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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 Bewlkerung vor einer zu#zlichen Strahlenexposition durch adiche radioakti-

ve Stoffe. Diese Bestimmungen beinhalten sowohl die auglickiten Radionukliden
stammende Strahlenexposition bei der &wusng von Arbeiten als auch den Schutz
der Bewlkerung vor einer zugzlichen Strahlenexposition aus detidRstinden die-

ser Arbeiten.

Ziel der Untersuchungen dieser Arbeit war es, mit Hilfe ge&&Spektrometrie die be-
stehende Datengrundlage und damit das Wissen um das Verhalten irdithah Ra-
dionukliden in terrestrische®kosystemen zu verbessern. Dazu wurden umfangrei-
che Untersuchungen zum Gehalt und Transfer voirhahen Radionukliden in und
zwischen verschiedenen Kompartimenten wie Boden, Weide- und Wiesenbewuchs,
Getreide, Geriasse, Fleisch und Milch durchgd#frt. Da sich existierende Untersu-
chungen dieser Artiberwiegend auf Gegenden éhter naifirlicher Radioaktiviat
beschanken, wurde in dieser Arbeit mit Niedersachsen ein Gebiet vergleichsweise
geringer Umweltradioaktivitt ausgewhlt. Aus diesem Grund bewegten sich die er-
mittelten Messwerte dufig 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.

Zusatzlich zu diesen Untersuchungen wurde mit Hilfe von Monte-Carlo-Simulationen
die Schwankungsbreite der iidichen Strahlenexposition in Niedersachsen ermittelt.
Dabei wurden alle relevanten Expositionspfaddibksichtigt, wobei #ir die zu mo-
dellierenden Parameter nicht Punki§en, sondern auf Verteilungen basierende Er-
wartungswerte mit den zugéhgen Varianzen angenommen wurden. Mit Hilfe dieses
probabilistischen Ansatzes konnte die Schwankungsbreite datiohén Strahlenex-
position sowohl fir Niedersachsen als audlr fdie gesamte Bundesrepublik Deutsch-
land ermittelt werden. Durch diese Vorgehensweise wird ein Weg aufgezeigt, durch
den bei der Abscitzung der Strahlenexposition durchiiméithe Radionuklide der
von den EURATOM-Grundnormen geforderte Realismus einer Modellieruridjterf
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
usingy-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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1 Einleitung

Nicht allein in Rechnungssachen
soll der Mensch sich Mhe machen;
sondern auch der Weisheit Lehren
muf3 man mit Vergiagen ltoren.

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
natirliche radioaktive Stoffe bei Arbeiten hierksichtigt. Dies wurde notwendig, da

die Existenz von néirlichen Radionukliden zu einer erheblichen &nhng der Strah-
lenexposition fihren kann, die nicht nur in derselbend@enordnung wie die Expositi-

on durch Kinstliche Radionuklide liegt, sondern die zuletzt genannte zum Teil deutlich
ubertreffen kann. Dabei wird in den EURATOM-Grundnormen zwischéingKeiten

und Arbeiten unterschieden:

» Tatigkeiten sind menschliche Batigungen, die die Strahlenexposition von Ein-
zelpersonen aus eineiifistlichen Strahlenquelle oder bei der Verarbeitung na-
turlicher Radionuklideauf Grund deren Radioaktiét, Spaltbarkeit oder Bru-
teigenschafteernbhen lonnen.

» Arbeiten hingegen stellen Handlungen dar, die, ohrégigkeiten zu sein, bei
natirlicher vorkommender Radioaktigit die Strahlenexposition @hen lon-
nen.

Wahrend also bei atigkeiten Handlungen auf Grund der indichen Radioaktivit
eines Stoffes erfolgen, sind bei Arbeiten Strahlenexpositionen durgHiohé Radio-
nuklide nbglich, ohne dass die natiche Radioaktiviét des betreffenden Stoffes ziel-
gerichtet eingesetzt wurde. Zitglich wird in den EURATOM-Grundnormen (Artikel
45, Absatz a) gefordert, dass die Abatdung der Strahlenexpositigiso realistisch
wie nbglich* vorgenommen werden muss.

