,007 0,060

geo MW. 0,019 0,007 0,008 0,005 0,006 0,010 0,200
geo. Stabw. 1,8 1,7 1,9 2,7 1,7 1,7 1,3

EW (log) b 0,023 0,008 0,010 0,008 0,007 0,012 0,207

Faktor nicht essbar / essbar

EW (log.) 0,96 0,88 1,29 1,31 1,48 1,73 0,85
arithm. MW 1,00 1,07 1,31 1,64 1,49 1,63 0,84

a Anzahl der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze.
b Erwartungswert bei angenommener logarithmischer Normalverteilung nach Gleichung (5.4).
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Abbildung 6.6: Vergleich der ermittelten Transferfaktoren Boden - Blattgemüse mit
Angaben in der Literatur bezogen auf das Feuchtgewicht der Pflanzen.
Angegeben sind der Erwartungswert bei angenommener logarithmi-
scher Normalverteilung und die geometrische Standardabweichung.

Bedingungen gewonnen wurden, meistüber denen aus Laborversuchen [Lin89].
Als Beispiel mag [PF95] dienen, wo einerseits, wie schon oben erwähnt, in ei-
nem Zelt und andererseits unter Freilandbedingungen Transferfaktoren für glei-
che Pflanzenarten auf gleichem Boden bestimmt wurden. Die letztendlich dort
veröffentlichten Werte (siehe Tabelle A.22) entsprechen den Transferfaktoren
unter ,,Zeltbedingungen“ und quantifizieren den Transferüber den Wurzelpfad.
Diese Angaben liegen eine Größenordnung unter der in dieser Arbeit ermittel-
ten Werten. Berechnet man jedoch Transferfaktoren für die ,,Freilandsituation“,
so ergibt sich aus den Werten für Spinat, Salat und Grünkohl ein Mittelwert
von 0,031± 0,012, der sehr gut mit dem am ZSR ermittelten arithmetischen
Mittel von 0,021± 0,023übereinstimmt. DiesëUbereinstimmung bleibt auch
beim Vergleich der einzelnen Messwerte für Salat und Gr̈unkohl bestehen, was
insofern bemerkenswert ist, als dass die in [PF95] beschriebene Untersuchun-
gen zum einen in Polen durchgeführt wurden und somit geologisch und kli-
matisch durchaus mit denen in Niedersachsen vergleichbar sind und als dass
zum anderen dort radiochemische Verfahren verwendet wurden. Dies wieder-
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6.4 Transfer Boden - Gemüse

um besẗatigt, dass unter gegebenen Voraussetzungen dieγ-spektrometrische Un-
tersuchung durchaus als Alternative zu radiochemischen Verfahren angesehen
werden kann.̈Ahnliches wird in [Bun99] berichtet, wo ein so genanntes ,,frac-
tional concentration-ratio“ zur Quantifizierung der Aufnahme von210Pb und
226Raüber den Wurzelpfad eingeführt wird. Während dieser Transferfaktor eine
Größenordnung unter dem in dieser Arbeit ermittelt liegt, kann zwischen dem
,,konventionellen“ Transferfaktor, der Deposition von210Pb mit ber̈ucksichtigt
und etwa 0,04 beträgt, und dem im Rahmen dieser Arbeit bestimmten Wert von
einer vern̈unftigenÜbereinstimmung gesprochen werden.

• Wie auch Abbildung 6.6 entnommen werden kann, liegen die Transferfaktoren
für 226Ra und228Ra innerhalb der in der Literatur angegebenen Schwankungs-
breite. Dabei ist kein Unterschied im Transfer von226Ra und228Ra erkennbar.
Insgesamt ist die Zahl der Transferfaktoren, die oberhalb der Erkennungsgren-
ze liegen, mit 15 f̈ur 226Ra und 10 f̈ur 228Ra bei 18 untersuchten Proben relativ
hoch.

• Der in dieser Arbeit berechnete Transfer von228Th liegt über den meisten in
der Literatur ver̈offentlichten Daten, aber noch innerhalb der in [TRS94] ange-
gebenen Schwankungsbreite. Zudem stammen die meisten Vergleichswerte aus
Modellvorschriften oder Literaturrecherchen, so dassüber die Art und Weise
der Bestimmung dieser Werte mit Ausnahme von [Fri89] keine Angaben vor-
liegen. Zu beachten ist außerdem, dass, wie oben erwähnt, sich228Th als Fol-
geprodukt von228Ra bildet und somit die M̈oglichkeit besteht, dass durch das
Nachwachsen der Tochter228Th der Transferfaktor̈uberscḧatzt wird [Tom03],
[Fri89], [Lin89].

• 238U konnte lediglich in Lauch, Wirsingkohl, Grünkohl, Kopfsalat und Petersilie
nachgewiesen werden, wobei für 238U und 235U fünf bzw. vier Werte oberhalb
der Erkennungs- und lediglich zwei bzw. ein Wert oberhalb der Nachweisgren-
zen lagen. Die daraus berechneten Transferfaktoren befinden sichähnlich dem
228Th im oberen Bereich der in [TRS94] angeführten Schwankungsbreite. Wie-
derum ist jedoch darauf hinzuweisen, dass die Anwendung des HELSEL-COHN-
Verfahrens bei derartig wenigen signifikanten Werten als problematisch angese-
hen werden kann Auf Grund der geringen Anzahl der Ergebnisse oberhalb der
Erkennungsgrenze kann die Eignung derγ-Spektrometrie zur Bestimmung von
238U und 235U in Umweltproben unter den am ZSR gegebenen Bedingungen
und damit auch die M̈oglichkeit, Transferfaktoren für diese beiden Isotope zu
ermitteln, angezweifelt werden.

• Der mittlere Transferfaktor von 0,24 für 40K liegt in derselben Gr̈oßenordnung
wie Vergleichsdaten aus der Literatur, wobei in [AVVa] mit einem Transferfaktor
von 1 der ḧochste Wert zu finden ist.
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6 Transfer von natürlichen Radionukliden

6.5 Transfer Boden - Obst

6.5.1 Beeren

Die in dieser Arbeit bestimmten Transferfaktoren für Brom- und Himbeeren k̈onnen
Tabelle 6.6 entnommen werden. Dabei liegen in der Literatur keine Vergleichsdaten
für den Transfer von natürlichen Radionukliden in Früchte vor, obwohl im BIOMASS-
Programm der IAEA der Transfer von Boden in Obst und dessen Modellierung berück-
sichtigt wird [Ven01], [Car01c]. Somit liegen Datenüber die Verteilung von Radionu-
kliden im Obst sowie f̈ur den Transfer und für die Modellierung der daraus resultieren-
den Dosis hauptsächlich f̈ur 137Cs und mit Abstrichen f̈ur 90Sr vor [Atk01], [Ful01],
[OD01], [Ste01], [Kar01], [Car01b], [Gre01], [Mit01]. Die einzigen dem Autor be-
kannten Informationen̈uber den Transfer von Uran und Thorium in Früchte befinden
sich in [Car01a] und behandeln in dieser Arbeit nicht untersuchte Wassermelonen.

6.5.2 Pilze

Ebenso wie f̈ur Beeren sind die Transferfaktoren für Pilze in Tabelle 6.6 dargestellt.
Dabei liegt der Transfer von210Pb in derselben Größenordnung wie ein Vergleichs-
wert aus [Kir98]. Dort weisen KIRCHNER ET AL. darauf hin, dass der entscheidende
Transferpfad f̈ur 210Pb in Pflanzen nicht durch direkte Deposition oder indirekte Auf-
nahme durch von im Bodenwasser gelösten222Rn gegeben ist, sondern dass die direkte
Verlagerung von im Bodenwasser gelösten210Pb den Transfer dominiert.

6.6 Transfer in Fleisch

Wie schon in Kapitel 5.4 beschrieben, wurde Muskelfleisch von Rindern, je einem
Schaf, Schwein, Wildschwein und einer Puteγ-spektrometrisch untersucht. Da neben
137Cs lediglich40K oberhalb der Erkennungsgrenzen detektiert werden konnte, wur-
den Transferfaktoren nur für 40K bestimmt. Dabei ist der TransferfaktorTFF,i für ein
Nuklid i in Fleisch nach [TRS94] definiert als

TFF,i =
spez. Aktiviẗat des Nuklidesi im Fleisch des Tieres in Bq/kg

vom Tier pro Tag aufgenommene Aktivität des Nuklidesi in Bq/d
(6.9)

und wird folglich in der Einheit d/kg angegeben. Dieser Parameter schwankt mit dem
Alter des Tieres, da bei jungen Tieren ein deutlich größerer Transfer im Vergleich
zu erwachsenen Tieren beobachtet werden kann. Hinzu kommt, dass sich bei vielen
Tieren zum Zeitpunkt der Schlachtung noch kein Gleichgewicht eingestellt hat, so
dass der Transferfaktor zusätzlich vom Alter der Tiere abḧangt [MB80], [TRS94]. Des
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6 Transfer von natürlichen Radionukliden

Weiteren wird in [How01] auf die Abḧangigkeit des Transferfaktors in Fleisch und
Milch von der Menge der pro Tag produzierten Milch und der Bewegungsfreiheit der
Tiere hingewiesen. Insgesamt ist die Anzahl der veröffentlichten Transferfaktoren für
naẗurliche Radionuklide in Fleisch und Milch gering. Allerdings können [Tho03] als
Ergebnis einer Literaturrecherche Faktoren für den Transfer von Uran in Milch und
Fleisch von K̈uhen, Schafen, Ziegen und Hühner entnommen werden.

6.6.1 Rinder

Die folgendenÜberlegungen beziehen sich im konkreten Fall lediglich auf40K, da
kein anderes Nuklid oberhalb der Erkennungsgrenzen nachgewiesen wurden, können
aber problemlos auf andere Nuklideübertragen werden. Um die Menge des täglich auf-
genommenen40K abscḧatzen zu k̈onnen, musste außer der spezifischen Aktivität im
Futter der Rinder auch deren Ernährungsgewohnheiten berücksichtigt werden. Dabei
wird klar, dass die Menge an verzehrtem Futter keinesfalls als konstant oder beliebig
genau bekannt angesehen werden kann. So schwanken die Angaben zum Verzehr von
Weide- und Wiesenbewuchs durch Rinder nach [TRS94] zwischen 10 und 25 kg pro
Tag bezogen auf das Trockengewicht, wobei ein Erwartungswert von 16,1 kg pro Tag
angegeben wird. Sei also ˙mFu die pro Tag verzehrte Menge an Futter undAspez,Fu die
spezifische Aktiviẗat von40K im Futter. Dann ergibt sich die pro Tag aufgenommene
Aktivit ätA von 40K zu

A

[
Bq
d

]
= ṁFu

[
kg
d

]
·Aspez,Fu

[
Bq
kg

]
. (6.10)

Für TFF gilt dann im Fall der Rinder der Hermannsdorfer Landwerkstätten, die sich
ausschließlich durch Weide- und Wiesenbewuchs (getrocknet Heu, abgekürzt: He)
ern̈ahrten

TFF =
Aspez,F

A
=

Aspez,F

ṁFu(He)·Aspez,Fu(He)
, (6.11)

wobei ṁFu(He) die Verzehrsmenge von Weide- und Wiesenbewuchs in kg Trocken-
masse pro Tag,Aspez,Fu(He) die spezifische Aktiviẗat in getrocknetem Wald- und Wie-
senbewuchs in Bq/kg undAspez,F die spezifische Aktiviẗat im Fleisch darstellen. Die
für diese Parameter getroffenen Annahmen bezüglich der Verteilungen sind in Tabelle
6.7 dargestellt.

Damit ergibt sich die Schwankungsbreite des Transferfaktors als Faltung der den Fak-
toren in Gleichung (6.11) zugeordneten Verteilungen. Diese resultierende Verteilung
kann als Faltung einer Dreiecksverteilung und zweier logarithmischer Normalvertei-
lungen nicht mehr analytisch berechnet werden. Daher wurde mit CRYSTAL BALL ®
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6.6 Transfer in Fleisch

Tabelle 6.7:Parameter des Transfers in Rindfleisch (HLW).

Parameter Verteilung min EW max GMa GSb

Verzehrsmenge Heu in kg/dc,d Dreieck 10 16,1 25
spez. A. von40K im Heu in Bq/kgd log.-normal 577 1,3

spez. A. von40K in Fleisch in Bq/kg log.-normal 102 2,0e

a GM steht f̈ur geometrischer Mittelwert.
b GSsteht f̈ur geometrische Standardabweichung.
c [TRS94] entnommen.
d Bezogen auf das Trockengewicht.
e Gescḧatzt, da keine weiteren Informationen vorhanden.

eine in MS-EXCEL® implemtierbare Monte-Carlo-Simulation zur Schätzung der Ver-
teilung vonTFF verwendet. Auf die Funktionsweise von CRYSTAL BALL ® bzw. der
Anwendbarkeit von Monte-Carlo-Simulationen allgemein wird dabei ebenfalls in Ka-
pitel 7.2 eingegangen. Als Beispiel ist in Abbildung 6.7 die für die Hermannsdorfer
Landwerksẗatten modellierte Verteilung mit dem 95 %igen Vertrauensbereich für den
Transfer von40K in Rinderfleisch dargestellt.

Im Fall des Betriebes Neßmerpolder kann, da Zufütterung durch Kraftfuttergemisch
stattfindet, mit einem täglichen Verzehr von 3,5 kg Weide- und Wiesenbewuchs pro
Tag bezogen auf das Trockengewicht gerechnet werden. Allerdings schwankt die Mas-
se des zugegebenen Kraftfuttergemisches zwischen 2 und 8 kg pro Tag, wobei 6 kg
pro Tag die wahrscheinlichste Menge darstellt. Die dadurch gegebene Verteilung der
Nahrungsmenge kann also am Besten durch eine Dreiecksverteilung mit diesen drei
Parametern abgeschätzt werden. Das Kraftfuttergemisch setzte sich zu 65 % aus rei-
nem Kraftfutter und zu 35 % aus Mehl, das wiederum zu je 50 % aus Weizen und
Gerste bestand, zusammen. Da jeweils nur eine Probe des Kraftfutters und eine Pro-
be des Weizen- und Gerstekornsγ-spektrometrisch untersucht werden konnten, an-
dererseits die Schwankungsbreite der spezifischen Aktivitäten in diesen Proben nicht
vernachl̈assigbar ist, wurde jeweils eine logarithmische Normalverteilung der spezi-
fischen Aktiviẗaten angenommen. Diese Annahme stützt sich auf die in Kapitel 5.6
getroffenen Aussagen zur Verteilung der Radionuklide in Getreide, so dass die dort er-
mittelte geometrische Standardabweichung für Gerste und Weizen aller untersuchten
Getreideproben dazu verwandt wurde, die Schwankungsbreite der zur Modellierung
herangezogenen Proben vom Neßmerpolder zu charakterisieren. Da im Rahmen die-
ser Arbeit nur eine Kraftfutterprobe analysiert werden konnte, wurde auch hier eine
logarithmische Normalverteilung mit einer geometrischen Standardabweichung von 2
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Abbildung 6.7: Verteilung des Transferfaktors für 40K in Rindfleisch f̈ur die Her-
mannsdorfer Landwerkstätten. Der gr̈un eingef̈arbte Bereich kenn-
zeichnet den Vertrauensbereich zu einem Vertrauensniveau von 95 %.

angenommen. Eine Zusammenstellung der für den Betrieb Neßmerpolder angenom-
menen Parameter ist in Tabelle 6.8 dargestellt.

Für den Transfer in Fleisch für Rinder vom Standort Neßmerpolder ergibt sich somit

TFF =
[

ṁFu(He) ·Aspez(He)
Aspez(F)

(6.12)

+
ṁFu(KFG) [0,65·Aspez(KF)+0,175·Aspez(WM)+0,175·Aspez(GM)]

Aspez(F)

]−1

mit

ṁFu(He) = Verzehrsmenge Heu in kg/d,
Aspez(He) = spezifische Aktiviẗat von40K im Heu,
Aspez(Fl) = spezifische. Aktiviẗat von40K im Fleisch,
ṁFu(KFG) = Verzehrsmenge Kraftfuttergemisch in kg/d,
Aspez(KF) = spezifische Aktiviẗat von40K im Kraftfutter,
Aspez(WM) = spezifische Aktiviẗat von40K im Weizenmehl,
Aspez(GM) = spezifische Aktiviẗat von40K im Gerstemehl.

Auch hier kann die Verteilung nicht analytisch berechnet sondern nur mit Hilfe ei-
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6 Transfer von natürlichen Radionukliden
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Abbildung 6.8: Verteilung des Transferfaktors für 40K in Rindfleisch von Neßmerpol-
der. Der gr̈un eingef̈arbte Bereich kennzeichnet den Vertrauensbereich
zu einem Vertrauensniveau von 95 %.

ner Monte-Carlo-Simulation modelliert werden. Das Ergebnis dieser Simulation ist in
Abbildung 6.8 dargestellt.

Man erkennt, dass die Verteilung des Transferfaktors für Rinder aus Neßmerpolder
breiter ist im Vergleich zum Transfer in Rindern der Hermannsdorfer Landwerkstätten,
was durch die zus̈atzlichen Schwankungsbreiten der spezifischen Aktivitäten der dem
Kraftfuttergemisch beigesetzten Nahrungsmitteln bedingt wird. Bildet man den Mit-
telwert der an beiden Standorten berechneten Transferfaktoren und faltet die Vertei-
lungen entsprechend, so ergibt sich ein Transferfaktor für 40K in Fleisch von 0,022 mit
einer Schwankungsbreite von 0,006 - 0,060 (95 % Vertrauensniveau). Dies deckt sich
gut mit dem in [TRS94] angegebenen Referenzwert vonTFF = 0,02. In Tabelle 6.9
sind zusammenfassend die berechneten Transferfaktoren und ihre Schwankungsbreite
dargestellt.

6.6.2 Schaf

Schafsfleisch und das dazugehörige Futter konnten von den Hermannsdorfer Land-
werksẗatten bezogen werden. Wiederum war im Fleisch lediglich40K oberhalb der
Nachweisgrenze messbar, so dass nur für dieses Nuklid der Transferfaktor berechnet
werden konnte. Wie oben beschrieben, wurde auch für den Transfer in Schafsfleisch
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6.6 Transfer in Fleisch

Tabelle 6.9:Transferfaktoren f̈ur Rindfleisch.

EW min max am Besten beschrieben durch:a p b

Neßmerpolder 0,029 0,0043 0,096 log-normalc 0,72
HLW 0,014 0,0024 0,048 log-normald 0,96

gemittelt 0,022 0,0057 0,060

Literatur

[TRS94] 0,02

a Verteilung, die die modellierte Verteilung am Besten beschreibt.
b p-Wert desχ2-Anpassungstests.
c geo. MW. 0,021 und geo. Stabw. 2,2.
d geo. MW. 0,011 und geo. Stabw. 2,2.

die Schwankungsbreite des Transferfaktors mittels einer Monte-Carlo-Simulation mo-
delliert. Die gemachten Annahmen sowie den berechneten Transferfaktor zusammen
mit der dazu geḧorigen Schwankungsbreite können Tabelle 6.10 entnommen werden.

6.6.3 Schwein

Auch das untersuchte Schweinefleisch stammte von den Hermannsdorfer Landwerk-
sẗatten. Der Transferfaktor für 40K ist zusammen mit dem für Schafe und Puten in Ta-
belle 6.10 dargestellt. Insgesamt ergab die Monte-Carlo-Simulation einen gegenüber
dem Schaf erḧohten Transfer mit einer größeren Schwankungsbreite des Transfer-
faktors, was sich auch in einer größeren geometrischen Standardabweichung nieder-
schl̈agt.

6.6.4 Pute

Das untersuchte Putenfleisch stammte vom Betrieb ,,Schessinghausen“. Dort wurden
18 Puten im Zeitraum vom 30.06.02 bis zur Schlachtung am 30.10.02 mit 500 kg rei-
nem Putenfutter und 250 kg Weizenmehl gefüttert [Blo03]. Die daraus pro Pute und
Tag resultierende Verzehrsmenge kann genauso wie die spezifische Aktivität des Fut-
ters und des untersuchten Putenfleisches wiederum Tabelle 6.10 entnommen werden.
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6 Transfer von natürlichen Radionukliden

Tabelle 6.10:Parameter und errechneter Transferfaktor für 40K in Schafsfleisch
(HLW), Schweinefleisch (HLW) und Putenfleisch (Schessinghausen).