Als Umsetzung der EURATOM-Grundnormen hielten diese Bestimmungen durch die
Novellierung der Strahlenschutzverordnung [StrO1] im August 2001 Einzug in die
bundesdeutsche Gesetzgebung. Dabei finden neben dehchatorkommenden ra-
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dioaktiven Stoffen an Arbeitsatzen (8 95) und dem Schutz des fliegenden Personals
vor Expositionen durch kosmische Strahlung (8§ 103), auf die im Rahmen dieser Arbeit
nicht weiter eingegangen wird, auch der Schutz deidB&rung bei nairlich vorkom-
menden radioaktiven Stoffen (88 97 - 102) Beksichtigung. Dort wurde als Richtwert

fur die Strahlenexposition einer Einzelperson derdesrung aufgrund vofberwa-
chungsbedrftigen Rickstinden als Folge der Aubung von Arbeiten in 8 97 (1) die
effektive Dosis von 1 mSv im Kalenderjahr festgelegt. Arbeitsfelder, digbarwa-
chungsbeirftigen Rickstinden dieser Artifhren, findet man in Anlage XlI Teil A der
StrISchV. Dort werden genannt:

1. Schimme und Ablagerungen aus der Gewinnung vordoErdd Erdgas;

2. Nicht aufbereitete Phosphogipse, $thine aus deren Aufbereitung sowidst
be und Schlacken aus der Verarbeitung von Rohphosphat (Phosphorit);

a) Nebengestein, Séihme, Sande, Schlacken unédte

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 uricci®tinden, 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. Stwube und Sclimme aus der Rauchgasreinigung bei der Bri@rhuttung in
der Roheisen- und Nichteisenmetallurgie.

Aber auch hier nicht genannte Arbeitsfelder wie z.B. der Steinkohlebergivanek zu

einer Erfdhung der Strahlenexposition der Békerung fihren, worauf in aller Kirze

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 Einzelpersonen der Bélkerung

so realistisch wie rglich zu ermitteln ist. Damit ergeben sich unmittelbar folgende
Fragestellungen:

» Was bedeutet ,,so realistisch wiegtich® in der Praxis, d.h. wie gut sind un-
sere Kenntnissé@ber das Verhalten von natichen Radionukliden in der Um-
welt? Die Ermittlung der zu#zlichen Strahlenexposition durcliésande von
Arbeiten bedarf Messungen und Modellierungen. d#gr die Anzahl der ge-
messenen Parameter und je geringer die Anzahl der modelliert#ReGiist,
desto realistischere Ergebnisse sollte die ABsnlmg der zu#zlichen Strah-
lenexposition durch Arbeiten ergeben. Aber selbst bei umfangreichen Messun-
gen wird man gezwungen sein, Annahmen in Form von Transferfaktoren oder in



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
erfullt ist?

» Natirliche Radioaktiviat ist allgegenvrtig. Um den Anteil der Strahlenexpo-
sition durch die bei den Arbeiten angefalleneiacRsinden so realistisch wie
moglich abschtzen zu Bnnen, bedarf es deraglichst exakten Kenntnis der
natirlicherweise vorhandenen RadioakttitDiese ,,background“-Aktivatt ist
aber keinesfalls konstant sondern variiert sowa@hmlich als auch zeitlich.
Folglich sollte fir die durchzufihrenden Untersuchungen die Variakiitler na-
turlichen Strahlenexposition bekannt sein.

Bei dem Versuch, diese Fragen zu beantworten, stellt man fest, dass die Datengrund-
lage fur natirliche Radionuklide im Vergleich zulkstlichen rechtidnn ist. Beispiels-
weise findet man eine Zusammenstellung der wichtigsten Faktoren zur &bsol

einer Strahlenexposition bigglich des Transfers von Radionukliden in [TRS94]. Die
dort prasentierten Werte sind Ergebnisse einer weltweiten von der Internationalen
Atom Energie Bebirde (IAEA) in Zusammenarbeit mit der International Union of
Radioecology (IUR) durchgéhrten Literaturrecherche. Inwieweit diese Parameter
als fur Deutschland reg@isentativ angesehen werdeaimken, ist dabei je nach Daten-
grundlage tir viele Parameter durchaus fraglich. ¥entlichte Untersuchungen zur
Strahlenexposition durch natiche Radionuklide und daraus gewonnene Erkenntnis-
se zur Radiokologie derselben fanden bisher zumeist in Gegendesherh naiirli-

cher Radioaktivit statt und knnen somit nicht zwangslfig auf Gebiete mit geringer
natirlicher Radioaktiviét Ubertragen werden. Als mittlere Strahlenexposition durch
natirliche Radionuklide gibt das United Nations Scientific Committee on the Effects
of Atomic Radiation (UNSCEAR) eine effektive Jahresdosis von 2,4 mSv an [UNSO00];
ebenfalls 2,4 mSv gibt das Bundesaiint Strahlenschutz (BfS) in [BfS01] &nAller-

dings findet man sowohl in [UNSOOQ] als auch in [BfS01] keinadzisen Angabeiiber

die Schwankungsbreite der ddichen Strahlenexposition.