Verteilung min EW max GMa GSb Quelle

Schaf

Verzehrsm. Heu in kg/dc Dreieck 1,0 1,3 2,5 [TRS94]
spez. A. im Heu in Bq/kgc log.-normal 491 1,3 diese Arbeit

spez. A. in Fleisch in Bq/kg log.-normal 127 2,0d diese Arbeit

Transferfaktor TF F(Schaf) 0,22e (0,04 - 0,72)f 0,16 2,14

Schwein

Verzehrsm. Futter in kg/dc Dreieck 2,0 2,4 3,0 [TRS94]
spez. A. im Futter in Bq/kgc log.-normal 221 2,0d diese Arbeit

spez. A. in Fleisch in Bq/kg log.-normal 109 2,0d diese Arbeit

Transferfaktor TF F(Schwein) 0,32e (0,03 - 1,37)f 0,20 2,69

Pute

Verzehrsm. Futter in kg/dc Dreieck 0,21 0,23 0,25 [Blo03]
spez. A. im Futter in Bq/kgc log.-normal 298 2,0d diese Arbeit

Verzehrsm. Weizenmehl in kg/dc Dreieck 0,10 0,11 0,12 [Blo03]
spez. A. in Weizenmehl in Bq/kg log.-normal 80 1,5 diese Arbeit

spez. A. in Fleisch in Bq/kg log.-normal 75 2,0d diese Arbeit

Transferfaktor TF F(Pute) 1,41e (0,15 - 5,64)f 0,94 2,50

a GM steht f̈ur geometrischer Mittelwert.
b GS steht f̈ur geometrische Standardabweichung.
c bezogen auf das Trockengewicht.
d gescḧatzt, da keine weiteren Informationen vorhanden.
e nach Monte-Carlo-Simulation geschätzter Erwartungswert.
f Schwankungsbereich bei 95 %igem Vertrauensintervall.
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6.7 Transfer in Milch

Tabelle 6.11:Transferfaktoren f̈ur 40K in Kuhmilch.

Ort EW min max am Besten beschrieben durch:a p b

Neßmerpolder 0,012 0,005 0,023 log-normalc 0,32
HLW 0,005 0,002 0,010 log-normald 0,24

gemittelt 0,008 0,005 0,014 log-normale 0,46

Literatur

[TRS94] 0,007
[AVVa] 0,006
[NCR99] 0,007

a Verteilung, die die modellierte Verteilung am Besten beschreibt.
b p-Wert desχ2-Anpassungstests.
c geo. MW. 0,012 und geo. Stabw. 1,5.
d geo. MW. 0,005 und geo. Stabw. 1,4.
e geo. MW. 0,008 und geo. Stabw. 1,3.

Dabei wurde f̈ur die Verzehrsmenge eine 10 %ige Unsicherheit angenommenen und
die Verteilung derselben daher durch eine Dreiecksfunktion beschrieben. Der resultie-
rende Transfer von40K in Fleisch liegtüber dem in Schwein oder Schaf.

Die sowohl f̈ur den Transfer in Rinder als auch für den in Schafe, Schweine oder
Puten erhaltenen Verteilungen lassen sich durch eine logarithmische Normalverteilung
beschreiben. Dies folgt aus dem multiplikativen Grenzwertsatz der Statistik und ist
auch schon in [Wat83] beschrieben worden.

6.7 Transfer in Milch

Die Beschreibung des Transfers in Milch erfolgt analog zu dem in Fleisch. Da die Men-
ge der pro Tag aufgenommenen Aktivität schon im Abschnitt 6.6 beschrieben wurde
(siehe Tabellen 6.7 und 6.8), wird an dieser Stelle auf eine Wiederholung verzichtet.
Die Ergebnisse f̈ur den Transfer von40K in Milch sind in Tabelle 6.11 dargestellt.

Dabei ist der Transfer von40K in die Milch am Standort Neßmerpolder ungefähr
doppelt so groß wie für Kühe der Hermannsdorfer Landwerkstätten. Faltet man die
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6 Transfer von natürlichen Radionukliden

beiden Verteilungen, die den Transfer an den unterschiedlichen Standorten beschrei-
ben, so ergibt sich eine Verteilung, die durch einen Erwartungswert von 0,008 und
einem 95 %igen Vertrauensbereich von 0,005 - 0,014 charakterisiert wird. Diese Ver-
teilung wiederum l̈asst sich zufriedenstellend mit einer logarithmischen Normalvertei-
lung (geo. MW. 0,008, geo. Stabw. 1,3) beschreiben. Im Vergleich mit der Literatur
ergibt sich eine gutëUbereinstimmung mit [TRS94], [AVVa] und [NCR99].

6.8 Zusammenfassung

Eine Übersichtüber die in dieser Arbeit ermittelten Transferfaktoren findet man in
Tabelle 6.12.

Zusammenfassend kann folgendes festgestellt werden:

• Die Annahme einer logarithmischen Normalverteilung der Transferfaktoren
kann in der Regel bestätigt werden. Damit ist der Erwartungswert nach Glei-
chung (5.4) ein vern̈unftiger Scḧatzer des wahren Wertes. Die Schwankungs-
breite des Transferfaktors kann durch die geometrische Standardabweichung
beschrieben werden. Für Transferfaktoren, die sich aus der Faltung mehrerer
Verteilungen ergeben (Transfer in Fleisch oder Milch), folgt die logarithmische
Normalverteilung als Konsequenz aus dem multiplikativen Grenzwertsatz der
Statistik.

• Für Isotope der natürlichen Zerfallsreihen ergibt sich (mit Ausnahme von Wur-
zelgem̈use und Pilzen) f̈ur 210Pb der ḧochste Transfer, was sich aus dem zusätzli-
chen Anteil von luftgetragenem210Pb als Folgeprodukt des222Rn erkl̈aren l̈asst.
Untersuchungen darüber, welcher Bruchteil des210Pbüber den Wurzelpfad auf-
genommen wurde, konnten im Rahmen dieser Arbeit nicht durchgeführt werden.
Allerdings finden sich in der Literatur für den Fall, dass lediglich der Wurzelpfad
ber̈ucksichtigt wird, Werte, die um eine Größenordnung unter denen in dieser
Arbeit ermittelten Transferfaktoren liegen [PF95], [Bun99]. Der im Vergleich
zu den anderen Nukliden hohe Transfer von40K resultiert aus der Tatsache, dass
Kalium als essentielles Spurenelement regulativ von der Pflanze aufgenommen
undüber das Phloemsystem in der Pflanze verteilt werden kann.

• Einen großen Transfer im Vergleich zu Getreide und Gemüse findet man f̈ur
Weide- und Wiesenbewuchs. Während Blattgem̈use einen ḧoheren Transfer als
Wurzelgem̈use aufweist (in der Regel um einen Faktor 2 bis 5, bei210Pb um
einen Faktor 10, Ausnahmen bildet40K), ist der Transfer von Wurzelgem̈use
mit dem von Getreidekorn (Ausnahme:210Pb) vergleichbar. Offensichtlich ge-
langt also, wie oben erẅahnt, ein Großteil des210Pb durch Deposition auf die
Blattoberfl̈ache und wird von dort in das Pflanzeninnere weiter transportiert.
So ist Blattgem̈use sẗarker exponiert als Getreidekorn, das durch die Spreu ab-
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üs

e
d

E
W

0,
00

3e
0,

00
1

0,
00

3
0,

00
1

0,
00

6
0,

39
ge

o.
S

ta
bw

.
3,

2
6,

5
7,

6
1,

8
2,

2

B
la

ttg
em

üs
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6 Transfer von natürlichen Radionukliden

gedeckt wird, und dieses wiederum stärker exponiert als der essbare Teil des
Wurzelgem̈uses. Ẅahrend in [Nis76] berichtet wird, dass226Ra haupts̈achlich
im Wurzelbereich einer Pflanze akkumuliert werden kann und dort die226Ra-
Konzentrationen dementsprechend um zwei bis drei Größenordnung̈uber denen
in den Bl̈attern liegen, wurde in dieser Arbeit ein erhöhter Transfer in Blatt-
gem̈use im Vergleich zu Wurzelgem̈use gefunden. Dies wird in [Wat83], [GN03]
und [MB80] besẗatigt, wo auf die Effektiviẗat des Transportes von226Ra in die
Blätter und auf die M̈oglichkeit der Anreicherung in diesen hingewiesen wird.
Während f̈ur Blatt- und Wurzelgem̈use der Transfer von226Ra dem von228Ra
entsprach, wurde in dieser Arbeit für Getreidekorn und Weide- und Wiesenbe-
wuchs ein etwa doppelt so hoher Transfer von228Ra berechnet. Dies deckt sich
mit Untersuchungen aus [Lin89] und [Pau86], ist aber noch nicht verstanden.

• Der Transfer von228Th entspricht in der Regel dem von226Ra. Insgesamt ist die
Aussagef̈ahigkeit dieses Transferfaktors begrenzt, da228Th als direkte Tochter
des228Ra unter Umsẗanden eher den Transfer von228Ra widerspiegelt [Lin89],
[Fri89], [Tho03]. Gerade bei Pflanzen mit einer langen Wachstumsperiode bis
zur Ernte und bei Proben, die durch die organisatorisch bedingte Zeitspanne
zwischen Ernte undγ-spektrometrischer Untersuchungüber einen l̈angeren Zeit-
raum hinweg gelagert werden mussten, kann davon ausgegangen werden, dass
die dem Transferfaktor zugrunde liegende spezifische Aktivität in der Pflanze
eine Mischung aus von der Pflanze aufgenommenem und in der Pflanze durch
Zerfall in-situ gebildetem228Th darstellt.

• Die Anzahl der Transferfaktoren, die auf spezifischen Aktivitäten oberhalb der
Erkennungsgrenze basieren, ist für beide Uranisotope235U und238U gering. Da-
mit erschwert sich die repräsentative Ermittlung von Transferfaktoren, zumal
das HELSEL-COHN-Verfahren f̈ur eine geringe Anzahl von signifikanten Wer-
ten nicht mehr vern̈unftig anwendbar ist. Insgesamt sollte bei der Benutzung von
Transferfaktoren f̈ur Uran auf radiochemische Verfahren zurückgegriffen wer-
den, solange die Untersuchungen zur Bestimmung des Transfers nicht in Gebie-
ten erḧohter naẗurlicher Radioaktiviẗat stattfinden.

• Wie schon oben erläutert, kann f̈ur Uran und Thorium Resuspension der ent-
scheidene Transferpfad darstellen [Fri86], [Fri89]. Damit spielt die Probenauf-
bereitung vor allem bei Pflanzen mit einer großen Blattoberfläche eine nicht zu
vernachl̈assigende Rolle bei der Ermittlung des Transferfaktors.

• Transferfaktoren in Fleisch und Milch konntenγ-spektrometrisch nur für 40K
bestimmt werden. Dabei fließt neben der Schwankungsbreite der spezifischen
Aktivit ät auch die Variabiliẗat der Verzehrsgewohnheiten der betrachteten Tie-
re mit in die Berechnung ein, so dass Transferfaktoren und deren Verteilungen
nicht mehr analytisch sondern mit Hilfe einer Monte-Carlo-Simulation berech-
net wurden. Die Ergebnisse stimmen für den Gehalt an40K in Rindfleisch und
in Kuhmilch gut mit Angaben aus der Literaturüberein. F̈ur Schafe, Schweine
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6.8 Zusammenfassung

und Puten sind keine Vergleichswerte bekannt.

• Bei der Auswahl von Transferfaktoren aus der Literatur muss die jeweils interes-
sierende Fragestellung berücksichtigt werden. Transferfaktoren aus Laborexpe-
rimenten finden unter wohldefinierten Bedingungen statt und spiegeln häufig nur
den Transfer̈uber den Wurzelpfad wider, weswegen diese Parameter meist eine
Größenordnung kleiner sind im Vergleich zu Transferfaktoren, die in Freiland-
experimenten unter realen Bedingungen bestimmt wurden. Die in dieser Arbeit
berechneten Transferfaktoren wurden alle unter Freilandbedingungen ermittelt
und lassen somit nur bedingt eine Differenzierung in verschiedene Transferpfade
(z.B. zwischen Wurzelpfad und Resuspension) zu. Allerdings sollten Transfer-
faktoren, die unter Freilandbedingung bestimmt wurden, bei der Modellierung
einer Strahlenexposition realistischere Größen darstellen als im Labor erhaltene
Transferfaktoren.
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6 Transfer von natürlichen Radionukliden
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7 Strahlenexposition durch
natürliche Radionuklide

Ein Mensch, der von Statistik hört,
denkt dabei nur an Mittelwert.

Er glaubt nicht dran und ist dagegen,
ein Beispiel soll es gleich belegen:

Ein J̈ager auf der Entenjagd
hat einen ersten Schuss gewagt.

Der Schuss, zu hastig nach aus dem Rohr
lag eine gute Handbreit vor.

Der zweite Schuss mit lautem Krach
lag eine gute Handbreit nach.

Der J̈ager spricht ganz unbeschwert
voll Glauben an den Mittelwert:

Statistisch ist die Ente tot.

Doch ẅar‘ er klug und n̈ahme Schrot
- dies sei gesagt, ihn zu bekehren -

er würde seine Chancen mehren:
Der Schuss geht ab, die Ente stürzt,
weil Streuung ihr das Leben kürzt.

Prof. Dr. P.H. List
[Hen99]

Ziel dieses Kapitels war die m̈oglichstrealistischeModellierung der Strahlenexposi-
tion durch naẗurliche Radionuklide und ihrerSchwankungsbreitefür alle relevanten
Expositionspfade. Damit wurde der Versuch unternommen, dem in [EUR96] formu-
lierten Gedanken des Realismus bei Dosisabschätzungen Rechnung zu tragen und die
Schwankungsbreite dementsprechend wirklichkeitsnah zu beschreiben.

Zunächst werden in aller K̈urze die notwendigen begrifflichen Definitionen vorgestellt.
Eine detaillierte Einf̈uhrung in Grundbegriffe der Dosimetrie und der biologischen
Wirkung ionisierender Strahlung findet man z.B. in [Vog92].
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7 Strahlenexposition durch natürliche Radionuklide

In der aktuellen Strahlenschutzverordnung [Str01] werden so genannte ,,operative Grö-
ßen“ und ,,Schutzgrößen“ unterschieden. Operative Größen sind dabei durch Messun-
gen zug̈anglich und sollten unter m̈oglichst allen realistischen Expositionsbedingun-
gen ausreichend genaue Schätzwerte f̈ur die Körperdosen liefern. Eine dieser operati-
ven Gr̈oßen ist die EnergiedosisD. Sie ist definiert als das Verhältnis aus der Energie,
die durch ionisierende Strahlung auf ein kleines Volumenelement eines spezifischen
Materialsübertragen wird, und der Masse dieses Volumens. Unter der Schutzgröße
,,Körperdosis“ wiederum versteht man nach [Str01] nicht direkt messbare Größen wie
die Organdosis oder die effektive Dosis. Dabei beschreibt die effektive DosisH das
Risiko von stochastischen Wirkungen der Strahlenexposition und wird wie folgt defi-
niert:

H = ∑
R

∑
T

wT wRDT,R (7.1)

mit

H = effektive Dosis in Sv,
wT = Gewebewichtungsfaktor,
wR = Strahlungswichtungsfaktor und
DT,R = die in einem Gewebe, Organ oder KörperteilT über dessen Masse gemittelte

durch interne oder externe Exposition mit der Strahlungsqualität R erzeugte
Energiedosis in Gy.

Um an Hand der effektiven Dosis die Strahlenexposition durch natürliche Radionu-
klide in Niedersachsen oder auch im gesamten Bundesgebiet abschätzen zu k̈onnen,
müssen nun verschiedene Expositionspfade berücksichtigt werden. Merkliche Dosis-
beitr̈age zur gesamten effektiven Dosis liefern

• die Ingestion von Radionukliden in Lebensmitteln (incl. Trinkwasser),

• die Direktingestion von Boden,

• die Inhalation von222Rn und den dazugehörigen Folgeprodukten,

• die Inhalation von Staub,

• die externe Bestrahlung durch Radionuklide im Boden, in Baumaterialien und
durch die kosmische Strahlung.

Ziel der Modellierung war eine für jede der hier genannten Komponenten der natürli-
chen Strahlenexposition m̈oglichst realistische Dosisabschätzung, die nach den Vor-
gaben aus [AVVb], [BGB99], [Str01] und [EUR96] für sechs Altersklassen, nämlich
für unter Einj̈ahrige (a<1), Ein- bis Zweij̈ahrige (1<a<2), Zwei- bis Siebenjährige
(2<a<7), Sieben- bis Zẅolfj ährige (7<a<12), Zwölf- bis Siebzehnj̈ahrige (12<a<17)
und über Siebzehnjährige (a>17) durchgef̈uhrt wurde. Neben altersabhängigen Ein-
flussgr̈oßen variieren noch eine Reihe von weiteren Parametern, deren Schwankungs-
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breiten sich in der Variabiliẗat der naẗurlichen Strahlenexposition niederschlagen und
die daher mit zu berücksichtigen waren. N̈utzliche Informationsquelle stellen dabei
Angaben aus bereits existierenden Modellen oder Rechenvorschriften dar, die im Fol-
genden kurz vorgestellt werden.

7.1 Existierende Modelle

7.1.1 Allgemeine Verwaltungsvorschrift (AVV)

Die durch die Modellierung der Strahlenexposition gemäß der Allgemeine Verwal-
tungsvorschrift (AVV) zu § 47 der StrlSchV erhaltene Ergebnisse dienen ,,der Feststel-
lung im Genehmigungsverfahren, ob der Strahlenschutzverantwortliche die technische
Auslegung und den Betrieb seiner Anlagen oder Einrichtungen so geplant hat, dass die
durch Ableitung radioaktiver Stoffe mit Luft oder mit Wasser bedingte Strahlenexpo-
sition die Dosisgrenzwerte des § 47 Abs. 1 der Strahlenschutzverordnung nichtüber-
schreitet “ [AVVb]. Durch diese Zweckbestimmung ergeben sich, um die tatsächliche
Strahlenexposition auf keinen Fall zu unterschätzen, konservative Annahmen, die für
die Planung und Genehmigung von Anlagen oder Einrichtungen sinnvoll sein mögen,
aber f̈ur die realistische Berechnung der Strahlenexposition nur bedingt anwendbar
sind. So schreibt die AVV beispielsweise vor, bei der Modellierung der Dosis durch
Ingestion mit den 95 %-Perzentilen der Verzehrsgewohnheiten zu rechnen. Diese Vor-
gehensweise ist in jedem Fall konservativ und nicht realistisch, da sie zum einen Kor-
relationen unber̈ucksichtigt l̈asst und zum anderen zu einer massivenÜberscḧatzung
der tats̈achlichen Verzehrsmenge führen muss. Desweiteren geht die AVV vom Errei-
chen eines Gleichgewichtszustandes in den zu betrachtenden Umweltkompartimenten
aus. Zur Anpassung der AVV an den Stand von Technik und Wissen wurde diese 2003
neuüberarbeitet [AVVb]. Dabei wurden unter anderem Transferfaktoren aus den Be-
rechnungsgrundlagen Bergbauübernommen, die, wie oben gezeigt, in der Regel unter
den Angaben in der alten AVV [AVVa] liegen. Es ergeben sich somit bei einer Mo-
dellierung unter Verwendung von [AVVb] geringere Expositionen im Vergleich zur
Anwendung von [AVVa], die aber den prinzipiell sehr konservativen Charakter der
AVV nicht berühren.

7.1.2 Berechnungsgrundlagen - Bergbau

Der eigentliche Anwendungsbereich der ,,Berechnungsgrundlagen zur Ermittlung der
Strahlenexposition infolge bergbaubedingter Umweltradioaktivität (Berechnungs-
grundlagen - Bergbau)“ ist die ,, Ermittlung der Strahlenexposition des Menschen
in Interventionssituationen aufgrund bergbaulicher Hinterlassenschaften in den neuen
Bundesl̈andern“ [BGB99]. Dabei fordert die Strahlenschutzkommision (SSK) in den
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7 Strahlenexposition durch natürliche Radionuklide

Berechnungsgrundlagen - Bergbau als Konsequenz der Euratom Basic Safety Stan-
dards [EUR96] dierealistischeBerechnung der Strahlenexposition. Damit gehen die
Berechnungsgrundlagen - Bergbau in dieser Hinsicht trotz einiger Annahmen, die im-
mer noch einen deutlich konservativen Charakter tragen,über die Annahmen der AVV
[AVVb] hinaus. Es k̈onnen somit Parameter und Modellannahmen auch dann sinnvol-
ler Weise von den Berechnungsgrundlagen - Bergbauübernommen werden, wenn sich
das zu untersuchende Szenario nicht in allen Punkten mit dem oben zitierten Anwen-
dungsbereich deckt. Insbesondere erweisen sich die Berechnungsgrundlagen - Berg-
bau unter anderem dann als wertvoll, wenn die Größe einer m̈oglichen zus̈atzlichen
Strahlenexposition durch natürliche Radionuklide auf Grund von anthropogenen Ar-
beiten oder T̈atigkeiten abgeschätzt werden soll. Auf einen solchen Fall wird kurz im
Ausblick dieser Arbeit eingegangen werden.

7.1.3 FARMLAND

FARMLAND (Food Aktivity from Radionuclide Movement on LAND) ist ein in Groß-
britannien von der NRPB entwickeltes Modell zur Beschreibung des Transfers von
Radionukliden in der Nahrungskette terrestrischerÖkosysteme [Bro95]. Es ist modu-
lar zusammengesetzt und beinhaltet eigenständige Submodelle zur Quantifizierung des
Transfers in bestimmten Teilen der Nahrungskette. Wie die meisten anderen Modelle
auch, versucht FARMLAND in erster Linie die Verbreitung von Radionukliden nach
einem Unfall-Szenario durch Fallout zu beschreiben. Daher liegen in FARMLAND
detaillierte nuklidabḧangige Informationen vor allem für künstliche Radionuklide wie
z.B 137Cs,90Sr oder131I vor. Eine Abscḧatzung der effektiven Dosis sowohl als Fol-
ge von Fallout-Situationen wie auch als Folge von Emissionen von kerntechnischen
Anlagen im Normalbetrieb wurde in [Ste01] vorgenommen, wo, allerdings wie oben
erwähnt nur f̈ur künstliche Radionuklide, ebenfalls Annahmenüber Verteilungen be-
schrieben werden.

7.1.4 PATHWAY

Ähnlich wie FARMLAND beschreibt das in den USA entworfenen Modell PATHWAY
[Whi87] den Transport von Radionukliden in terrestrischenÖkosystemen nach ei-
nem Fallout-Szenario. Dabei umfasst PATHWAY die Modellierung des Transfers und
Transportes von 20 (in diesem Fall künstlichen) Radionukliden nach deren atmosphäri-
scher Deposition bis hin zur Simulation der daraus resultierenden effektive Jahresdo-
sis. Im Unterschied zu FARMLAND ist in PATHWAY eine Monte-Carlo-Simulation
implementiert, die die Berechnung der Schwankungsbreite der Strahlenexposition
durch Ingestion zeitabhängig modelliert.
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7.1.5 ECOSYS-87

Mit ECOSYS-87 [M̈ul93] liegt ein in Deutschland konzipiertes Modell zur Simu-
lation der radiöokologischen Situation in Folge eines nuklearen Unfalls vor. Dieses
Modell ber̈ucksichtigt neben der resultierenden Dosis durch Ingestion auch die Dosis
durch externe Bestrahlung sowie die durch Inhalation von radioaktiven Substanzen.
Auch hier wurde eine Unterteilung in oben genannten sechs Altersgruppen vorgenom-
men und versucht, die Schwankungsbreite der restlichen Parameter abzuschätzen. Da
ECOSYS-87 auf f̈ur Deutschland typische Annahmen zurück greift, stellte das Modell
somit eine wertvolle Quelle und Vergleichsmöglichkeit dar. Allerdings liegen, da eine
Fallout-Situation nach einem Unfall modelliert wird, nuklidspezifische Parameter nur
für künstliche Radionuklide vor.

Als weitereüberaus n̈utzliche Datenquellen haben sich für all diejenigen Expositi-
onspfade, deren Beitrag zur Strahlenexposition nicht durch eigene Untersuchungen
abgescḧatzt werden konnte, die Materialbände des Bundesamtes für Strahlenschutz
erwiesen [BfS95], [BfS98], [BfS97]. Es ist daher sehr bedauerlich, dass neuere For-
schungsergebnisse nicht weiterhin in dieser Form publiziert werden.

Zusammen mit weiterer ergänzender Literatur, die im Detail weiter unter angeführt
wird, bilden Parameter aus den eben beschriebenen Modellen die grundlegenden An-
nahmen bei der Berechnung der natürlichen Strahlenexposition. In manchen Model-
len wird dabei neben der Schwankungsbreite der einzelnen Parameter auch deren
Verteilung abgescḧatzt, was eine genauere Beschreibung der getroffenen Annahmen
ermöglicht. Diese durch Verteilung beschriebenen Parameter fließen dann in ein Mo-
dell zur Berechnung der Strahlenexposition ein, wobei Faltungen von unterschied-
lichen Verteilungen auftreten, die analytisch nicht mehr berechnet werden können.
Aus diesem Grund wurde, wie bei der Berechnung der Transferfaktoren in Milch
und Fleisch schon oben erläutert, eine Monte-Carlo-Simulation durchgeführt, die als
Ergebnis neben dem Erwartungswert der einzelnen Altersgruppen auch die Schwan-
kungsbreite der effektiven Dosis durch die Bestimmungen eines 95 %igen Vertrauens-
bereiches bestimmt. Das zu diesem Zweck verwandte Programm CRYSTAL-BALL ®

soll daher im Folgenden Abschnitt kurz genauer vorgestellt werden.

7.2 CRYSTAL -BALL ®

Wie oben erẅahnt, steht mit CRYSTAL-BALL ® ein Makro zur Verf̈ugung, das in ei-
nem EXCEL®-Arbeitsblatt eine Monte-Carlo-Simulation durchführt. Dabei k̈onnen al-
len einfließenden Parametern Verteilungen zugeordnet werden, die sich bei der an-
schließenden Simulation fortpflanzen und in einer Gesamtverteilung resultieren. Diese
Verteilung kann grafisch unter Angabe von zusätzlichen Parametern wie z.B. beliebi-
gen Perzentilen ausgegeben werden. Bei in dieser Arbeit durchgeführten Simulationen
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wurden standardm̈aßig folgende Einstellung gewählt:

• Die Generierung der Zufallszahlen erfolgte nach der Methode des ,,Latin-hyper-
cube-samplings“. Diese Methode erzeugt gleichmäßig verteilte Zufallsvariable
entsprechend einer angenommenen Verteilung und beschreibt diese Verteilung
mit einer ḧoheren Genauigkeit verglichen mit der herkömmlichen Monte-Carlo-
Methode. Allerdings erfordert das Erstellen von Zufallsvariablen mit dem ,,La-
tin-Hypercube-Verfahren“ mehr Rechenzeit und Speicherplatz.

• Jede in dieser Arbeit simulierte Verteilung wurde durch 100.000 Versuche be-
schrieben.

• Wenn m̈oglich, wurde die resultierende Verteilung durch einen Reihe bekannter,
kontinuierlicher Verteilungen gefittet. Nach dem multiplikativen Grenzwertsatz
der Statistik erḧalt man durch die Multiplikation von unendlich vielen, beliebig
verteilten, Parametern als Produkt eine logarithmisch normalverteilte Größe. In
der Tat ergeben viele Simulationen eine rechtsschiefe Verteilung, die allerdings
nicht immer zufriedenstellend durch eine logarithmische Normalverteilung be-
schrieben werden kann. Der Test auf verschiedenen Verteilungen kann ebenfalls
mit CRYSTAL-BALL ® durchgef̈uhrt werden. Dabei wurde als Maß für die G̈ute
des Fits dasχ2-Kriterium geẅahlt.

Mit Hilfe von CRYSTAL-BALL ®, Parametern aus oben erwähnten Modellen und der
weiteren verf̈ugbaren Literatur sowie eigenen Messungen wurde nun die natürliche
Strahlenexposition für Deutschland und im Besonderen auch für Niedersachsen zu-
sammen mit ihren Schwankungsbreiten abgeschätzt. Darauf soll im Folgenden detail-
lierter eingegangen werden. Bei Daten, die in den kommenden Abschnitten in Ta-
bellenform dargestellt werden, wurden zum Teil mehr Stellen angegebenen als die
tats̈achliche Genauigkeit der Daten erlaubt. Dies geschah, um die Nachvollziehbarkeit
der Modellierungsergebnisse mit den hier genannten Daten zu ermöglichen.

7.3 Dosis durch Ingestion

Ein wichtiger Pfad bei der Betrachtung der Strahlenexposition durch natürliche Ra-
dionuklide ist die Ingestion von Radionukliden in Nahrungsmitteln und Trinkwasser.
Dabei stehen zur Berechnung der internen Dosis durch Radionuklide dosimetrische
und biokinetische Modelle zur Verfügung, die die zeitabhängige Retention in Organen
oder im Gewebe als Folge der Ingestion beschreiben [Kau95]. Diese Modelle finden
ihren Niederschlag in Dosiskoeffizienten, mit deren Hilfe sich bei der Inkorporation
einer bestimmten spezifischen Aktivität eines Radionuklides die resultierenden effek-
tive Jahresdosis bestimmen lässt. Diese Dosiskoeffizienten, die wiederum die oben
erwähnten sechs Altersgruppen berücksichtigen, findet man in [ICR96] oder alternativ
in [EUR96] oder [BGB99].
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Tabelle 7.1:Dosisfaktorendi,g für Ingestion nach [ICR96] in Sv/Bq.

Nuklid <1a 1<a<2 2<a<7 7<a<12 12<a<17 a>17

238U 1,2E-05 1,2E-07 8,0E-08 6,8E-08 6,7E-08 4,5E-08
234U 1,5E-05 1,3E-07 8,8E-08 7,4E-08 7,4E-08 4,9E-08
230Th 4,0E-05 4,1E-07 3,1E-07 2,4E-07 2,2E-07 2,1E-07
226Ra 1,5E-05 9,6E-07 6,2E-07 8,0E-07 1,5E-06 2,8E-07
210Pb 5,0E-06 3,6E-06 2,2E-06 1,9E-06 1,9E-06 6,9E-07
210Po 1,5E-05 8,8E-06 4,4E-06 2,6E-06 1,6E-06 1,2E-06

235U 1,3E-05 1,3E-07 8,5E-08 7,1E-08 7,0E-08 4,7E-08
231Pa 2,2E-06 1,3E-06 1,1E-06 9,2E-07 8,0E-07 7,1E-07
227Ac 1,7E-03 3,1E-06 2,2E-06 1,5E-06 1,2E-06 1,1E-06

232Th 5,4E-05 4,5E-07 3,5E-07 2,9E-07 2,5E-07 2,3E-07
228Ra 1,5E-05 5,7E-06 3,4E-06 3,9E-06 5,3E-06 6,9E-07
228Th 1,6E-04 3,7E-07 2,2E-07 1,5E-07 9,4E-08 7,2E-08

In dieser Arbeit wurde, wenn m̈oglich, für jeden Modellparameter eine realistische
Verteilung mit Parametern wie Erwartungswert, Mittelwert, Standardabweichung usw.
angenommen. Die einzige Ausnahme davon bilden die eben erwähnten Dosiskoeffi-
zienten, da eine realistische Abschätzung ihrer Schwankungsbreite im Rahmen dieser
Arbeit nicht vorgenommen werden konnte. Allerdings existieren Hinweise darauf, dass
auch f̈ur Dosiskoeffizienten eine logarithmische Normalverteilung als vernünftig an-
gesehen werden kann. So wird in [Har03b] berichtet, dass der Dosiskoeffizient für 131I
durch eine logarithmische Normalverteilung mit einer geometrischen Standardabwei-
chung von 2 gut beschrieben werden kann. Für andere Nuklide liegen jedoch keine
gesicherten Informationen darüber vor, so dass in dieser Arbeit in einer Art Konventi-
on Dosiskoeffizienten als Punktgrößen betrachtet wurden. Eine Zusammenstellung der
in dieser Arbeit verwandten Dosisfaktoren für Ingestion kann Tabelle 7.1 entnommen
werden.

Durch Anwendung dieser Dosisfaktoren wird nach einer Inkorporation die 50- bzw.
für Kleinkinder die 70-Jahre-Folgedosis berechnet. Insgesamt wird daher von einem
Gleichgewichtszustand der Radionuklidkonzentrationen ausgegangen. Dies gilt eben-
so für die Strahlenexposition durch die Inhalation von Staub oder Radon, die später
betrachtet werden wird.
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Modell zur Dosis durch Ingestion von Lebensmitteln

Zur Abscḧatzung der effektiven Jahresdosis durch Ingestion bieten sich zwei verschie-
dene M̈oglichkeiten an:

1. Die Verwendung von spezifischen Aktivitäten in repr̈asentativ zusammengestell-
ter Gesamtnahrung oder

2. die Abscḧatzung der Dosis unter Verwendung von spezifischen Aktivitäten einer
repr̈asentativer Lebensmittelauswahl.

Obwohl in dieser Arbeit versucht wurde, möglichst viele verschiedene Lebensmittel
zu untersuchen, wurde zur Berechnung der effektiven Dosis durch Ingestion auf die
Gesamtnahrung zurückgegriffen, da

1. insgesamt kein repräsentativer Lebensmittelkorb untersucht wurde. In vielen Ka-
tegorien wurde lediglich ein oder gar kein Nuklid oberhalb der Nachweisgren-
ze gemessen (Milch, Fleisch). In anderen war die Anzahl der repräsentativen
Messwerte zu klein. So gibt es für 210Pb nur einen Wert in der Kategorie ,,Wur-
zelgem̈use“, n̈amlich Einlegegurken.

2. manche Nuklide messtechnisch mit Hilfe derγ-Spektrometrie nicht ermittelt
werden konnten. Ganz gravierend wirkt sich dies bei210Po aus, das einen sehr
großen Dosiskoeffizient aufweist und nicht im Gleichgewicht mit210Pb stehen
muss.

3. die Unsicherheiten und der Aufwand bei der Bestimmung der Ingestionsdosis
durch die Modellierung der Aktiviẗat in Lebensmitteln deutlich höher sind als
bei der Untersuchung von Gesamtnahrung. Dies erkennt man beispielhaft schon
an der Betrachtung des nach der Zubereitung verbliebenen Anteils der Akti-
vität für verschiedene Lebensmittel (siehe Tabelle 5.19 auf Seite 110), der für
verschiedene Nuklide und Nahrungsmittel mit einer beträchtlichen Unsicherheit
versehen ist. Verwendet man hingegen Gesamtnahrung, so fällt diese Unsicher-
heit nicht ins Gewicht, da er durch die Messung abgedeckt wird.

Aber auch der zweite Punkt spielt bei der Entscheidung, zur Dosisbestimmung auf
Gesamtnahrung zurück zu greifen, eine wichtige Rolle. Bei der Ermittlung der Do-
sis unter Ber̈ucksichtigung aller einzelner Komponenten des Lebensmittelkorbes wäre
für jedes Lebensmittel eine Abschätzung der spezifischen Aktivität des f̈ur das mess-
technisch in dieser Arbeit nicht zu erfassende210Po unabdingbar notwendig gewesen,
da 210Po zusammen mit210Pb und228Ra die ḧochsten Dosiskoeffizienten aufweist
(siehe Tabelle 7.1). Zwar können in der Literatur einige Hinweise auf das Verhältnis
210Pb/210Po in verschiedenen Lebensmitteln gefunden werden, allerdings sind diese
Verweise nicht notwendigerweise repräsentativ oder vollständig. Gesicherte Informa-
tionen aus der Literatur gibt es bezüglich210Po vor allem f̈ur Fische und Krustentieren,
für die eine Akkumulation von210Po beschrieben wird [Car95], [Ham01], [Kan01].
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Für Gesamtnahrung lag mit [PF97] eine Literaturquelle vor, die von einem Verhältnis
von 210Pb/210Po von 0,96 berichtet und die daher zur Abschätzung des210Pb/210Po-
Verhältnisses in der Gesamtnahrung verwendet wurde. Dies erscheint auch insofern
gerechtfertigt, als dass dieses Verhältnis in repr̈asentativ zusammengestellter Gesamt-
nahrung in polnischen Großstädten ermittelt wurde und sich somit nicht signifikant
von dem in deutscher oder niedersächsischer Gesamtnahrung unterscheiden sollte.

Der Nachteil bei der Verwendung von Gesamtnahrung aus Großküchen (wie der Haupt-
mensa der Universität Hannover) liegt sicherlich darin, dass regionale Unterschiede
bei der Dosisabschätzung sowohl in den Verzehrsgewohnheiten als auch in den spezi-
fischen Aktiviẗaten nicht mehr berücksichtigt werden k̈onnen.

Insgesamt erfolgt die Abschätzung der effektiven Jahresdosis durch Ingestion an Hand
des folgenden Modells:

Hing = ṁ∑
i

di,g ·AGes,i , (7.2)

wobei

Hing = effektive Jahresdosis durch Ingestion in Sv,
ṁ = Jahresverzehrsmenge der Gesamtnahrung in kg,
di,g = Ingestions-Dosiskoeffizient für das Nuklidi in Sv/Bq und
AGes,i = spezifische Aktiviẗat des Nuklidsi in der Gesamtnahrung in Bq/kg

gilt.

Verteilung von Verzehrsgewohnheiten

Angaben zu Verzehrsgewohnheiten findet man mit für Deutschland typischen Werten
z.B. in [Str01]. Dort werden Aussagenüber Mittelwerte der Verzehrsmenge pro Jahr in
den verschiedenen Lebensmittelkategorien (Gemüse, Obst, Getreide usw.) zusammen
mit der jeweiligen Angabe eines Faktorsf , der das 95 %-Perzentil beschreibt, getrof-
fen. Leider sind außer diesem Mittelwert und den dazugehörigen 95 %-Perzentilen
keine Angaben̈uber Verteilung vorhanden, die die Schwankungsbreite der Verzehrs-
gewohnheiten charakterisieren. Ein Blick in die oben genannten Modelle zeigt, dass
in [Ste01] ebenso wie in [M̈ul93] für die Verzehrsgewohnheiten eine Rechteckver-
teilung angenommen wird. In [Byr95] werden nur Quantile angegeben, da dort für
die Modellierung abdeckend mit den 95 %- bzw. 97,5 %-Perzentilen gerechnet wird.
In [NCR96a] wird f̈ur Faktoren mit einer Unsicherheit kleiner einem Faktor 10 ei-
ne Rechteckverteilung bzw. eine Dreiecksverteilung postuliert. Allerdings beschreiben
Rechteck- oder Dreiecksverteilung typischer Weise nicht die tatsächlichen Verteilun-
gen. Eine Alternative bietet sich mit der Annahme einer Normalverteilung oder einer
logarithmischen Normalverteilung. Benutzt man nun die in [Str01] angegebenen Mit-
telwerte und 95 %-Perzentile, so ergeben sich in den unterschiedlichen Lebensmittel-
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klassen zumeist solche Normalverteilung, bei denen ein nennenswerter Anteil (über
10 Prozent und z.T. noch deutlich mehr, da typischer Weisef = 3) im negativen Be-
reich liegt. Da aber negative Verzehrsgewohnheiten keinen Sinn ergeben, müsste die
jeweilige Normalverteilung bei Null abgeschnitten werden. Dies wiederum führt zu
einer Verschiebung der Erwartungswertes, der dann, da die abgeschnittene Verteilung
nicht mehr symmetrisch ist, größer ẅare als der ursprünglich angenommene Mittel-
wert. Insofern ẅare eine Modellierung mit diesen Verteilungen nicht mehr konsistent
mit einer Modellierung, die unter Vernachlässigung der Verteilung lediglich Punkt-
größen verwendet.
Um dieses Problem zu lösen, bietet sich die Wahl der logarithmischen Normalvertei-
lung an, deren Definitionsbereich ausschließlich im positiven Bereich liegt und deren
Vorkommen in der Natur ḧaufig beobachtet werden kann [Lim01]. Allerdings ist diese
Verteilung nicht symmetrisch, so dass, wie in Gleichung (5.3) auf Seite 72 beschrieben,
der Erwartungswert größer ist als der Median (der in diesem Fall mit dem geometri-
schen Mittelwert zusammenfällt). Folglich ist eine logarithmische Normalverteilung
gesucht, deren ErwartungswertEW den in [Str01] angegebenen Mittelwerten und de-
ren 95 %-Perzentil demf -fachen des ErwartungswertesEW entspricht. Seik1−α der
einseitige Erweiterungsfaktor zum PerzentilP1−α , µ der geometrische Mittelwert und
σ die geometrische Standardabweichung der logarithmierten Verteilung (siehe Seite
71). Damit ist also die L̈osung der Gleichungen

exp

(
µ +

σ2

2

)
= EW (7.3)

und

exp(µ +k1−α ·σ) = P1−α (7.4)

gesucht. Logarithmieren der Gleichungen (7.3) und (7.4) sowie elementare Umfor-
mungen liefern f̈ur σ eine quadratische Gleichung mit den Lösungen

σ1/2 = k1−α ±
√

k2
1−α

+2· ln(1/ f ) (7.5)

µ1/2 = ln(P1−α)−k1−α ·σ1/2. (7.6)

Dieses Gleichungssystem besitzt also genau dann zwei Lösungen, wennk2
1−α

> 2ln( f )
gilt. Für den Fall k2

1−α
= 2ln( f ) existiert genau eine L̈osung, wohingegen bei

k2
1−α

< 2ln( f ) keine L̈osung der Gleichungen vorhanden ist. Für die typische An-
nahme von 1−α = 0,95 folgt k1−α = 1,645, so dass dieses Gleichungssystem für
f < 3,87 zwei L̈osungen, f̈ur f ≈ 3,87 eine L̈osung und f̈ur f > 3,87 keine L̈osung
besitzt. Der in [Str01] angegebene Faktorf zur Abscḧatzung des 95%-Perzentils liegt
mit Ausnahme des Fischverzehrs bei 2 oder 3, so dass in diesen Fällen zwei L̈osungen
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Tabelle 7.2:Zusammenhang zwischenf und der geometrischen Standardabweichung
(GS= exp(σ)) nach Gleichung (7.5) für k1−α = 1,645.

f GS1 = exp(σ1) GS2 = exp(σ2)

2 16,34 1,64
3 10,57 2,54
5 Radikant in Gleichung (7.5) negativ Radikant in Gleichung (7.5) negativ

der Gleichungen (7.3) und (7.4) vorhanden sind. Im Fall des Fischverzehrs hingegen
gilt f = 5, so dass keine L̈osung existiert.