Es ist daher Ziel dieser Arbeit, einen Beitrag zum besserenaratsts des Verhaltens
von natirlichen Radionukliden in terrestrisch€kosystemen in Gegenden geringer
Radioaktivifat zu leisten. Aus diesem Grund wurden umfangreiche Untersuchungen in
Niedersachsen unter Bearksichtigung der Aktivét in Boden, Weide- und Wiesenbe-
wuchs, Blatt- und Wurzelgeirse, Getreide (Korn und Stroh), Fleisch (Rind, Schwein,
Schaf, Wildschwein), Milch und Gesamtnahrung durciipef Daiiber hinaus wird

in dieser Arbeit mit Hilfe einer Monte-Carlo-Simulation die idiche Strahlenexpo-
sition in Niedersachsen zusammen mit ihrer Schwankungsbreite bestimmt.

1Durch die Beticksichtigung des epidemologischen Ansatiesife Strahlenexposition durch Radon
und Folgeprodukte ergibt sich eine mittlere effektive Dosis von 2,1 mSv.
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Man findet in Kapitel 2 eine allgemeine Eirtfrung in Grundkenntnisse und Begriff-
lichkeiten der nairlichen Radionuklide. Kapitel 3 behandelt die Probennahnad-w
rend in Kapitel 4 die Analysemethodeamlich diey-Spektrometrie, aughrlich be-
sprochen wird. In Kapitel 5 findet man die spezifischen Alditeh der untersuchten
Proben zusammen mit einem aiiisflichen Vergleich der in der Literatur bereits vor-
handenen Daten. Kapitel 6 behandelt den Transfer vanlieten Radionukliden zwi-
schen den einzelnen Kompartimenten, wobei ebenfalls ein umfangreicher Vergleich
mit der Literatur dargestellt wird. Kapitel 7 beinhaltet schlie3lich die Modellierung
der fur Niedersachsen regmentativen Strahlenexposition, wobei durch Monte-Carlo-
Simulationen die Variabilét der Parameter bigcksichtigt und eine iglichst realisti-

sche Abschtzung der Schwankungsbreite der Strahlenexposition vorgenommen wer-
den konnte.



2 Naturliche Radionuklide

2.1 Herkunft und Vorkommen nattrlicher
Radionuklide

In der Natur kommen etwa 80 Radionuklide in messbaren Konzentrationen vor [Sie96],
die man im Wesentlichen knsmogengrimordialeoder eineZerfallsreihe zugebri-
geNuklide einteilen kann.

Die ca. 15 kosmogenen Radionuklide werden durch Wechselwirkung entweder zwi-
schen der priréaren kosmischen Strahlung und Atomen in der Atm@setoder durch
Wechselwirkung zwischen den sek@men Neutronen der kosmischen Strahlung ge-
bildet. Von diesen kosmogen erzeugten Radionukliden spiélenié menschliche
Strahlenexposition dthstens’H sowie 'Be, 14C und22Na eine Rolle [Tyk95].4C
findet in der Datierung eine weit reichende Anwendung uilartfim Mittel nach
[UNS93] zu einer effektiven Jahresdosis von g3v fur Erwachsene. Die Dosis-
beitrage der anderen drei genannten Radionuklide liegen uift€iiordnungen tiefer
[UNS93].

Als primordiale Radionuklide bezeichnet man solche, die eine so grol3e Halbwertszeit
haben, dass sie noch in messbaren Mengen auf der Erde zu finden sind.*Ri&ben
das fir die Strahlenexposition des Menschens durch Ingestion eine bedeutende Rolle
spielt, sind noc#38U, 23°U und?32Th hervorzuheben, da sie jeweils die Ausgangsnu-
klide der nach ihnen benannten und in Abbildung 2.1 gezeigten Zerfallsreihén sind
Dabei sind 45 der 80 néatlichen Radionuklide Mitglieder einer dieser drei Zerfalls-
reihen. Die urspinglich noch vorhanderf@*Puf3’Np-Zerfallsreine enthit Radionu-

klide, deren Halbwertszeit klein gegd@mer geologischen Voémgen ist, so dass diese
vierte Zerfallsreihe und ihre Mitglieder ausgestorben sind.

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

IMan findet fir die?38U-Reihe auch &ufig die Bezeichnung ,,Uran-Radium-Reihe*, wo hingegen die
235-Reihe auch als ,,Uran-Actinium-Reihe" in der Literatur anzutreffen ist.
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2.1.1 Kalium

Kalium geftort mit einer Haufigkeit von 2,3 % nach Sauerstoff, Silizium, Aluminium,
Eisen, Magnesium und Calcium zu deaufigsten Elementen der Erde. Dabei liegt
Kalium auf der Erde zu 93,2 % atéK, zu 6,73 % alé$K und nur mit einer Fufigkeit
von 0,0117 % als primordiales, radioaktives Isof8K mit einer Halbwertszeit von
1,28-10° Jahren vor. Es zeiflt als -Strahler entweder zu stabilef¥Ca oder wandelt
sich durch Neutroneneinfang zum stabif@Ar 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 bigber 5 % in einigen Graniten und Tonsteinen [Kem96].