Zur Beurteilung, welche der zwei mathematisch möglichen L̈osungen die tatsächli-
che Verteilung der Daten am Besten beschreibt, kann der Vergleich der geometrischen
Standardabweichung dienen. Wie anhand von Gleichung (7.5) zu sehen ist, bestimmt
bei festgelegtemk1−α lediglich die Wahl vonf die geometrische Standardabweichung
der logarithmischen Normalverteilung. In Tabelle 7.2 sind für f ∈ (2,3,5) die geome-
trischen StandardabweichungenGS= exp(σ1/2) aufgef̈uhrt.

WegenEW = exp(µ + σ2/2) führen bei festemEW sehr große geometrischen Stan-
dardabweichungen zu kleinen geometrischen Mittelwerten, was beispielhaft für die
Altersgruppe 1< a < 2 in Tabelle 7.3 dargestellt wurde. Man erkennt zusätzlich, dass
bei der L̈osung (GM1,GS1) ein gr̈oßeresf zu einer kleineren geometrischen Standard-
abweichung f̈uhrt, da in diesem Fall das positive Vorzeichen der Wurzel in Gleichung
(7.5) geẅahlt wurde.

Aus diesen Gr̈unden wurde zur Modellierung der Verzehrsgewohnheiten die Lösung
mit dem negativen Vorzeichen vor der Wurzel in Gleichung (7.5) verwandt (alsoGM2

mit GS2).

Für den Verzehr von Fisch wurde der in [Str01] angegebenen Mittelwert mit dem geo-
metrischen Mittelwert gleichgesetzt. Diese führt zu einerÜberscḧatzung der Verzehrs-
gewohnheiten f̈ur Fisch, was aber auf Grund des geringen Anteils von Fisch an der
gesamten Verzehrsmenge vernachlässigbar erscheint1. Somit wurden bei der Model-
lierung der effektiven Jahresdosis durch Ingestion für jede Altersklasse die Summe
der in Tabelle 7.4 dargestellten Verteilungen angenommen, die wiederum als Faltung
der Einzelverteilungen anzusehen ist und durch CRYSTAL-BALL ® bestimmt werden
konnte.

1Tats̈achlich liegt dieÜberscḧatzung der Gesamtverzehrsmenge auf Grund dieser Annahme bei allen
Altersgruppen deutlich unter 1 %.
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7 Strahlenexposition durch natürliche Radionuklide

Tabelle 7.3:Angabenüber die mathematisch m̈oglichen Verteilungen der Verzehrsge-
wohnheiten. Exemplarisch aufgeführt sind die L̈osungen von Gleichung
(7.5) für die Altersgruppe 1< a < 2.

EW a,b f GM1
b GS1 GM2

b GS2

Milch, Milchprodukte 160 3 9,9 10,6 104 2,5
Fleisch, Wurst, Eier 13 2 0,3 16,3 11,5 1,6
Getreide, Getreideprodukte 30 2 0,6 16,3 26,5 1,6
einheimisches Frischobst 45 3 2,8 10,6 29,2 2,5
Kartoffeln, Wurzelgem̈use 40 3 2,5 10,6 25,9 2,5
Blattgem̈use 6 3 0,4 10,6 3,89 2,5
Gem̈use, Gem̈useprodukte 17 3 1,1 10,6 11,0 2,5

a in [Str01] angegebener Mittelwert und zugleich Erwartungswert der durchµ1/2 undσ1/2

beschriebenen logarithmischen Normalverteilungen.
b Angaben in kg/a.

Verteilung der spezifischen Aktivit ät in Gesamtnahrung

Wie Seite 105 entnommen werden kann, lagen für die in dieser Arbeit untersuchte
Gesamtnahrung lediglich für 226Ra,228Th und40K ausreichend viele Werte oberhalb
der Erkennungsgrenze vor, um nach Anwendung des HELSEL-COHN-Algorithmus ei-
ne repr̈asentative Aussagëuber die spezifische Aktivität treffen zu k̈onnen. Ẅahrend
die Ingestionsdosis von40K auf Grund der hom̈oostatischen Kontrolle von Kalium ge-
sondert zu betrachten ist und nicht durch Gleichung (7.2) beschrieben werden kann,
wurden Informationen f̈ur die restlichen Nuklide aus den Zerfallsreihen [BfS01] ent-
nommen. Leider sind die Angaben in [BfS01] nur unvollständig dokumentiert. Aus
den dort angegebenen Werten (Median, Minimalwert und Maximalwert und Anzahl
der Messwerte) wurde daher in dieser Arbeit unter der Hypothese der logarithmischen
Normalverteilung Erwartungswert und geometrische Standardabweichung der spezifi-
schen Aktiviẗat gescḧatzt. Insgesamt sind die angenommenen spezifischen Aktivitäten
aller Radionuklide aus den Zerfallsreihen zusammen mit ihren Verteilungen und den
dazugeḧorigen Parametern in Tabelle 7.5 angegeben.

Wie schon oben erẅahnt, muss die Abschätzung der Ingestionsdosis für 40K gesondert
vorgenommen werden. Die Gleichgewichtskonzentration von40K ist altersabḧangig
und führt nach [UNS00] zu einer effektiven Jahresdosis von 0,185 mSv für unter
Zwölfj ährige und 0,165 mSv für über Zẅolfj ährige.

Gesondert zu betrachten ist auch die Gruppe der unter Einjährigen. Zwar findet man in
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7 Strahlenexposition durch natürliche Radionuklide

Tabelle 7.5:Zusammenstellung der zur Modellierung verwandten spezifischen Akti-
vitäten von Gesamtnahrung in Bq/kg.

Nuklid Verteilung EW a GM b GSc Quelle

238U log-normal 0,007 0,005 2,1 [BfS01]
234U log-normal 0,014 0,012 1,7 [BfS01]
230Th log-normal 0,002 0,002 1,4 [BfS01]
226Ra log-normal 0,060 0,040 2,2 diese Arbeit
210Pb log-normal 0,038 0,032 1,8 [BfS01]
210Po log-normal 0,037 0,030 1,9 berechnet aus [PF97]d

232Th log-normal 0,002 0,002 1,5 [BfS01]
228Ra log-normal 0,036 0,034 1,4 [BfS01]
228Th log-normal 0,021 0,016 2,2 diese Arbeit

a Erwartungswert der logarithmischen Normalverteilung in Bq/kg.
b geometrischer Mittelwert in Bq/kg.
c geometrische Standardabweichung.
d berechnet aus dem in [PF97] angegebenen210Po/210Pb-Verḧaltnis. Dabei wurde ange-
nommen, dass dieses Verhältnis logarithmisch normalverteilt sei (EW = 0,96,GM = 0,93,
GS= 1,32).

Tabelle 7.4 Informationen̈uber die Verzehrsgewohnheiten von Säuglingen, allerdings
kann die Gesamtnahrung gemäß Tabelle 7.5 f̈ur S̈auglinge nicht mehr als repräsentativ
angesehen werden. Da im Rahmen dieser Arbeit keine Säuglingsnahrung untersucht
werden konnte, wurde auf in [BfS03a] veröffentlichte Werte der spezifischen Aktivität
in Säuglingsnahrung zurückgegriffen. Leider ist auch hier die Dokumentation seitens
des BfS recht d̈urftig. So sind neben der Anzahl der untersuchten Nahrungsproben
wiederum lediglich Minimal-, Maximal- und Medianwerte angegeben. Da auch hier
davon ausgegangen werden kann, dass die spezifische Aktivität logarithmisch normal-
verteilt ist, wurde aus den bekannten Informationen die Kennwerte der Verteilung wie
geometrisches Mittel, geometrische Standardabweichung und der Erwartungswert re-
konstruiert. EinÜberblicküber die so ermittelten Verteilungen der spezifischen Akti-
vität in S̈auglingsnahrung findet man in Tabelle 7.6.

Ingestion von Trinkwasser

Trinkwasser wurde, wie schon in Kapitel 5.10 erläutert, im Rahmen dieser Arbeit nicht
auf seinen Gehalt an natürlichen Radionukliden untersucht. Daten zur spezifischen
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7.3 Dosis durch Ingestion

Tabelle 7.6:Zusammenstellung der zur Modellierung verwandten spezifischen Akti-
vitäten von S̈auglingsnahrung in Bq/kg.

Nuklid Verteilung EW a GM b GSc Quelle

238U log-normal 0,007 0,007 1,3 [BfS03a]
234U log-normal 0,008 0,006 2,0d [BfS03a]
230Th log-normal 0,003 0,002 1,8 [BfS03a]
226Ra log-normal 0,022 0,019 1,6 [BfS03a]
210Pb log-normal 0,039 0,034 1,7 [BfS03a]
210Po log-normal 0,037 0,032 1,8 berechnet aus [PF97]e

232Th log-normal 0,001 0,001 2,0d [BfS03a]
228Ra log-normal 0,022 0,021 1,4 [BfS03a]
228Th log-normal 0,007 0,005 1,9 [BfS03a]

a Erwartungswert der logarithmischen Normalverteilung in Bq/kg.
b geometrischer Mittelwert in Bq/kg.
c geometrische Standardabweichung.
d da in [BfS03a] nur ein Messwert angegeben war, wurde eine geometrische Standardab-
weichung von 2,0 angenommen.
e berechnet aus dem in [PF97] angegebenen210Po/210Pb-Verḧaltnis. Dabei wurde ange-
nommen, dass dieses Verhältnis logarithmisch normalverteilt sei (EW = 0,96,GM = 0,93,
GS= 1,32).

Aktivit ät naẗurlicher Radionuklide in Trinkwasser findet man wiederum in [BfS01].
Ein Großteil der dort ver̈offentlichen Untersuchungen von Trinkwasser fand jedoch in
Gegenden durch Bergbau stark erhöhter naẗurlicher Radioaktiviẗat statt, so dass zwar
Medianwerte f̈ur Gebiete nicht erḧohter naẗurlicher Radioaktiviẗat dort abgescḧatzt,
die Schwankungsbreiten jedoch nicht mehr als repräsentativ f̈ur Deutschland oder gar
für Niedersachsen angesehen werden können. F̈ur die Variabiliẗat konnte daher für
Deutschland lediglich Information aus [BfS03b] benutzt werden, wo wenigstens für
226Ra die f̈ur ganz Deutschland repräsentative Schwankungsbreite veröffentlicht wird.
Folglich wurde, was eher als konservativ anzusehen ist, die geometrische Standard-
abweichung von 3,17 des für Deutschland durchschnittlichen226Ra-Gehaltes f̈ur alle
Nuklide übernommen. Wiederum lediglich für 226Ra lagen noch weiter gehende Un-
tersuchungen vor [BfS03b], in denen auch nach Bundesländer differenziert wurde. Die
dort angegebene geometrische Standardabweichung von 2,46 für Niedersachsen wurde
wie für Deutschland f̈ur alle Nuklideübernommen.
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7 Strahlenexposition durch natürliche Radionuklide

Tabelle 7.7:Zusammenstellung der zur Modellierung verwandten spezifischen Akti-
vitäten von Trinkwasser für Deutschland und Niedersachsen in mBq/l.

Deutschland Niedersachsen

Nuklid Verteilung EW GMa GSb Verteilung EW GMa GSb

238U log-normal 9,73 5,00 3,17 log-normal 7,50 5,00 2,46
234U log-normal 11,7 6,00 3,17 log-normal 9,00 6,00 2,46
230Th c log-normal 2,66 1,57 2,80 log-normal 2,66 1,57 2,80
226Ra log-normal 9,36 4,81 3,17 log-normal 5,55 3,70 2,46
210Pb log-normal 2,92 1,50 3,17 log-normal 2,25 1,50 2,46
210Po log-normal 0,97 0,50 3,17 log-normal 0,75 0,50 2,46
235U log-normal 0,58 0,30 3,17 log-normal 0,45 0,30 2,46
232Th log-normal 0,19 0,10 3,17 log-normal 0,15 0,10 2,46
228Ra log-normal 5,84 3,00 3,17 log-normal 4,50 3,00 2,46
228Th log-normal 0,39 0,20 3,17 log-normal 0,30 0,20 2,46

a geometrische Mittelwerte wurden [BfS01] entnommen.
b geometrische Standardabweichungen wurden [BfS03b] entnommen.
c für 228Th lagen keine Angaben für nicht erḧohte Gebiete vor. Deshalb wurde unter in
Kaufnahme einer̈Uberscḧatzung f̈ur dieses RadionuklideGM undGSaus Gebieten erhöhter
naẗurlicher Radioaktiviẗat übernommen.

Alle in der sich anschließenden Modellierung angenommenen spezifischen Aktivitäten
können zusammen mit ihren Quellen, den postulierten Verteilungen und den dazu-
geḧorigen Parametern Tabelle 7.7 entnommen werden.

Die altersabḧangigen Verzehrsgewohnheiten von Trinkwasser entstammen wiederum
[Str01]. Aus den dort getroffenen Annahmen inclusive der dort durch einen Faktor
abgescḧatzten 95 %-Perzentile wurden wie oben für die Gesamtnahrung beschrieben
unter der Annahme einer logarithmischen Normalverteilung die Parameter derselben
bestimmt. Die Verzehrsgewohnheiten von Trinkwasser können Tabelle 7.8 entnommen
werden.
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7.3 Dosis durch Ingestion

Tabelle 7.8:Verzehrsgewohnheiten von Trinkwasser für Deutschland und Niedersach-
sen in kg/a.

Altersklasse EW a P95
a GM GS

1<a<2 100 200 88 1,64
2<a<7 100 200 88 1,64
7<a<12 150 300 133 1,64
12<a<17 200 400 177 1,64
a>17 350 700 309 1,64

a [Str01] entnommen.

Ingestion von S äuglingsnahrung

Man findet in Tabelle 7.8 keine Angaben für unter Einj̈ahrige, da diese auf Grund des
möglichen Verzehrs von Muttermilch gesondert zu betrachten sind. Die Dosis durch
Ingestion f̈ur unter Einj̈ahrige setzt sich somit aus drei verschiedenen Komponenten
zusammen:

• Verzehr von Muttermilch,

• Verzehr von S̈auglingsmilchnahrung, die in der Regel als Mischung von Trink-
wasser und industriell hergestelltem Milchersatz angeboten wird,

• Verzehr von Beikost.

Der letzte Punkt wurde bereits durch die Betrachtung der Säuglingsnahrung berück-
sichtigt. Je nachdem, ob das unter einjährige Kind gestillt wird oder nicht, sind nach
[Str01] der Verbrauch von 55 Litern Trinkwasser und 145 Litern Muttermilch und
Milchfertigprodukte mit Trinkwasser pro Jahr oder, im Falle des Verzichts auf Mutter-
milch, der Verbrauch von 170 Litern Trinkwasser pro Jahr anzusetzen. Da die spezifi-
schen Aktiviẗaten des Trinkwassers als bekannt angesehen werden können (siehe Ta-
belle 7.7), bleibt als gesondert zu betrachtender Pfad die Strahlenexposition durch die
Ingestion von Muttermilch. Der in der [Str01] angegebene Faktor zur Bestimmung des
95 %-Perzentils resultiert im Wesentlichen aus der Variabilität der Stilldauer [SSK03].
Dies kann zu dem mathematischen Artefakt führen, dass die vom Säugling rechne-
risch inkorporierte Aktiviẗat ḧoher ist als die mit der Muttermilch zugeführte Aktivität.
Um dies zu vermeiden, wurde von der SSK in [SSK03] die Einführung so genann-
ter ,,transferierter Bruchteile“ empfohlen, die den elementspezifischen Bruchteil der
von der Mutter inkorporierten Radionuklide, die durch die Muttermilch dem Säugling
zugef̈uhrt wird, beschreiben. Diese transferierten Bruchteile hängen somit von dem
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7 Strahlenexposition durch natürliche Radionuklide

Tabelle 7.9:[SSK03] entnommene transferierte Bruchteile für den Ingestionspfad
( f MM,g

r ) und den Inhalationspfad (f MM,h
r ) zur Bestimmung des̈Uber-

gangs inkorporierter Radionuklide in die Muttermilch. Der Berechnung
zu Grunde gelegt wurde der Erwartungswert der Tagesmenge an Mutter-
milch.

Pb Po Ra Ac Th Pa U

f MM,g
r 0,05 0,5 0,2 0,0005 0,02 0,005 0,01

f MM,h
r 0,07 0,3 0,3 0,2 0,2 0,09 0,1

Zeitraum ab, den der Säugling gestillt wird und wurden sowohl für den Ingestionspfad
als auch f̈ur den Inhalationspfad abgeleitet. Die in Tabelle 7.9 angegebenen transferier-
ten Bruchteile gehen von einem Erwartungswert der Verzehrsmenge von Muttermilch
von 549 g/d aus, der aus einer aktuellen Erhebung des Forschungsinstitut für Kin-
derern̈ahrung Dortmund stammt [SSK03]. Da keine Informationenüber die Schwan-
kungsbreite der transferierten Bruchteile in die Muttermilch verfügbar waren, wurden
diese als Punktschätzer behandelt.

Zus̈atzlich zur bereits oben implizit angegebenen inkorporierten nuklidspezifischen
Aktivit ät pro Jahr f̈ur Erwachsene (n̈amlich als spezifische Aktivität in der Gesamtnah-
rung multipliziert mit der Verzehrsmenge unter Berücksichtigung der dort beschriebe-
nen Verteilungen), wurden die in Abschnitt 7.6 gegebenen Informationen zur Model-
lierung des Transfers von der Atemluft in die Muttermilch herangezogen. Allerdings
sei an dieser Stelle darauf hingewiesen, dass die spezifische Aktivität in der Atemluft
in Gegenden nicht erhöhter naẗurlicher Radioaktiviẗat so gering ist, dass dieser Pfad
beim Transfer in die Muttermilch trotz der in Tabelle 7.9 dargestellten und zum Teil
doch recht hohen transferierten Bruchteile für Inhalation vernachlässigt werden kann.

Ergebnisse

Mit den oben beschrieben Annahmen konnte nun eine Monte-Carlo-Simulation zur
Abscḧatzung des Erwartungswertes und der Schwankungsbreite der Strahlenexposi-
tion durch die Ingestion von natürlichen Radionukliden altersabhängig durchgef̈uhrt
werden. Da f̈ur manche Parameter Informationen zur zusätzlichen Differenzierung
zwischen Niedersachsen und Deutschland vorlagen, wurde diese Modellierung für
Niedersachsen und Deutschland getrennt durchgeführt und die Ergebnisse in Tabel-
le 7.10 dargestellt.
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7.3 Dosis durch Ingestion

Tabelle 7.10:Effektive Jahresdosis durch Ingestion von Nahrungsmitteln und Trink-
wasser f̈ur Niedersachsen und Deutschland in mSv.

a<1 1<a<2 2<a<7 7<a<12 12<a<17 > 17a

Niedersachsen

EW 0,84 0,42 0,37 0,37 0,39 0,22
VB a 0,47-1,60 0,25-0,89 0,25-0,68 0,25-0,64 0,25-0,70 0,19-0,31

Niedersachsen

EW 0,84 0,41 0,36 0,36 0,39 0,22
VB a 0,47-1,60 0,25-0,87 0,25-0,65 0,25-0,61 0,25-0,62 0,19-0,30

a VB= 95 %ige Vertrauensbereich.

Man erkennt, dass die Dosis für unter Einj̈ahrige im Vergleich zu den anderen Alters-
klassen ungefähr doppelt so groß ist. Ab dem zweiten Lebensjahr bleibt die effektive
Dosis durch Ingestion im Wesentlichen konstant und nimmt erst in der Altersgrup-
pe der Erwachsenen nochmals um 40 % ab. Der leichte Anstieg bei der Altersklasse
12<a<17 ist dabei Folge des hohen Dosiskoeffizienten für 228Ra (siehe Tabelle 7.1
auf Seite 155). Insgesamt kann festgestellt werden, dass mit zunehmenden Alter nicht
nur der Erwartungswert der effektiven Dosis sondern ebenfalls die Schwankungsbreite
deutlich abnimmt. Die geringen Unterschiede zwischen der effektiven Jahresdosis für
den Bereich der gesamten Bundesrepublik Deutschland und Niedersachsen sind Folge
aus den unterschiedlichen Konzentrationen im Trinkwasser und in der Gesamtnahrung,
wo für Deutschland eigene gemessene Werte durch Angaben aus [BfS01] ersetzt wur-
den, die leicht unter denen in dieser Arbeit ermittelten lagen. Zusammenfassend kann
festgestellt werden, dass die lokalen Unterschiede in der Ingestionsdosis gering sind,
was, wie oben angemerkt, bei der Berechnung auf Grundlage von Gesamtnahrung auch
nicht anders zu erwarten ist.

In Abbildung 7.1 sind die Anteile der einzelnen Expositionspfade an der Dosis durch
Ingestion dargestellt. Man erkennt ganz deutlich, dass die Dosis durch Ingestion von
Trinkwasser im Vergleich zur Dosis durch Ingestion von Gesamtnahrung vernachläs-
sigbar klein ist. F̈ur den unter Einj̈ahrigen hingegen wird die Dosis durch den Verzehr
von Muttermilch dominiert, auch hier spielt allerdings der Verzehr von Trinkwasser
keine relevante Rolle.

Betrachtet man den Anteil der einzelnen Nuklide an der Ingestionsdosis, so fällt auf,
dass die dosisrelevanten Nuklide durch40K, 228Ra, 210Po, 210Pb und226Ra gegeben
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Abbildung 7.1: Anteile der einzelnen Expositionspfade an der Dosis durch Ingestion.

sind; alle anderen Nuklide tragen in ihrer Summe zu deutlich weniger als einem Pro-
zent der Ingestionsdosis bei. Eine altersabhängige Darstellung des Anteils der unter-
suchten Nuklide an der effektiven Dosis durch Ingestion findet man in Abbildung 7.2.

In [UNS00] wird zur Vergleichbarkeit von Dosisangaben einer Population ein Mittel-
wert aus den Altersklasse 1<a<2 (gewichtet mit 5 % Anteil an der Gesamtpopulati-
on), 7<a<12 (gewichtet mit 30 %) und a>17 (gewichtet mit 65 %) gebildet. Die mit
Hilfe einer Monte-Carlo-Simulation erhaltene Verteilung für diesen altersabhängigen
gewichteten Mittelwert ist zusammen mit den 95 %-Perzentilen in Abbildung 7.3 dar-
gestellt. Dabei ergab sich für Niedersachsen ein Erwartungswert der jährlichen Strah-
lenexposition durch die Ingestion von natürlichen Radionukliden von 0,28 mSv mit
einer Schwankungsbreite von 0,22 bis 0,41 mSv (95 %-iger Vertrauensbereich)2.

7.4 Dosis durch Direktingestion von Boden

Ein weiterer Pfad, der vor allem für die Strahlenexposition von Kleinkindern nicht
als vernachl̈assigbar angesehen werden kann, ist die Direktingestion von Boden. Die-
ses Verhalten, mit dem sich detailliert in [Abr02] beschäftigt wird, tritt in Deutsch-

2Die Modellierung f̈ur das gesamte Bundesgebiet ergibt dieselbe Schwankungsbreite bei einem Er-
wartungswert von 0,27 mSv
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Abbildung 7.2: Anteile der unterschiedlichen Nuklide an der Dosis durch Ingestion.
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Abbildung 7.3: Verteilung der nach [UNS00] altersabhängig gewichteten Verteilung
der effektiven Jahresdosis durch Ingestion.
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7 Strahlenexposition durch natürliche Radionuklide

Tabelle 7.11:Zur Modellierung verwandte spezifische Aktivität des Bodens in Bq/kg.

210Pb 226Ra 228Ra 228Th 238U 235U

arithm. MW. 42,3 27,0 26,5 26,5 28,0 1,4
arithm. Stabw. 17,5 8,0 7,9 8,2 11,2 0,6

geo. MW. 38,4 25,7 25,2 25,1 25,9 1,2
geo. Stabw. 1,6 1,4 1,4 1,4 1,5 1,5

EW a 43,4 27,1 26,7 26,7 28,0 1,4

a EW bei angenommener log-normal Verteilung.

land haupts̈achlich bei Kleinkindern (1<a<2) und mit Abstrichen bei jungen Kindern
(2<a<7) auf. Zur Modellierung der effektiven Jahresdosis müssen folgende Parameter
bekannt sein:

• Die Dosiskoeffizientendi,g der Ingestion des Nuklidsi in Sv/Bq,

• die spezifischen AktiviẗatenABoden,i des Radionuklidsi in Böden in Bq/kg,

• die Aufenthaltsdauer pro Jahrtout der Referenzperson im Freien in h und

• die Bodenaufnahmerate ˙msoil der Referenzperson in kg/h.

Damit ergibt sich die effektive Jahresdosis durch IngestionHing,Bodenin Sv zu

Hing,Boden= ṁsoil · tout ·∑
i

di,g ·ABoden,i . (7.7)

Während die Dosiskoeffizienten für Ingestion [ICR96] entnommen wurden (siehe Ta-
belle 7.1 auf Seite 155), wurden zur Abschätzung der spezifischen Aktivitäten der
naẗurlichen Radionuklide im Boden die Verteilung und deren Kennwerte aus den für
diese Arbeit untersuchten Bodenproben berechnet [Har03a]. Diese Angaben sind für
die wichtigsten Radionuklide in Tabelle 7.11 dargestellt, wobei von einer logarithmi-
schen Normalverteilung der spezifischen Aktivität ausgegangen wurde.

Zur Abscḧatzung der Aufentshaltszeit im Freien wurden Annahmen einer Modell-
rechnung der BRENK-SYSTEMPLANUNG übernommen [Mic03], wobei die Aufent-
haltsdauer in Geb̈auden als normalverteilt mit einem Mittelwert von 6000 h/a und ei-
ner Standardabweichung von 2000 h/a angenommen wurde. Da diese Verteilung bei
der maximalen Anzahl der Stunden pro Jahr, also bei 8766 h/a, abgeschnitten werden
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7.4 Dosis durch Direktingestion von Boden

Tabelle 7.12:Parameter der Abschätzung von Aufenthaltszeiten im Freien und in
Geb̈auden.

tin in h/a tout in h/a

Verteilung: normal normal
artihm. MW.: 6000 2766
artihm. Stabw.: 2000 1400
abgeschnitten bei max: 8766 4814
abgeschnitten bei min: 3234 718
darin enthaltena: 83,3 % 83,3 %

a Prozentsatz der in den so abgeschnittenen Verteilungen enthaltenen Werte im Vergleich
zur nicht begrenzten Verteilung.

muss, wurde zur Erhaltung der Symmetrie der linksseitige Ausläufer der Normalver-
teilung bei 3234 h/a ebenfalls begrenzt3. Diese Abscḧatzung kann zusammen mit der
daraus resultierenden Aufenthaltsdauer im Freien Tabelle 7.12 entnommen werden.
Allerdings liegen keine gesicherten altersabhängigen Daten f̈ur die Aufenthaltsdauer
von Kleinkindern im Freien bzw. im Inneren von Gebäuden vor, zumal in den oben vor-
gestellten Modellen keinerealistischensondern allenfalls abdeckende Angaben dies-
bez̈uglich zu finden sind.

Tabelle 7.13:[BGB99] zur Modellierung entnommene Bodenaufnahmeraten in mg/h
beim Aufenthalt im Freien.

<1a 1<a<2 2<a<7 7<a<12 12<a<17 >17a

ṁsoil 0 50 30 6 6 6

Ebenfalls schwer abzuschätzen sind die Bodenaufnahmeraten für Referenzpersonen
unterschiedlichen Alters. Diese Angaben wurden in der hier vorgenommenen Model-
lierung [BGB99] entnommen. Da keinerlei Informationenüber die Verteilung oder die
Schwankungsbreite dieser Faktoren verfügbar waren, wurden die Bodenaufnahmera-
ten als Punktscḧatzer angenommen. Die für die Modellierung gescḧatzten Parameter

3Hier wird nach [Mic03] anders vorgegangen, da die untere Grenze bei 4000 h/a gezogen wird. Dies
hat jedoch den Nachteil, dass die so beschnittene Verteilung nicht mehr symmetrisch und der Er-
wartungswert folglich gr̈oßer als 6000 h/a ist.
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7 Strahlenexposition durch natürliche Radionuklide

Tabelle 7.14:effektive Jahresdosis durch Direktingestion von Boden in mSv.

1<a<2 2<a<7 7<a<12 12<a<17 > 17a

Niedersachsen

EW 0,229 0,061 0,009 0,008 0,004
VB a 0,058-0,557 0,016-0,140 0,002-0,019 0,002-0,017 0,001-0,008

a VB= 95 %iger Vertrauensbereich.

sind in Tabelle 7.13 dargestellt.

Mit den so geẅahlten Parametern konnte dann wiederum altersabhängig die effekti-
ve Jahresdosis durch Direktingestion von Boden mit ihrer Schwankungsbreite unter
Zuhilfenahme von CRYSTAL-BALL ® berechnet werden. Die Ergebnisse dieser Mo-
dellierung sind in Tabelle 7.14 dargestellt.

Man erkennt, dass die Direktingestion von Boden vor allem für die Altersklasse 1<a<2
mit einer effektiven Jahresdosis von 0,23 mSv nicht vernachlässigt werden kann. Mit
Ausnahme der zwei- bis siebenjährigen Kindern (Hing,Boden= 0,06 mSv) liegt die ef-
fektive Jahresdosis durch Direktingestion allerdings unter 0,01 mSv.

7.5 Dosis durch Inhalation von 222Rn und
Folgeprodukten

Wie schon oben erläutert, tritt in der238U-Zerfallsreihe mit222Rn ein Edelgas auf, das
aus Boden oder Baumaterialien entweichen und nach Inhalation durch den Zerfall in
der Lunge zu einer Strahlenexposition führen kann. Dabei trägt der Zerfall des Radons
selber nur unwesentlich zur eigentlichen Dosis bei; entscheidend für die Dosis sind
vielmehr die kurzlebigen Folgenuklide (t1/2 < 30 min für alle Töchter bis hin zum
210Pb). Zur Berechnung der Strahlenexposition durch die Inhalation von222Rn und
Folgeprodukte existieren verschiedene Modelle, die unterschiedliche Ansätze verfol-
gen, n̈amlich den so genannten epidemologischen im Unterschied zum dosimetrischen
Ansatz (eine ausführliche Beschreibung dieser beiden unterschiedlichen Herangehens-
weisen findet man in [Zoc96]). Dabei führen diese beiden verschiedenen Ansätze zu
Dosisfaktoren f̈ur die Inhalation von222Rn, die sich deutlich voneinander unterschei-
den k̈onnen. In dieser Arbeit wurde der in [ICR93] empfohlene Dosisfaktor zur Mo-
dellierung gem̈aß
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7.5 Dosis durch Inhalation von 222Rn und Folgeprodukten

HRn222 = ARn222·F · texp·AR·dRn222 (7.8)

verwendet, wobei

HRn222 = eff. Jahresdosis durch Inhalation von Radon und Radonfolgeprodukten in Sv,
ARn222 = Aktivit ätskonzentration von222Rn in der Atemluft in Bq/m3,
F = Gleichgewichtsfaktor [dimensionslos],
texp = Expositionszeit pro Jahr in h,
AR = Atemrate in Bq/m3 und
dRn222 = Dosisfaktor f̈ur die Inhalation von222Rn in Sv/Bq

gilt. Für diese unterschiedlichen Faktoren wurden Verteilungen abgeschätzt, die im
Folgenden besprochen werden sollen, wobei wiederum so weit wie möglich zum einen
Deutschland insgesamt und zum anderen Niedersachsen im speziellen betrachtet wer-
den soll. Dies geschieht am Ende dieses Abschnittes durch die Berücksichtigung der
unterschiedlichen Radon-Konzentrationen in der Atemluft; alle anderen Parameter un-
terscheiden sich nicht geographisch. Zusätzlich zu geographischen Abweichungen
sind in beide F̈allen die unterschiedlichen Situationen beim Aufenthalt im Freien
(,,draußen“) und im Inneren von Gebäuden (,,drinnen“) zu beachten. In Tabelle 7.15
und 7.16 werden die angenommenen Verteilungen der ParameterF , texp sowieARzu-
sammen mit ihren Kenndaten dargestellt.

Tabelle 7.15:Parameter der Modellierung bei der Abschätzung der Dosis durch Inha-
lation von Radon und Folgeprodukten.

F texp in h

drinnen draußen drinnen draußen

Verteilung Dreieck Dreieck Normal Normal
EW 0,47 0,70 6000 2766
Stabw. - - 2000 1400
min 0,10 0,23 3234 718
max 0,90 1,19 8766 4814
Quelle [UNS00] [Rei90] [Mic03] [Mic03]
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7 Strahlenexposition durch natürliche Radionuklide

Tabelle 7.16:Altersabḧangige Atemraten, [ICR95] entnommen.

Altersklasse <1a 1<a<2 2<a<7 7<a<12 12<a<17 >17a Quelle

AR in m3/h 0,12 0,22 0,36 0,64 0,84 0,96 [ICR95]

Dabei ist folgendes anzumerken:

• Der Gleichgewichtsfaktorf beschreibt den Grad des Gleichgewichts zwischen
222Rn und den Tochternukliden, die für einen Großteil der Dosis verantwortlich
sind. Da dieser Faktor großen Schwankungen unterliegt (meteorologische Ein-
flüsse draußen, L̈ufungsgewohnheiten drinnen, Größenverteilung der vorhande-
nen Aerosole, an die sich Radon-Folgeprodukte anlagern können, siehe S. 117),
wurde die in der Literatur verfügbare Information̈uber die Schwankungsbreite
durch eine Dreiecksverteilung abgeschätzt.

• Die Aufenthaltsdauer wurde wie oben beschrieben für ,,drinnen“ und ,,draußen“
durch abgeschnittene Normalverteilungen beschrieben.

• Die Atemraten wurden altersabhängig [ICR95] entnommen. Als Teil des do-
simetrischen Modelles wurden für die Atemraten ebenso wie für den Dosis-
faktor dRn222 keine Verteilungen angenommen und diese beiden Größen wie
Punktscḧatzer betrachtet.

• Entsprechend [ICR93] wurdedRn222 = 9·10−9 Sv/Bq gesetzt.

Nicht behandelt wurden bisher die Aktivitätskonzentrationen von222Rn in Luft in
Deutschland und Niedersachsen sowohl für ,,draußen“ als auch für ,,drinnen“. F̈ur
die Konzentration von222Rn in der Außenluft lagen keine zwischen Deutschland und
Niedersachsen differenzierende Werte vor. Die bei der Modellierung getroffenen An-
nahmen bzgl. der Radonkonzentration in der Atemluft können in Tabelle 7.17 wieder-
gefunden werden.

Mit diesen so geẅahlten Parametern konnte mit einer Monte-Carlo-Simulation auch
die effektive Jahresdosis durch Inhalation von Radon und Radon-Folgeprodukten ab-
gescḧatzt werden. Die Ergebnisse dieser Modellierung findet man in Tabelle 7.18.

Insgesamt liegt die Strahlenexposition in Niedersachsen im Vergleich geringfügig un-
ter dem gesamtdeutschen Durchschnitt, was unmittelbar aus der für Niedersachsen
leicht erniedrigten222Rn-Aktivitätskonzentration in der Atemluft resultiert. Der Anteil
der Strahlenexposition durch Aufenthalt in Gebäuden betr̈agt knapp 79 %, wobei die
Schwankungungsbreite zwischen 43 % und 97 % liegt (95 %iges Vertrauensniveau).
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7.5 Dosis durch Inhalation von 222Rn und Folgeprodukten

Tabelle 7.17:Parameter der angenommenen Verteilungen der Aktivitätskonzentratio-
nen von222Rn in Bq/m3 in der Atemluft.

Verteilung EW a GM b GSc Quelle

drinnen

Niedersachsen log.-normal 41,8 34,0 1,9 [BfS97]
Deutschland log.-normal 43,3 35,9 1,8 [BfS97]

draußen

Deutschland log.-normal 12,3 10,0 1,9 [BfS98]
Niedersachsend log.-normal 12,3 10,0 1,9 [BfS98]

a EW = Erwartungswert bei angenommener logarithmischer Normalverteilung in Bq/m3.
b GM = geometrischer Mittelwert in Bq/m3.
c GS = geometrische Standardabweichung.
d Für Niedersachsen lagen keine gesonderten Daten vor.

Tabelle 7.18:Effektive Jahresdosis in mSv durch Inhalation von Radon und Folgepro-
dukte.

a<1 1<a<2 2<a<7 7<a<12 12<a<17 > 17a

Niedersachsen

EW 0,15 0,28 0,46 0,81 1,06 1,22
VB a 0,04-0,41 0,08-0,75 0,13-1,23 0,24-2,19 0,31-2,87 0,35-3,28

Deutschland

EW 0,16 0,29 0,47 0,83 1,09 1,25
VB a 0,05-0,40 0,10-0,74 0,16-1,21 0,29-2,16 0,38-2,83 0,44-3,24

a VB= 95 %iger Vertrauensbereich.
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7 Strahlenexposition durch natürliche Radionuklide

Nicht betrachtet wurde im Rahmen dieser Arbeit die Strahlenexposition durch die In-
halation von220Rn, dem so genannten Thoron. Für dieses, auf Grund einer Halbwerts-
zeit von 55,6 Sekunden im Vergleich zu222Rn deutlich kurzlebigere, Radonisotop lie-
gen nur wenige gesicherte Daten bezüglich der Aktiviẗatskonzentration in der Atemluft
vor. Insgesamt kann allerdings die Strahlenexposition durch220Rn als vernachlässig-
bar angesehen werden.

7.6 Dosis durch Inhalation von Staub

Einen weiteren m̈oglichen Expositionspfad stellt die Inhalation von Staub dar. Das hier
zur Abscḧatzung der effektiven Jahresdosis verwandte Modell entstammt [BGB99]
und ber̈ucksichtigt neben den bisher genannten Parametern die Aufkonzentrierung
von Radionukliden in der Staubfraktion des ungesiebten Bodens, die durchschnittliche
Schwebstaubkonzentration in der Atemluft, einen Faktor zur Ermittlung der Staubkon-
zentration am Expositionsort aus der Staubkonzentration im Freien sowie die Dosis-
faktoren f̈ur die Inhalation. Insgesamt ergibt sich damit die effektive Jahresdosis durch
Inhalation von Staub zu

HStaub= AF0,02 ·SStaub·AR· (tin ·aLu f t,in + tout) ·∑
i

ABoden,i ·di,h, (7.9)

wobei also

HStaub = effektive Jahresdosis durch Inhalation von Staub in Sv,
AF0,02 = Aufkonzentrierungsfaktor, der das mittlere Verhältnis der spezifischen Akti-

vität eines Radionuklidsi der Staubfraktion (R< 0,02 mm) und der Gesamt-
probe beschreibt,

SStaub = Referenzwert der Schwebstaubkonzentration in kg/m3,
AR = Atemrate in Bq/m3,
tin = Aufenthaltszeit pro Jahr in Gebäuden in h,
tout = Aufenthaltszeit pro Jahr im Freien in h,
aLu f t,in = Faktor zur Bestimmung der Staubkonzentration am Expositionsort aus der

Staubkonzentration im Freien,
ABoden,i = spezifische Aktiviẗat des Radionuklidsi im Boden in Bq/kg und
di,h = Dosisfaktor f̈ur die Inhalation des Radionuklidsi in Sv/Bq

gilt. Die bei der Modellierung getroffenen Annahmen bzgl. Verteilungen werden in Ta-
belle 7.19 angegeben, die verwendeten Dosisfaktoren für die Inhalation findet man in
Tabelle 7.20. Die Faktoren, für die keine Aussagëuber Schwankungsbreiten getroffen
werden konnten, wurden dabei als Punktschätzer behandelt.

Insgesamt zeigt sich, dass die Strahlenexposition durch die Inhalation von an Aeroso-
len angelagerten natürlichen Radionukliden in Gebieten nicht deutlich erhöhter naẗurli-
cher Radioaktiviẗat im Vergleich zu den anderen Expositionspfaden vernachlässigt

176



7.6 Dosis durch Inhalation von Staub

Tabelle 7.19:Parameter zur Modellierung der Dosis durch die Inhalation von Staub.

Parameter Scḧatzwert Verteilung Quelle

AF0,02 4 Punktscḧatzer [BGB99]
SStaub 5,0 · 10−8 Punktscḧatzer [BGB99]
tin siehe Tabelle 7.12 normal [Mic03]
tout siehe Tabelle 7.12 normal [Mic03]
aLu f t,in 0,5 Punktscḧatzer [BGB99]
AR siehe Tabelle 7.16 Punktschätzer [ICR95]
Aspez,i siehe Tabelle 7.11 log-normal [Har03a]

Tabelle 7.20:Dosisfaktorendi,h für Inhalation nach [ICR96] in Sv/Bq.

Nuklid <1a 1<a<2 2<a<7 7<a<12 12<a<17 a>17

238U 1,2E-05 9,4E-06 5,9E-06 4,0E-06 3,4E-06 2,9E-06
234U 1,5E-05 1,1E-05 7,0E-06 4,8E-06 4,2E-06 3,5E-06
230Th 4,0E-05 3,5E-05 2,4E-05 1,6E-05 1,5E-05 1,4E-05
226Ra 1,5E-05 1,1E-05 7,0E-06 4,9E-06 4,5E-06 3,5E-06
210Pb 5,0E-06 3,7E-06 2,2E-06 1,5E-06 1,3E-06 1,1E-06
210Po 1,5E-05 1,1E-05 6,7E-06 4,6E-06 4,0E-06 3,3E-06

235U 1,3E-05 1,0E-05 6,3E-06 4,3E-06 3,7E-06 3,1E-06
231Pa 2,2E-06 2,3E-04 1,9E-04 1,5E-04 1,5E-04 1,4E-04
227Ac 1,7E-03 1,6E-03 1,0E-03 7,2E-04 5,6E-04 5,5E-04

232Th 5,4E-05 5,0E-05 3,7E-05 2,6E-05 2,5E-05 2,5E-05
228Ra 1,5E-05 1,0E-05 6,3E-06 4,6E-06 4,4E-06 2,6E-06
228Th 1,6E-04 1,3E-04 8,2E-05 5,5E-05 4,7E-05 4,0E-05

177



7 Strahlenexposition durch natürliche Radionuklide

Tabelle 7.21:effektive Jahresdosis durch Inhalation von Staub inµSv.

a<1 1<a<2 2<a<7 7<a<12 12<a<17 > 17a

Niedersachsen

EW 1,6 2,6 2,7 3,4 3,9 4,0
VB a 0,8 - 2,7 1,3 - 4,3 1,4 - 4,6 1,7 - 5,6 2,0 - 6,4 2,1 - 6,7

a VB= 95 %iger Vertrauensbereich.

werden kann. Eine Zusammenstellung der altersabhängigen effektiven Jahresdosen
kann zusammen mit der modellierten Schwankungsbreite Tabelle 7.21 entnommen
werden.

7.7 Dosis durch externe Bestrahlung

Eine weitere Quelle der natürlichen Strahlenexposition ist die externe Bestrahlung,
die sich aus einer kosmischen und einer terrestrischen Komponente zusammensetzt. Je
nachdem, ob man sich im Freien oder innerhalb von Gebäuden befindet, sind entwe-
der Zerf̈alle von Radionukliden in B̈oden oder in Baumaterialen von Bedeutung. Die
Strahlenexposition durch kosmische Strahlung hingegen ist höhenabḧangig und steigt
bei zunehmender Ḧohe auf Grund geringerer Absorption der primären und sekund̈aren
kosmischen Komponente in der Atmosphäre an. Aus diesem Grund wird in § 103 der
StrlSchV [Str01] erstmalig die Strahlenexposition von fliegendem Personal behandelt,
auf die an dieser Stelle nicht weiter eingegangen wird.

In dieser Arbeit wurde ein IMIS-Datensatz4 vom 2.11.2000 zur Quantifizierung der
effektiven Jahresdosis verwandt [IMI94]. Die in diesem Datensatz präsentierten Werte
stammen von etwa 2000̈uber das Gebiet der gesamten Bundesrepublik verteiltenγ-
Sonden, die die natürliche Umgebungsstrahlung̈uberwachen. Als ein Beispiel für die
Messẗatigkeit ist in Abbildung 7.4 eine an Hand der gemessenen Ortsdosisleistung
(kurz: ODL) erstellte Kartierung f̈ur Deutschland dargestellt. Diese Kartierung kann,
mit der Angabe der Ortsdosisleistung in nSv/h täglich aktualisiert, unter www.bfs.de
eingesehen werden.

4IMIS = Intigriertes Mess- und Informationssystem, genaueres siehe www.bfs.de.
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Abbildung 7.4: Durch IMIS erstellteODL-Kartierung f̈ur Deutschland (www.bfs.de).
Das Datum der Karte entspricht nicht dem Datum des verwendeten
Datensatzes.
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Abbildung 7.5: QQ-Plot der Ortsdosisleistung eines beispielhaften IMIS-Datensatzes.

Die durch den IMIS-Tagessatz erhaltenen Messwerte ermöglichen daher eine detail-
lierte Aufteilung der Ortsdosisleistung in verschiedene Bundesländer, wobei anhand
der vorliegenden Daten die gesamte Bundesrepublik im Vergleich zu Niedersachsen
untersucht wurde. In beiden Fällen wurde eine logarithmische Normalverteilung der
Ortsdosisleistung unterstellt. In Abbildung 7.5 wird der QQ-Plot derODL aus 295 in
Niedersachsen liegenden Messstellen dargestellt, wobei deutlich wird, dass die Annah-
me einer logarithmischen Normalverteilung nicht abzulehnen ist (R2-Wert von 0,98).

Die aus oben genannten Datensatz stammenden Verteilungen der Orstdosisleistungen
für Deutschland und Niedersachsen können zusammen mit den Kennwerten der Ver-
teilungen Tabelle 7.22 entnommen werden.

Die externe Bestrahlung beim Aufenthalt in Häusern ḧangt versẗandlicherweise in er-
ster Linie von der Konzentration natürlicher Radionuklide in den für das Geb̈aude
repr̈asentativen Baumaterialien statt. Daher können die daraus resultierenden Strahlen-
expositionen stark variieren und sind im Gegensatz zu der durch geologische Gegeben-
heiten schwankenden terrestrischen Strahlungskomponente im Freien nicht mehr für
Niedersachsen oder auch Deutschland als Gesamtes repräsentativ zu beschreiben. Da
auch die Datenlage in der Literatur für eine Modellierung der externen Strahlenexpo-
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7.7 Dosis durch externe Bestrahlung

Tabelle 7.22:Durch IMIS gemessene Ortsdosisleistung (ODL) vom 2.11.2000 sowohl
für Deutschland als auch für Niedersachsen.

Niedersachsen Deutschland

geo. MW. in nSv/h 79,3 94,8
geo. Stabw. 1,2 1,2

EW a in nSv/h 80,5 96,7

a Erwartungswert bei angenommener logarithmischen Normalverteilung.

sition beim Aufenthalt in Geb̈auden nicht als ausreichend angesehen werden konnte,
wurden die Messwerte des IMIS-Datensatzes auch für die Modellierung der Strah-
lenexposition im Inneren von Gebäuden verwandt. Dies ist sicherlich nicht optimal,
rechtfertigt sich aber aus der Tatsache, dass nach [BfS03c] dieODL im Inneren von
Geb̈auden mit ungef̈ahr 80 nSv/h in etwa dem beim Aufenthalt im Freien für Nieder-
sachsen angenommenen Wert entspricht. Bei der Modellierung der effektiven Jahres-
dosis fließt des Weiteren bei der Abschätzung der Strahlenexposition im Freien ein
Faktor fkon zur Ber̈ucksichtigung der altersabhängig unterschiedlichen Umrechnung
der Photonen-̈Aquivalentdosis in effektive Dosis ein [Pet91a], [Pet91b]. Bezüglich die-
ses Faktors lagen zwei unterschiedliche Quellen vor ([UNS00] und [BGB99]), so dass
er als gleichverteilt zwischen den Angaben aus [UNS00] und [BGB99] angenommen
wurde. Insgesamt ergibt sich die Strahlenexposition als Folge der externen Bestrahlung
durch:

Hextern= ( fkon· tout + tin) ·ODL (7.10)

mit

Hextern = effektive Jahresdosis durch externe Bestrahlung in Sv,
fkon = Umrechnungsfaktor von Photonen-Äquivalentdosis in effektive Dosis,
tout = Aufenthaltszeit im Freien in h,
tin = Aufenthaltszeit in Geb̈auden in h und
ODL = Ortsdosisleistung in nSv/h.

Eine Zusammenstellung der für die Modellierung der effektiven Jahresdosis durch ex-
terne Bestrahlung gemachten Annahmen findet man zusammen mit den Verteilungen
und Quelle in Tabelle 7.23.
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Tabelle 7.23:Parameter der Modellierung der Dosis durch externe Bestrahlung.

Parameter Scḧatzwert Verteilung Quelle

fkon (a<1) 0,80 - 0,91 uniform [BGB99], [UNS00]
fkon (1<a<12) 0,70 - 0,79 uniform [BGB99], [UNS00]
fkon (a>12) 0,60 - 0,69 uniform [BGB99], [UNS00]
tin siehe Tabelle 7.12 normal [Mic03]
tout siehe Tabelle 7.12 normal [Mic03]
ODL siehe Tabelle 7.22 log-normal [IMI94]

Insgesamt kann der Beitrag der externen Bestrahlung als nicht vernachlässigbar und
zugleich als̈uber verschiedene Altersgruppen recht konstant angesehen werde. Erwar-
tungswerte und weitere Parameter der nach der Modellierung erhaltenen Ergebnisse
sind in Tabelle 7.24 dargestellt.

Tabelle 7.24:Effektive Jahresdosis in mSv durch externe Bestrahlung.

a<1 1<a<2 2<a<7 7<a<12 12<a<17 > 17a

Niedersachsen

EW 0,69 0,67 0,67 0,67 0,66 0,66
VB a 0,38-1,08 0,38-1,06 0,38-1,06 0,38-1,06 0,37-1,03 0,37-1,03

Deutschland

EW 0,82 0,80 0,80 0,80 0,79 0,79
VB a 0,44-1,34 0,44-1,30 0,44-1,30 0,44-1,30 0,43-1,27 0,43-1,27

a VB= 95 %iger Vertrauensbereich.
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Tabelle 7.25:Vergleich der in dieser Arbeit modellierten altersabhängigen Strahlen-
exposition zwischen Niedersachsen und dem gesamten Bundesgebiet.
Angegeben ist die effektive Jahresdosis in mSv.

a<1 1<a<2 2<a<7 7<a<12 12<a<17 > 17a

Niedersachsen

EW 1,69 1,61 1,56 1,87 2,13 2,11
VB a 1,14-2,57 1,07-2,42 1,01-2,54 1,09-3,48 1,18-4,24 1,08-4,49

Deutschland

EW 1,83 1,73 1,70 2,01 2,26 2,27
VB a 1,22-2,76 1,14-2,59 1,08-2,72 1,17-3,66 1,25-4,40 1,17-4,69

a VB= 95 %iger Vertrauensbereich.

7.8 Ergebnisse und Diskussion

Mit den in den vorangegangenen Abschnitten diskutierten Expositionspfaden ergibt
sich die gesamte StrahlenexpositionHtotal als Summe der verschiedenen Expositionen
zu

Htotal = Hing +Hing,Boden+HRn222+HStaub+Hextern. (7.11)

Modelliert man mit den oben angegebenen Verteilungen diese SummeHtotal, so er-
geben sich die in Tabelle 7.25 angegebenen und in Abbildung 7.6 dargestellten al-
tersabḧangigen effektiven Jahresdosen mit den entsprechenden Schwankungsbreiten.

Interessant ist in diesem Zusammenhang der Anteil der einzelnen Expositionspfade
an der Gesamtdosis. Diese auf 100 % normierte Aufteilung der einzelnen Pfade kann
Abbildung 7.7 entnommen werden.

Der Anteil der externen Bestrahlung an der gesamten Strahlenexposition in den ver-
schiedenen Altersgruppen kann als recht konstant angesehen werden, wohingegen der
Anteil durch Inhalation von Radon und Folgeprodukten zu- und der der Ingestion ab-
nimmt. Die Direktingestion von Boden spielt im Wesentlichen nur für den Ein- bis
Zweijährigen und mit Abstrichen für den Zwei- bis Siebenjährigen eine Rolle. In Ab-
bildung 7.8 sind die absoluten Anteile der einzelnen Expositionspfade an der Gesamt-
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Abbildung 7.6: Vergleich der in dieser Arbeit modellierten altersabhängigen Strahlen-
exposition zwischen Niedersachsen und dem gesamten Bundesgebiet.
Die Schwankungsbreite stellt das 95 %ige Vertrauensniveau dar.

exposition grafisch dargestellt. Dabei wurde die auf Seite 168 erwähnte und weiter
unten definierte Mittelung̈uber die verschiedenen Altersklassen angewendet.

Um die Strahlenexposition für ein Gebiet mit anderen in der Literatur getroffenen Aus-
sagen diskutieren zu können, wurde nach einem Vorschlag des UNSCEAR [UNS00]
als Vergleichsgr̈oße die altersabhängigen Strahlenexpositionen mit Hilfe einer Ge-
wichtung zusammengefasst, die die Häufigkeit der Altersgruppen in der Gesellschaft
ber̈ucksichtigt, indem als Mittelwert

Htotal,m = 0,05·Htotal,1<a<2 +0,30·Htotal,7<a<12+0,65·Htotal,a>17 (7.12)

gebildet wird. Dies entspricht nicht der tatsächlichen Altersverteilung der Bevölke-
rung in Deutschland, kann aber als Konvention zum Vergleich herangezogen werden.
So werden in Tabelle 7.26 die auf diese Art berechneten Mittelwerte anderen aus der
Literatur verf̈ugbaren Angaben gegenübergestellt, wobei zum Vergleich auch die Ge-
genden mit den weltweit ḧochsten Strahlenexpositionen durch natürliche Radionuklide
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Abbildung 7.7: Prozentuale Anteile der einzelnen Expositionspfade an der gesamten
Strahlenexposition für die verschiedenen Altersstufen.

Tabelle 7.26:Vergleich der effektiven Jahresdosis für verschiedene Gebiete nach der
Mittelung durch Gleichung (7.12).

Quelle Gebiet EW in mSv Schwankungsbreite

diese Arbeit Niedersachsen 2,0 1,1 - 4,1a

diese Arbeit Deutschland 2,2 1,2 - 4,3a

[BfS01] Deutschland 2,1 keine Angaben
[UNS00] Weltweit 2,4 1,0 - 10
[Tso00]b Hong-Kong 2,4 1,0 - 4,5a

[UNS00] c Kerala (Indien) 7,3 0,8 - 16
[UNS00] c Ramsar (Iran) - 0,3 - 69
[UNS00] c Guarapari (Brasilien) - 0,4 - 364

a angegeben ist der 95 %ige Vertrauensbereich.
b nur Strahlenexposition durch Inhalation von Radon und Folgeprodukten und durch externe Be-
strahlung ber̈ucksichtigt.
c nur Strahlenexposition durch externe Bestrahlung (kosmisch und terrestrisch) berücksichtigt.
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Abbildung 7.8: Anteile der einzelnen Expositionspfade an der effektiven Jahresdosis
(Mittelung über verschiedene Altersklassen nach Gleichung (7.12)).

Tabelle 7.27:Vergleich der in dieser Arbeit modellierten altersabhängigen Strahlen-
exposition zwischen Niedersachsen und dem gesamten Bundesgebiet,
wobei für Parameter ohne Informationüber deren Verteilung Annahmen
entsprechend Tabelle 7.28 gemacht wurden.

a<1 1<a<2 2<a<7 7<a<12 12<a<17 > 17a

Niedersachsen

EW 1,69 1,61 1,56 1,87 2,13 2,11
VB a 1,07-2,82 0,98-2,82 0,92-3,04 0,96-4,46 1,01-5,49 0,98-5,91

Deutschland

EW 1,83 1,73 1,70 2,01 2,26 2,27
VB a 1,12-2,99 1,05-2,98 0,99-3,23 1,04-4,61 1,09-5,60 0,98-6,11

a VB= 95 %iger Vertrauensbereich.
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aufgef̈uhrt werden.

Insgesamt stimmen sowohl der nach Gleichung (7.12) berechnete Mittelwert für Nie-
dersachsen (2,01 mSv) als auch der für die gesamte Bundesrepublik ermittelte Wert
(2,16 mSv) recht gut mit der in [BfS01] angegebenen effektiven Jahresdosis für
Deutschland von 2,10 mSv und mit dem in [UNS00] angeführten Mittelwert von
2,40 mSv weltweitüberein. Ẅahrend in [BfS01] keine Aussagen̈uber die Schwan-
kungsbreite der natürlichen Strahlenexposition getroffen werden, gibt UNSCEAR in
[UNS00] eine grobe Abscḧatzung derselben mit 1 bis 10 mSv pro Jahr an. Diese An-
gaben konnten durch die Modellrechnungen in dieser Arbeit mit 1,1 bis 4,1 mSv für
Niedersachsen und 1,2 bis 4,3 mSv bezogen auf einen 95 %igen Vertrauensbereich
erheblich pr̈azisiert werden.

Allerdings wurde, wie oben ausführlich beschrieben, aus Mangel an Informationen ei-
nige Parameter als Punktschätzer angenommen, was sicherlich nicht der Realität ent-
spricht. Um den Einfluss dieser Annahme auf die Schwankungsbreite zu untersuchen,
wurde (willkürlich, da keine Informationen̈uber die tats̈achlichen Verteilungen vor-
lagen) in einer weiteren Modellierung für jeden dieser Parameter mit Ausnahme der
Dosiskoeffizienten f̈ur Inhalation und Ingestion eine logarithmische Normalverteilung
mit einer geometrischen Standardabweichung von 2 postuliert. In Tabelle 7.28 werden
diese weiteren, neuen Annahmen zusammenfassend aufgeführt; in Tabelle 7.27 findet
man die resultierende Strahlenexposition.

Man erkennt (siehe Tabelle 7.25 im Vergleich zu Tabelle 7.27), dass sich die obere
Grenze des 95 %-igen Vertrauensbereiches zwischen 10 % (a<1) und 30 % (a>17)
vergr̈oßert. In wie weit diese Schwankungsbreiten als realistisch oder konservativ an-
zusehen sind, kann erst nach einer genaueren Untersuchungen der tatsächlichen Ver-
teilungen der in Tabelle 7.28 aufgeführten Parametern entschieden werden.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass durch den in dieser Arbeit gewähl-
ten Ansatz der Versuch unternommen wurde, die Strahlenexposition durch natürli-
che Radionuklide sowohl für Niedersachsen als auch für Deutschland m̈oglichst rea-
listisch zu modellieren. Als zusätzliches Ergebnis konnten bestehende Aussagenüber
die Schwankungsbreiten der natürlichen Strahlenexposition wesentlich präzisiert wer-
den, wobei außerdem gezeigt wurde, dass Faktoren,über deren Verteilung keine In-
formationen vorliegen, die Schwankungsbreite der Strahlenexposition um weniger als
30 % beeinflussen. Somit kann die in dieser Arbeit ermittelte Variabilität der Strah-
lenexposition durch natürliche Radionuklide als vernünftiger Scḧatzer eines 95 %igen
Vertrauensniveaus angesehen werden kann.
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7 Strahlenexposition durch natürliche Radionuklide

Tabelle 7.28:Zusammenstellung der angenommenen Verteilungen bei Parametern, für
die keine weiteren Informationen vorlagen.

Parameter Alter Element Verteilung EW a GM b GSc

ṁsoil in mg/h a<1 - - 0,0E00 - -
1<a<2 - log-normal 5,0E01 3,9E01 2
2<a<7 - log-normal 3,0E01 2,4E01 2
7<a<12 - log-normal 6,0E00 5,0E00 2
12<a<17 - log-normal 6,0E00 5,0E00 2

a<17 - log-normal 6,0E00 5,0E00 2

f MM,g
r - Pb log-normal 5,0E-02 3,9E-02 2

- Po log-normal 5,0E-01 3,9E-01 2
- Ra log-normal 2,0E-01 1,6E-01 2
- Ac log-normal 5,0E-04 4,0E-04 2
- Th log-normal 2,0E-02 1,6E-02 2
- Pa log-normal 5,0E-03 3,9E-03 2
- U log-normal 1,0E-02 7,9E-03 2

f MM,h
r - Pb log-normal 7,0E-02 5,5E-02 2

- Po log-normal 3,0E-01 2,4E-01 2
- Ra log-normal 3,0E-01 2,4E-01 2
- Ac log-normal 2,0E-01 1,6E-01 2
- Th log-normal 2,0E-01 1,6E-01 2
- Pa log-normal 9,0E-02 7,1E-02 2
- U log-normal 1,0E-01 7,9E-02 2

AF0,02 - - log-normal 4,0E00 3,1E00 2
SStaubin kg/m3 - - log-normal 5,0E-08 3,9E-08 2
aLu f t,in - - log-normal 5,0E-01 3,9E-01 2

AR in m3/h a<1 - log-normal 1,2E-01 9,4E-02 2
1<a<2 - log-normal 2,2E-01 1,7E-01 2
2<a<7 - log-normal 3,6E-01 2,8E-01 2
7<a<12 - log-normal 6,4E-01 5,0E-01 2
12<a<17 - log-normal 8,4E-01 6,6E-01 2

a<17 - log-normal 9,6E-01 7,6E-01 2

a Erwartungswert.
b geometrischer Mittelwert.
c geometrische Standardabweichung.
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8.1 Zusammenfassung der wichtigsten Ergebnisse

Diese Arbeit hatte zum Ziel, eine verbesserte Datengrundlage der natürlicherweise exi-
stierenden Umweltradioaktivität in Niedersachsen zu erarbeiten. Dies beinhaltete Un-
tersuchungen zur spezifischen Aktivität in Böden, Pflanzen und tierischen Produkten
und zum Transfer zwischen den einzelnen Kompartimenten sowie die möglichst reali-
stische Modellierung der daraus resultierenden Strahlenexposition und deren Schwan-
kungsbreite. Alle untersuchten Proben wurden eigenständig entnommen, im Labor
aufgearbeitet undγ-spektrometrisch untersucht, so dass eine lückenlose Qualiẗatskon-
trolle der einzelnen Untersuchungsschritte gewährleistet ist. Zusammenfassend können
folgende Kernaussagen festgehalten werden:

1. Sowohl diespezifischen Aktivitätenals auch dieTransferfaktoren können als
logarithmisch normalverteilt angesehen werden. Als Konsequenz daraus er-
gibt sich f̈ur diese rechtsschiefe Verteilung zum einen, dass der Erwartungswert
größer ist als der Mittelwert und zum anderen, dass seltene große Werte der spe-
zifischen Aktiviẗat bzw. eines Transferfaktors normal sind.

2. Diespezifischen Aktivitäten variieren je nach untersuchter Probenart zum Teil
erheblich. Vergleichsweise hohe spezifische Aktivitäten findet man in Weide-
und Wiesenbewuchs und in Getreidestroh, während in Gem̈use und Getreide-
korn eher niedrigere spezifische Aktivitäten gemessen wurden. Dabei betrug die
mittlere spezifische Aktiviẗat im Blattgem̈use ungef̈ahr das Zwei- bis Dreifache
der in Wurzelgem̈use gemessenen. Die Aktivität von naẗurlichen Radionukliden
in Milch und Fleisch lag mit Ausnahme von40K in der Regel unterhalb der Er-
kennungsgrenzen.

3. EntsprechendeUnterschiedefindet man auchbei der Differenzierung nach
unterschiedlichen Radionukliden. Abgesehen von40K, das als Isotop des es-
sentiellen N̈ahrelementes Kalium hom̈oostatischer Kontrolle unterliegt, können
die ḧochsten Aktiviẗaten f̈ur 210Pb beobachtet werden, was durch die Depositi-
on von luftgetragenen Folgeprodukten des220Rn erkl̈art werden kann. Ẅahrend
226Ra, 228Ra und228Th zumeist noch spezifische Aktivitäten oberhalb der Er-
kennungsgrenze aufweisen, muss dieγ-Spektrometrie f̈ur die beiden Uranisoto-
pe 238U und 235U zumindest f̈ur diese in Niedersachsen genommenen und im
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Rahmen der M̈oglichkeiten des ZSRs untersuchten Proben als unzureichend an-
gesehen werden. Für detaillierte Aussagen zu den verschiedenen Probearten und
Radionukliden sei auf Kapitel 5 bzw. die dort angeführte Zusammenfassung auf
Seite 107 verwiesen.

4. Auch dasTransferverhalten unterscheidet sich deutlich, je nachdem, welches
Nuklid und welches Kompartiment man betrachtet. Es zeigt sich, dass der Trans-
fer für 210Pb groß ist im Vergleich zu anderen Nukliden. Dies ist besonders aus-
gepr̈agt bei Pflanzen mit einer großen Blattoberfläche und einer langen Wachs-
tumsperiode, da somit Deposition von210Pb bevorzugt stattfinden kann. Aber
auch f̈ur andere Nuklide kann die Blattoberfläche immer dann ein wichtiger
Faktor f̈ur den Betrag des Transfers sein, wenn Resuspension eine nicht zu ver-
nachl̈assigende Rolle spielt. Diesem Transferpfad kann bei Pflanzen, deren zum
Verzehr geeignete Blätter bodennah wachsen, eine größere Bedeutung zukom-
men. Eine detaillierte Zusammenstellung der wichtigsten Aspekte des Transfers
verschiedener Radionuklide in die unterschiedlichen Kompartimente findet man
in der Zusammenfassung des Kapitels 6 auf Seite 144.

5. DaTransferfaktoren je nach den vorherrschenden Bedingungen auch für glei-
che Kompartimente und Nuklidëuber weite Bereiche variieren können, ist bei
einer Verwendung von Transferfaktoren in einem Modell dieÜbertragbarkeit der
verwendeten Transferfaktoren auf das zu Grunde liegende Problem sorgfältig zu
prüfen. So eignen sich beispielsweise in Laborversuchen bestimmte Transferfak-
toren m̈oglicherweise zur Differenzierung zwischen verschiedenen Transport-
mechanismen, sollten aber wenn möglich nicht zur Modellierung einer realen
Strahlenexposition angewandt werden.

6. Eine unter der Berücksichtigung aller vorhandenen Informationenüber Parame-
ter und deren Verteilung durchgeführteModellierung der Strahlenexposition
ergab f̈ur Niedersachsen eine mittlere effektive Jahresdosis von 2,0 mSv, wobei
sich 95 % der effektiven Dosis dabei in einem Intervall zwischen 1,1 und 4,1
mSv befinden. Es konnte somit im Rahmen dieser Arbeit die Schwankungsbrei-
te der naẗurlichen Strahlenexposition im Vergleich zu den bisher in der Literatur
verfügbaren Angaben erheblich präzisiert werden. Dies ist insofern von Bedeu-
tung, als dass die Strahlenexposition durch natürliche Radionuklide ohne die
Angabe einer Variabiliẗat nur unzureichend charakterisiert wird.
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8.2 Ausblick

Verlockend ist der̈außere Schein
der Weise dringet tiefer ein.

Wilhelm Busch
Der Geburtstag

Wie eingangs erẅahnt, wird im Rahmen der aktuellen Strahlenschutzverordnung
[Str01] erstmals auch die Strahlenexposition durch natürlichen Radionukliden bei Ar-
beiten behandelt, wobei nach § 97 für die Strahlenexposition von Einzelpersonen der
Bevölkerung durch R̈ucksẗande aus Arbeiten 1,0 mSv als Richt- aber nicht als Grenz-
wert festgehalten worden ist. Bei einer für Deutschland ermittelten Schwankungsbreite
von 1,2 bis 4,3 mSv pro Jahr ist eine exakte Bestimmung der vorhandenen geoge-
nen Umweltradioaktiviẗat oftmals unerl̈asslich, um die durch die Ausübung der Ar-
beit entstandenezus̈atzlicheStrahlenexposition realistisch bestimmen zu können. Die-
ses wird nach der StrlSchV für diejenigen Arbeiten notwendig, die, gemäß den in
Anlage XII, Teil A der StrlSchV genannten und auf Seite 2 aufgezählten Arbeitsfel-
dern,überwachungsbedürftige Rücksẗande produzieren. Aber auch nicht explizit in der
StrlSchV aufgef̈uhrte Arbeitsbereiche k̈onnen von der Problematik einer möglicher-
weise zus̈atzlichen Strahlenexposition der Bevölkerung durch natürliche Radionuklide
in den R̈ucksẗanden betroffen sein. Als Beispiel kann hier der Abbau von Steinkoh-
le angef̈uhrt werden, wo unter Tage in den anfallenden Grubenwässern Ausf̈allungen
von Bariumsulfat auftreten und226Ra und228Ra durch Mitf̈allung konzentriert werden
können. Ein Teil dieser radiumhaltigen Ausfällungen kann mit den Grubenwässern in
die Vorflut gelangen und von dort aus weiter transportiert werden. Aus diesem Grund
wurden am ZSR in einer umfangreichen Untersuchung entlang der Lippe in Nordrhein-
Westfalen die Auswirkungen des Steinkohlebergbaus untersucht, indem konservativ
die Schachtanlage mit den höchsten Jahresfrachten an Radium ausgewählt und die
zus̈atzliche Strahlenexposition von der Mündung des Vorfluters in die Lippe bis hin
zur Mündung der Lippe in den Rhein abgeschätzt wurde. Dabei erfolgte die Model-
lierung auf Grundlage der ,,Berechnungsgrundlagen Bergbau“ [BGB99]; eine detail-
liertere Darstellung der Untersuchungen kann [Vah02] entnommen werden. Es konnte
zusammenfassend gezeigt werden, dass deutlich messbare Auswirkungen des Stein-
kohlebergbaus lediglich in einem schmalen Uferstreifen entlang der ersten sieben Ki-
lometer nach Einm̈undung des Vorfluters in die Lippe festzustellen sind. Insgesamt
ergeben sich die in Abbildung 8.1 dargestellten Erwartungswerte für die zus̈atzliche,
bergbaubedingte Strahlenexposition.

Man erkennt, dass mit Ausnahme der Ein- bis Zweijährigen der Erwartungswert der
zus̈atzlichen j̈ahrlichen Strahlenexposition weniger als 0,17 mSv beträgt. Bei den Ein-
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Abbildung 8.1: Erwartungswerte der zusätzlichen Strahlenexposition durch Steinkoh-
lebergbau entlang der Lippe.

bis Zweij̈ahrigen wird die j̈ahrliche Strahlenexposition durch die Direktingestion von
Boden dominiert, so dass der Erwartungswert bei 0,25 mSv liegt. Eine Modellierung
für den Fall, dass der Ort mit der maximalen zusätzlichen Strahlenexposition als re-
präsentativ f̈ur das gesamte untersuchte Gebiet eingestuft wird, ergab eine zusätzliche
jährliche Strahlenexposition von 0,3 mSv (Ein- bis Zweijährige 0,5 mSv). Angesichts
der in dieser Arbeit berechneten Variabilität der Strahlenexposition durch natürlichen
Radionuklide kann somit festgehalten werden, dass der Steinkohlebergbau nicht zu
einer relevanten Erḧohung der Strahlenexposition entlang der Lippe führt.

Neben diesem Beispiel aus dem Bereich der Steinkohle sei nochmals aufähnliche Pro-
blematiken f̈ur die in Anlage XII der StrlSchV aufgeführten Bereichen hingewiesen.
Dabei finden sich vor allem in den so genannten TENORM-Materialien (Technologi-
cally-Enhanced Naturally Occurring Radioactive Material) sehr hohe spezifische Ak-
tivit äten (als Beispiel seien die radiumhaltigen Ablagerungen in Erdöl- oder Erdgas-
leitungen genannt), die ebenfalls einen Schutz der Arbeiter erfordern. Um den von
den EURATOM-Grundnormen geforderten Anspruch nach Realismus nachkommen
zu können, ist es bei der Abschätzung der resultierenden Strahlenexposition unerläss-
lich, sowohl die naẗurlicher Weise vorhandene Strahlenexposition durch Radionuklide
als auch die Schwankungsbreite dieser und der durch Arbeiten verursachten Strahlen-
exposition vern̈unftig zu ber̈ucksichtigen. Diese Arbeit weist durch den probabilisti-
schen Ansatz zur Erfassung der Schwankungsbreite von Strahlenexpositionen einen
Weg auf, mit dem in Zukunft Fragestellungen dieser Art bearbeitet und beantwortet
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werden k̈onnen und m̈ochte somit einen Beitrag zur Lösung dieser seit Neuerem zu
beachtenden Problematiken liefern.
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dieser Arbeit.

Mein Dank gilt ebenfalls den Mitarbeitern des ZSR, wobei es schwer fällt, einzel-
ne hervorzuheben. Zu nennen sind an dieser Stelle sicherlich Dr. Dieter Jakob, der
stets Hilfsbereitschaft zeigte und der nicht nur diese Arbeit sorgfältig Korrektur ge-
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A Tabellen

Tabelle A.1: Zusammensetzung der Gesamtnahrung.

Tag Menü Zusammensetzung Masse in g
08.04.2002 Tellergericht Tafelspitz mit Frankfurter Grüne Sau-

ce, Wurzelgem̈use und Bouillonkartof-
feln

447

Vollwertmen̈u Tofuschnitte Florida mit Pfirsich u.
Käseüberbacken, Sauce Hollandaise,
Risi Bisi und gemischtem Salat

434

Wahlmen̈u mit Fleisch: Bifteki Schweinehack mit Schafskäse,
Zaziki

227

Wahlmen̈u ohne Fleisch: Vegetarisches Frikassee mit Tofu 377
darin enthaltene Beilagen: Tomatenreis, Pommes frites Gemüse,

Salat, Mais-Zucchinigem̈use mit To-
mate, Salat mit Schnittlauchdressing

09.04.2002 Eintopf Spargeleintopf mit Mettklößchen,
Brötchen

626

Vollwertmen̈u Putenbrustfilet mit Zwiebelkruste, Pa-
prikasauce, gemischtem Gemüse und
Kräuterreis, Birnenkompott

424

Wahlmen̈u mit Fleisch: Ḧahnchenbrustfilet mit Erdnußsauce 405
Wahlmen̈u ohne Fleisch: Zwiebel-K̈aseschnitte mit Estragon-

rahmsauce
401

darin enthaltene Beilagen: Kurkumareis, Gemüse, Salat Kohlrabi-
gem̈use, Gem. Salat mit Orangendres-
sing
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A Tabellen

Tag Menü Zusammensetzung Masse in g
10.04.2002 Eintopf Kichererbseneintopf 526

Vollwertmen̈u Sp̈atzlepfanne mit Putenfleisch und
Gem̈use, gemischter Salat mit Joghurt-
Kräuterdressing

466

Wahlmen̈u mit Fleisch: Schweinegeschnetzeltes Züricher Art 494
Wahlmen̈u ohne Fleisch: Falafelbratling mit Gemüserahmsauce 383
darin enthaltene Beilagen: Salzkartoffeln, Spiralnudeln

11.04.2002 Eintopf Botaggio� italienischer Gefl̈ugelein-
topf, Ciabattabrot

761

Tellergericht Senfeier mit Petersilienkartoffeln und
Kopfsalat mit Zitronendressing

433

Wahlmen̈u mit Fleisch: Spiessbraten mit Burgundersauce 372
Wahlmen̈u ohne Fleisch: Sojagulasch mit buntem Gemüse 388
darin enthaltene Beilagen: Schnittlauchkartoffeln, Chilireis,

Gem̈use, Salat: Italienisches Misch-
gem̈use, M̈ohrenrohkostsalat mit
Äpfeln und Sesam

12.04.2002 Eintopf Irish Stew Lammeintopf, Bauernbrot 660
Tellergericht Hot dog mit Pommes frites und Ameri-

can Salat mit Islanddressing
355

Wahlmen̈u mit Fleisch: Heilbuttsteak mit Estragon-Senfsauce 425
Wahlmen̈u ohne Fleisch: Knusperschnitte Hawaii mit Currysau-

ce
434

darin enthaltene Beilagen: Butterkartoffeln, Makkaroni, Gemüse,
Salat: Balkangem̈use, Fenchel-
Karottensalat

12.08.2002 Eintopf Milchreis mit Früchten 437
Tellergericht Chili con Carne Rind, Naturreis und

gem. Salat mit Quarkdressing
429

Wahlmen̈u mit Fleisch: Schweineschnitzel Toscana, Pizzao-
lasauce mit Oliven

391

Wahlmen̈u ohne Fleisch: hampignonburger mit Sellerie-
Apfelcremesauce

281

darin enthaltene Beilagen: Herzoginkartoffeln, Gnocchi mit
Lauch, Chinakohlsalat mit Paprikast-
reifen, Buttererbsen, Joghurtcremesup-
pe, Mandarinenjoghurt
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Tag Menü Zusammensetzung Masse in g
13.08.2002 Eintopf 415

Tellergericht 306
Wahlmen̈u mit Fleisch 444
Wahlmen̈u ohne Fleisch 325

14.08.2002 Eintopf Salatteller mit Calamaris, Joghurt-
Kräuterdressing und Baguette

185

Tellergericht Kohlroulade mit K̈ummeljus, Salzkar-
toffeln und Rote Betesala

316

Wahlmen̈u mit Fleisch: Ḧahnchen-Piccata mit Tomaten-
Frischk̈asesauce

351

Wahlmen̈u ohne Fleisch: Makkaroni, K̈asesauce mit Ratatouil-
lewürfel

274

darin enthaltene Beilagen: Safranrisotto, Makkaroni, Tomatensa-
lat, Paprika-Zwiebelgem̈use, Kartoffel-
suppe mit Mais, Melonenjoghut mit
Minze

15.08.2002 Eintopf Botaggio italienischer Geflügeleintopf,
Ciabattabrot

325

Tellergericht Vegetarische Frühlingsrolle, Chinesi-
sche Sauce, Butterreis und Eisbergsalat
mit Mandarinen

322

Wahlmen̈u mit Fleisch: Schweinebraten griechische Art mit
Knoblauchsauce

396

Wahlmen̈u ohne Fleisch: Gnocchià la Romana mit Pesto 390
darin enthaltene Beilagen: Pommes frites, Rosmarinkartoffeln,

Baltischer Gurkensalat, Grünes Boh-
nengem̈use, Zucchinisuppe, Sanddorn-
dickmilch

16.08.2002 Eintopf 258
Tellergericht Pizza 380

Wahlmen̈u mit Fleisch: Fisch 455
Wahlmen̈u ohne Fleisch: 308
darin enthaltene Beilagen:
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A Tabellen

Tag Menü Zusammensetzung Masse in g
11.11.2002 Eintopf Pfannkuchen mit Apfelmus 366

Tellergericht Gefl̈ugelb̈allchen mit Pistaziensauce,
Safranrisotto und Blumenkohlsalat mit
Orangendressing

351

Wahlmen̈u mit Fleisch: Cordon bleu mit Rahmsauce 418
Wahlmen̈u ohne Fleisch: Bunte Spätzlepfanne mit Spinat und

Gem̈use Frischk̈asesauce
275

darin enthaltene Beilagen: Herzoginkartoffeln, Kräuternudeln;
Eisbergsalat, Erbsen-M̈ohrengem̈use,
Englische Ḧuhnersuppe Mulligatawny,
Multivitaminjoghurt

12.11.2002 Tellergericht Grünkohl mit Bregenwurst, Senf und
Salzkartoffeln

586

Vollwertmen̈u Buchweizensuppe, Bunte Schupf-
nudelpfanne mit Kr̈auter-
Sonnenblumenkernsauce und gem.
Salat

419

Wahlmen̈u mit Fleisch: Rinderhacksteak mit Pfeffersauce 458
Wahlmen̈u ohne Fleisch: Ḧornchennudeln mit Gem̈usebolognai-

se
280

darin enthaltene Beilagen: Pommes frites, Hörnchennudeln, Salat
Nizza, Grilltomate, Kr̈autercremesup-
pe, Zitronenquarkspeise

13.11.2002 Eintopf Gem̈useeintopf mit Gr̈unkern 471
Tellergericht 1/2 Eisbein, mit Senf, Sauerkraut mit

Speck, Kartoffelp̈uree
622

Vollwertmen̈u ged̈unstetes Seelachsfilet, indische
Gem̈usepfanne, Basmatireis mit
Koriander

404

Wahlmen̈u mit Fleisch: Piccate von der Pute mit Kräuterkruste 462
darin enthaltene Beilagen: Macaire-Kartoffeln, Tomatensalat mit

Gurke
14.11.2002 Tellergericht Bunte Tortellinin mit Spinat und Ricot-

tafüllung, Tomatensahnesauce
407

Vollwertmen̈u Toskanische Gefl̈ugelpfanne mit Papri-
ka und Knoblauch, Kurbiskernreis

380

Wahlmen̈u mit Fleisch: Schweingeschnetzeltes Züricher Art
mit Röstlitalern

417

Wahlmen̈u ohne Fleisch: Bunte Tortellinin mit Spinat und Ricot-
tafüllung mit Tomaten-Sahnesauce

407
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Tag Menü Zusammensetzung Masse in g
15.11.2002 Tellergericht Currywurst mit Sauce, Pommes, Salat 331

Vollwertmen̈u Curry-Tofu-Ragout mit Chinagem̈use
und Fr̈uchten, Vollkornreis

533

Wahlmen̈u mit Fleisch: Gebackenes Schollenfilet mit Senf-
Remouladensauce, Kartoffelsalat mit
Speck

367

Wahlmen̈u ohne Fleisch: Gem̈uselasagne mit Pestosauce und
Oliven, Dillkartoffeln

446

20.01.2003 Fr̈uhsẗuck Wurst 148
davon Salami 36,4

Jagdwurst 50,9
Teewurst 33,0
Leberwurst 27,3

Käse 100
Quark 25,5
Eier 116
Butter 55,6

Obst 44,1
davon Äpfel 12,8

Bananen 31,3

Salat 57,0
Brötchen 205
Brot 212
Schwarzbrot 66,0
Konfitüre 30,2
Honig 07,0

Gesamt 1065
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Tag Menü Zusammensetzung Masse in g
20.01.2003 Abendessen Wurst 264

davon Salami 73,7
Jagdwurst 75,0
Teewurst 57,2
Leberwurst 58,3

Käse 134
Quark 5,8
Tomaten 332
Butter 34,7

Obst 71,8
davon Äpfel 37,4

Bananen 34,4

Salat 170
Brötchen 42,4
Brot 313
Schwarzbrot 97,0

Gesamt 1465
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Tabelle A.7: Trocken- und Feuchtgewicht der untersuchten Milchproben.

Datum FG in g TG in g TG/FG

HLWMPMi01 September 01 1002 109,6 0,109
HLWMPMi02 Oktober 01 1059 123,7 0,117
HLWMPMi03 November 01 1072 144,6 0,135
HLWMPMi04 Dezember 01 1053 143,7 0,137
HLWMPMi05 Januar/Februar 02 1121 126,7 0,113
HLWMPMi06 März 02 1053 129,8 0,123
HLWMPMi07 April 02 1050 120,5 0,115
HLWMPMi08 Mai 02 1124 139,7 0,124a

HLWMPMi09 Juli 02 1037 123,4 0,119
HLWMPMi10 Januar 03 549 56,7 0,103
HLWMPMi11 April 03 969 109,3 0,113

PoMPMi01 Mai 01 764 120,7 0,158b

PoMPMi02 August 01 884 109,6 0,124
PoMPMi03 September 01 1003 128,2 0,128
PoMPMi04 Oktober 01 1030 131,8 0,128
PoMPMi05 November 01 1053 135,5 0,129
PoMPMi06 Dezember 01 1083 144,6 0,134
PoMPMi07 Januar 02 1037 125,1 0,121
PoMPMi08 Februar 02 1003 154,3 0,154b

PoMPMi09 März 02 1076 133,9 0,125
PoMPMi10 April 02 1014 129,7 0,128
PoMPMi11 Mai 02 1038 131,9 0,127
PoMPMi12 Juni/Juli 02 976 123,1 0,126
PoMPMi13 Oktober 02 569 72,1 0,127
PoMPMi14 November 02 1047 134,0 0,128

Mittelwert 0,124

Ziegenmilch Mai 02 1023,8 119,9 0,117

a da bei der Gefriertrocknung Material verloren ging, konnte das korrekte Trockengewicht
nicht ermittelt werden. Stattdessen wurde mit dem Mittelwert des Verhältnisses TG/FG ge-
rechnet.
b keine vollsẗandige Trocknung.
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Tabelle A.12:Charakterisierung des Multielementstandard QCY48a.

Referenzdatum: 12:00 GMT am 1. Februar 2002
Massem1 der Lösung: 5,3816 g
Massem2 der verd̈unnten L̈osung: 257,408 g

Radionuklid Energie T1/2 γ-Emmision Erweiterte relative
in keV in d b pro s und g Standardunsicherheit

241Am 59,54 1,58·105 1114 2,60 %
109Cd 88,03 462,1 642 6,20 %
57Co 122,1 271,83 580 1,50 %

139Ce 165,9 137,66 679 1,40 %
203Hg 279,2 46,6 1916 1,40 %
113Sn 391,7 115,09 2059 3,20 %
85Sr 514 64,85 3871 2,50 %

137Cs 661,6 1,10·104 2445 2,00 %
88Y 898 106,63 6316 1,60 %
60Co 1173 1925,3 3348 1,50 %
60Co 1333 1925,3 3351 1,50 %
88Y 1836 106,63 6676 1,40 %

a Die Daten stammen aus dem von AEAT mitgelieferten ,,Certificate of calibration of mixed
radionuclide gamma-ray reference solution“.
b [Sch98b] entnommen.

Tabelle A.13:Charakterisierung des Multielementstandard QCYB40a.

Referenzdatum: 12:00 GMT am 1. Juli 1999
Masse der L̈osung: 2,01 g
Massem2 der verd̈unnten L̈osung: 250,000g

Radionuklid Energie T1/2 γ-Emmision Erweiterte relative
in keV in d b pro s und g Standardunsicherheit

210Pb 46,54 8145 439 2,0 %
241Am 59,54 1,58·105 734 2,0 %
109Cd 88,03 462,1 380 2,0 %
57Co 122,1 271,83 897 2,0 %

a Die Daten entstammen dem von der PTB mitgelieferten Kalibrierschein DKD-K-06501.
b [Sch98b] entnommen.
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Rü
be

0,
13
±

0,
03

[B
ad

03
]

K
ar

to
ffe

ln
07

6
-

12
4

[C
ar

01
b]

,,r
oo

tv
eg

et
ab

le
s“

0,
15

-
1,

80

[C
hi

00
]

K
ar

ot
te

n
11

1

227



A Tabellen

21
0 P

b
22

6 R
a

22
8 R

a
22

8 T
h

23
8 U

40
K

D
at

en
Z

S
R

E
W

(lo
g)

in
B

q/
kg

0,
07

0,
07

0,
02

12
7

ge
o.

S
ta

bw
2,

4
3,

7
4,

1
1,

7

Fo
rt

se
tz

un
g

Li
te

ra
tu

r

[N
al

97
]

K
oh

lra
bi

0,
03

[N
al

97
]

K
ar

to
ffe

ln
0,

14

[P
F

97
]

K
ar

to
ffe

ln
0,

03
20
±

0,
00

03
0,

01
14
±

0,
00

01
[P

F
97

]
R

ot
e

B
et

e
0,

04
6±

0,
00

2
0,

05
±

0,
02

[P
F

97
]

K
ar

ot
te

n
0,

04
4±

0,
00

2
0,

04
±

0,
01

[C
ar

95
]

,,n
on

-le
af

y
ve

ge
ta

bl
es

“
0,

23
±

0,
33

[G
N

03
]c,

d
K

ar
to

ffe
ln

0,
7

-
0,

8
[G

N
03

]c,
d

K
ar

ot
te

n
2,

5
-

9,
0

[G
N

03
]c,

d
R

ad
ie

sc
he

n
1,

3
-

1,
7

a
G

eb
ie

te
rḧo
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.
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rü
nk

oh
l

0,
03

7
[P

F
95

]e ,
f

M
W

0,
03

1

[F
ri8

6]
B

lu
m

en
ko

hl
0,

00
08

[F
ri8

6]
G

rü
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äu
ß

er
e

B
l̈at

te
r

0,
03

50
0,

00
60

0,
00

17
[H

am
01

]g
M

W
es

sb
ar

0,
00

29
0,

00
11

0,
00

02

[M
B

80
]

G
em

üs
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B Abkürzungen

A-Volumen aktives Volumen eines Halbleiterkristalls

Abb. Abbildung

ADC Analog-Digital-Wandler (analog-digitial converter)

AG Aschgewicht

AVV Allgemeine Verwaltungsvorschrift

BfS Bundesamt f̈ur Strahlenschutz

BMU Bundesministerium f̈ur Umwelt, Naturschutz und Reaktorsicherheit

EG Erkennungsgrenze

FG Feuchtgewicht (Frischgewicht)

FWHM Halbwertsbreite (Full-width-half-maximum)

Gl. Gleichung

HLW Hermannsdorfer Landwerkstätten

HPGe Reinstgermanium (High-Purity Germanium)

IAEA Internationale Atomenergie Behörde (International Atomic Energy Agency)

ICRP International Commission on Radiological Protection

IMIS Integriertes Mess- und Informationssystem

IUR International Union of Radioecologists

k.A. keine Angaben

MCA Vielkanalanlysator (multi channel analyzer)

MW Mittelwert

NCRP National Council on Radiation Protection and Measurements

NLÖ Nieders̈achsisches Landesamt für Ökologie

NORM Naturally Occurring Radioactive Material

NRPB National Radioecological Protection Board

NWG Nachweisgrenze
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B Abkürzungen

P/C-Ratio Peak-zu-Compton Verhältnis (peak-to-compton-ration)

PTB Physikalisch Technische Bundesanstalt

QQ-Plot Quantil-Quantil-Plot

SK Summationskorrektion

SSK Strahlenschutzkommission

StrlSchV Strahlenschutzverordnung

TENORM Technologically-Enhanced Naturally Occurring Radioactive Material

TG Trockengewicht

UNSCEAR United Nations Scientific Committee on the Effects of Atomic Radiation

ZSR Zentrum f̈ur Strahlenschutz und Radioökologie
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C Formelzeichen

In dieser Arbeit wurde versucht, Formelzeichen einheitlich und gemäß den internatio-
nalen Richtlinien zu verwenden. Dort wo dies nicht umgesetzt werden konnte, kann
die entsprechende Bedeutung dem Kontext entnommen werden. Dies gilt auch für den
Fall, dass Formelzeichen mehrfach mit unterschiedlicher Bedeutung verwendet wer-
den mussten.

1− γ Wahrscheinlichkeit zum Vertrauensbereich

a,b,c zu fittende Parameter in der Efficiency-Kalibrierfunktion

aLu f t,in Faktor zur Bestimmung der Staubkonzentration am Expositions-
ort aus der Staubkonzentration im Freien

A Aktivit ät

A,B zufällige Ereignisse

A j ,B j ,Cj numerische Gr̈oßen im HELSEL-COHN-Algorithmus zur j-ten
charakteristischen GrenzeXj

α Wahrscheinlichkeit f̈ur den Fehler 1. Art

α Parameter zur Bestimmung des Zeitpunktes der maximalen spe-
zifischen AktiviẗatAspezin einer Pflanze

ABoden,i spezifische Aktiviẗat des Nuklidsi im Boden

AGes,i spezifische Aktiviẗat des Nuklidsi in der Gesamtnahrung

Aspez spezifische Aktiviẗat

Aspez,Fu spezifische Aktiviẗat im Futter

ARn222 Aktivit ätskonzentration von Radon in der Atemluft

AF0,02 Aufkonzentrierungsfaktor

AR Atemrate

β Wahrscheinlichkeit f̈ur den Fehler 2. Art
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C Formelzeichen

ci Sensitiviẗatskoeffizienten

Cp
i Konzentration des Radionuklidesi in einer Pflanze

Cs
i Konzentration des Radionuklidesi im Boden

const Konstante Gr̈oße

d Materialdicke

di,g Dosisfaktor f̈ur Ingestion f̈ur das Nuklidi

di,h Dosisfaktor f̈ur Inhalation f̈ur das Nuklidi

dRn222 Dosisfaktor f̈ur die Inhalation von222Rn

DT,R die in einem Gewebe, Organ oder KörperteilT über dessen Masse
gemittelte durch Exposition mit der StrahlungsqualitätRerzeugte
Energiedosis

ε Efficiency, Entkommwahrscheinlichkeit

εoben durch Messung mit einem Flächenstandardpräparat ermittelte Ef-
ficiency, wobei die Folie oberhalb der Probe platziert wurde

εunten durch Messung mit einem Flächenstandardpräparat ermittelte Ef-
ficiency, wobei die Folie unterhalb der Probe platziert wurde

E Energie

EB Bindungsenergie

Ee Energie eines Photoelektrons

Eγ Energie einesγ-Quantes

E
′

Energie eines Comptonphotons

η wahrer Wert der MessgrößeX

η∗ Nachweisgrenze

ηl untere Vertrauensgrenze

ηu obere Vertrauensgrenze

EW Erwartungswert

EW(ML)
n Maximum-Likelihood-Scḧatzer des ErwartungswertesEW

f Faktor aus [Str01], der das 95 %-Perzentil in Verzehrsgewohnhei-
ten beschreibt

f1, f2, f3 anzupassende Modellparameter von Transferfunktionen

fkon Umrechnungsfaktor von Photonen-Äquivalentdosis in effektive
Dosis
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f MM,g
r transferierter Bruchteil in Muttermilch des Nuklidsr über den In-

gestionspfad

f MM,h
r transferierter Bruchteil in Muttermilch des Nuklidsr über den In-

halationspfad

f (η |x;y) Wahrscheinlichkeitsdichtefunktion für den wahren Wertη gege-
ben Messwertex der Messgr̈oßeX unter der Randbedingungy

f0(η |x;y) Modellprior

f (x|η ;y) Wahrscheinlichkeitsdichtefunktion für Messwertex der Mess-
größeX gegeben den wahren Wertη unter der Randbedingung
y

fΛ(µ,σ)(t) Wahrscheinlichkeitsdichtefunktion einer logarithmischer Nor-
malverteilungΛ

F Gleichgewichtsfaktor

G charakteristische Grenze

GM geometrischer Mittelwert

GS geometrische Standardabweichung

H effektive Dosis

Hing effektive Jahresdosis durch Ingestion

Hing,Boden effektive Jahresdosis durch Direktingestion von Boden

Hext effektive Jahresdosis durch externe Bestrahlung

HRn222 effektive Jahresdosis durch Inhalation von Radon und Radonfol-
geprodukten

HStaub effektive Jahresdosis durch Inhalation von Staub

Htotal Gesamte effektive Jahresdosis unter Berücksichtigung aller rele-
vanten Pfade

Htotal,m Altersabḧangig gewichtete gesamte effektive Jahresdosis unter
Berücksichtigung aller relevanten Pfade

Htotal,1<a<2 Gesamte effektive Jahresdosis für einen Ein- bis Zweij̈ahrigen

Htotal,7<a<12 Gesamte effektive Jahresdosis für einen Sieben- bis Zẅolfj ähri-
gen

Htotal,a>17 Gesamte effektive Jahresdosis für einenüber Siebzehnjährigen

i,k,n ganze naẗurlichen Zahlen

I Intensiẗat, Entkommwahrscheinlichkeit
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C Formelzeichen

κ Wechselwirkungsquerschnitt für die Paarbildung

k Kanalnummer des MCA

kp Quantil der standardisierten Normalverteilung zur Wahrschein-
lichkeit p

kC,M Summationskorrektionsfaktor für 60Co in einer realen Messung

kC,T Summationskorrektionsfaktor für 60Co aus [Deb90]

kX,M Summationskorrektionsfaktor für ein NuklidX in der realen Mes-
sung

kX,T Summationskorrektionsfaktor für ein NuklidX aus [Deb90]

ks Summationskorrektionsfaktor

λ Zerfallskonstante

Λ(x,u(x)) Logarithmischen Normalverteilung mit dem Mittelwertx und der
Standardabweichungu(x)

m Masse

m0 Ruhemasse

ṁ Verzehrsmenge

ṁ Jahresverzehrsmenge

ṁFu Verzehrsmenge Futtermittel

ṁsoil Bodenaufnahmerate

µ linearer Photonen-Schwächungskoeffizient

µτ linearer Photonen-Schwächungskoeffizient für den Photoeffekt

µσ linearer Photonen-Schwächungskoeffizient für den Comptonef-
fekt

µκ linearer Photonen-Schwächungskoeffizient für die Paarbildung

µn empirischer Mittelwert

N (x,u(x)) Normalverteilung mit dem Mittelwertx und der Standardabwei-
chungu(x)

Nem Anzahl der von der Probe emittierten Photonen

Nreg Anzahl der vom Detektor registrierten Photonen

NP,b Bruttopeakfl̈ache im Probenspektrum

NP,Cu Peakfl̈ache des Compton-Untergrunds im Probenspektrum

NP,n Nettopeakfl̈ache im Probenspektrum
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N0,b Bruttopeakfl̈ache im Nulleffektspektrum

N0,Cu Peakfl̈ache des Compton-Untergrunds im Nulleffektspektrum

N0,n Nettopeakfl̈ache im Nulleffektspektrum

N(t) Anzahl der Kerne oder Zerfälle zum Zeitpunktt

ODL Ortsdosisleistung

pi empirische Plot-Wahrscheinlichkeit für dieA j signifikanten Werte
zwischen derj-ten und (j + 1)-ten charakteristische Grenze im
HELSEL-COHN-Algorithmus

pci empirische Plotwahrscheinlichkeit für die j-te charakteristische
Grenze im HELSEL-COHN-Algorithmus

pej empirische Wahrscheinlichkeit für dasÜberschreiten der charak-
teristische GrenzeXj im HELSEL-COHN-Algorithmus

P1, . . . ,P6 zu fittende Konstanten der Ausgleichsfunktion der Efficiency

P(A) Wahrscheinlichkeit f̈ur das Eintreten des zufälligen EreignissesA

P(A|B) Wahrscheinlichkeit f̈ur das Eintreten des zufälligen EreignissesA
gegeben das EreignisB

P95 95 %-Perzentil

qi durch den HELSEL-COHN-Algorithmus bestimmte Ersatzwerte
für Messwerteyi unterhalb der charakteristischen GrenzeG

r Rang deri-ten charakteristischen Grenze im HELSEL-COHN-
Algorithmus

Ri Anzahl der Zerf̈alle pro Zeit (Zerfallsrate) des Nuklidsi

Rem Anzahl der pro Zeit emittierten Photonen

Rreg Anzahl der pro Zeit registrierten Photonen

RZ Zerfälle pro Zeit in der zur Efficiency-Bestimmung benutzen
Standardl̈osung nach Zertifikat des Herstellers des Multielement-
standards

RGR Relative Growth Rate

SStaub Referenzwert der Schwebstaubkonzentration

σ Wechselwirkungsquerschnitt für den Comptoneffekt

σ2
n empirische Varianz

t Zeit

τ Wechselwirkungsquerschnitt für den Photoeffekt

253



C Formelzeichen

τ Kallibrierfaktor

Θ Streuwinkel des Comptonphotons

t1/2 Halbwertszeit

texp Expositionszeit

tin Aufenthaltsdauer der Referenzperson in Gebäuden

tout Aufenthaltsdauer der Referenzperson im Freien

tP Messzeit der Probe

t0 Messzeit des Nulleffekts

ũ(η) Unsicherheit als Funktion des wahren Wertes

TLF Translokationskoeffizient

TF Transferfaktor

TFF,i Transferfaktor des Radionuklidesi in Fleisch

u(x) Standardmessunsicherheit der MessgrößeX zum prim̈aren Mess-
ergebnisx

urel(x) relative Standardunsicherheit der Messgröße X zum prim̈aren
Messergebnisx

wR Strahlungswichtungsfaktor

wT Gewebewichtungsfaktor

x primäres Ergebnis der MessgrößeX

x∗ Erkennungsgrenze der MessgrößeX

X,Y Messgr̈oßen

X Bezeichnung oder Name eines Radionuklides

Xj charakteristische Grenzen zu Messwerteny j die unterhalb dersel-
ben liegen

y primäres Ergebnis der MessgrößeY

Y Veränderliche

z bester Scḧatzer der Messgröße

zi i-tes Quantile der NormalverteilungN (x,u(x))

Z Ordnungszahl, Kernladungszahl
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[Deb90] K. DEBERTIN und U. SCHÖTZIG: Bedeutung von Summationskorrektio-
nen bei der Gammastrahlen-Spektrometrie mit Germaniumdetektoren. PTB-
Bericht Ra-24 (1990).

[DF02] P. DE FELICE, P. ANGELINI, A. FAZIO und M. CAPOGNI: A national cam-
paign for coincidence-summing correction in gamma-ray spectrometry. In:
Applied Radiation and Isotopes, Bd. 56(2): S. 137–143 (2002).

[DIN00] DIN 25482-10: Nachweis- und Erkennungsgrenze bei Kernstrahlungsmes-
sungen - Allgemeine Anwendungen. Beuth Verlag Berlin (2000).

[Dji02] R. DJINGOVA und I. KULEFF: Concentration of Cs-137, Co-60 and K-40 in
some wild and edible plants around the nuclear power plant in Bulgaria. In:
Journal of Environmental Radioactivity, Bd. 59(1): S. 61–73 (2002).

[Dur86] E. DURRANCE: Radioactivity in Geology(Ellis Horwood Limited, 1986), 1
Aufl.
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für Strahlenschutz, Bd. 2, S. 730–735 (Fachverband für Strahlenschutz e.V.,
28. September - 2. Oktober 1998).

[Tso00] M. TSO und J. LEUNG: Population dose due to natural radiation in Hong
Kong. In:Health Physics, Bd. 78(5): S. 555–558 (2000).

[Tyk95] R. TYKVA und J. SABOL: Low-Level Environmental Radioactivity - Sources
and Evaluation(Technomic Publishing Company, Inc., Lancaster, Pennsyl-
vania, 1995), 10. Aufl.

[UNS93] United Nations Scientific Committee on the Effects of Atomic Radiati-
on (UNSCEAR): Sources and Effects of Ionizing Radiation (UNSCEAR
1993 Report to the General Assembly, with Scientific Annexes. Volume 1:
Sources). United Nations, New York (1993).

[UNS00] United Nations Scientific Committee on the Effects of Atomic Radiati-
on (UNSCEAR): Sources and Effects of Ionizing Radiation (UNSCEAR
2000 Report to the General Assembly, with Scientific Annexes. Volume 1:
Sources). United Nations, New York (2000).

[Vah02] J.-W. VAHLBRUCH, R. SACHSE, S. HARB, D. JAKOB, R. MICHEL, W.-
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261–283 (Ernst & Sohn, Berlin, 1996).

272