Nach [EII02] weisen Bden einen geringeren Kaliumgehalt als das Ausgangsgestein
auf. Da jedoch bei Verwitterung ein Kaliumverlust durch Hydrolyse der Silikate und
durch anschlielende Verlagerung des mobilen Kations mit dem Sicker- und Poren-
wasser stattfinden kann, berichtet [Kem96] im Gegensatz zu [EIl02], dass Kalium in
Boden gegeitber dem Ausgangsgestein in den meistahela angereichert vorliegt.

Auf Grund der grof3en Schwankungsbreite in Gesteinen, variieren auch die mittleren
Gehalte ari°K in Boden erheblich. So werden in [Bun97] die mittlere spezifische Ak-
tivitat von4%K mit 440 Bag/kg mit einer Schwankungsbreite von 0,2 bis 1200 Bg/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 wasisahk,
austauschbare, aber zum Teil auch das in Schicht-Silikaten gebundene, jnitidtt
austauschbare K leicht pflanzenvetfgbar [Sch89].

2.1.2 Thorium

In den oben genannten Zerfallsreihen kommen sechs Thorium-lsotope vor. Dabei hat
232Th als Ausgangsnuklid der Thorium-Reihe mit 1,410'° Jahren die mit Abstand
langste Halbwertszeit [Pfe95]. In dieser Zerfallsreihe (siehe Abbildung 2.1 auf Seite
11) entsteht als Tochternuklfd®Th mit einer Halbwertszeit von 1,9 Jahren. Aus der
238y-Reihe stammeR®*Th (t;, = 24,1 d) und?®*Th (t;, = 75 400 a) und auch die
23%U-Reihe enthlt mit#Th (t; , = 25,4 h) und?’Th (t; », = 18,2 d) zwei Thoriumiso-
tope. Dabei ist Thorium mit einem angenommenen mittleren Gehalt in der Erdkruste
von 13 ppm (von geologischen Anomalién abgesehen) ungéf funfmal Faufiger

als Uran. Thorium besitzt mit der Oxidationsstufe vier vorliegend als Th(IV) einen mit
1,1 A ahnlichen lonenradius 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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Allerdings ist Thorium im Gegensatz zu Uran mit der Oxidationsstufe +VI (s.u.) in
natirlichen Wassern nur sehr schweislich und zeigt dementsprechend eine geringe
Mobilitat, wobei der effektivste Transport als Suspension mit fainigen Gesteins-
detrius stattfindet. Man findet hohe Gehalte an Thorium u.a. in Bauxiten, Bentoniten,
pelagischen Tonen und Mangan-Knollen, was sich durch seine gute Adsorgigast
keit an Tonmineralien, Oxiden und Hydroxiden sowie Kolloiden und organischem Ma-
terial erkiren Asst [Kem96].

In Boden liegt Thorium im Vergleich zum Ausgangsmaterial meist angereichert vor

[Kem96]. Haufig 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 [EII02] und andererseits mit der
Verlagerung von Tonmineralien bei der Entstehung des Bodens [Kem9&ftarkid.

2.1.3 Uran

Natiirliches Uran besteht zu 99,275 % at#U, zu 0,72 % aus*°U und nur zu
0,005 % aus>*U. Dabei bilder®®U (t;, = 4,5-10° a) und®**U (t;, = 7,0-10° a)

die Ausgangsnuklide der nach ihnen benannten Zerfallsreihen (s.0.) [Pfe95]. Uran
liegt in der Natur in zwei Oxidationsstufenamlich +IV und +VI, vor. Ob es in der
schwer bslichen vierwertigen oder in der leicbdlichen sechswertigen Form vorliegt,
hangt 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
kommtin Oxiden, Hydroxiden, Phosphaten, Carbonaten, Sulfaten, Arsen-, Vanadium-,
Molybdan- und Siliziumverbindungen vor, wobei die Bindung zumeist ionisch ist
[Dur86]. Liegt es sechswertig als Uranyl-Kation (%IQ vor, wird es leicht mit an-
organischen Anionen wie z.B. O1—,|CO§* oder P(j* komplexiert und gewinnt dabei

an Mobilitat [EIl02], wobei das freie U@*-Kation nur bei niedrigen pH-Werten un-

ter 3 bis 4 existieren kann. Da Uraidhnlich dem Thorium, einen grof3en lonenradius
aufweist (U(IV) = 1,05A, U(VI) = 0,80 A), 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 @arkh sich in aller Regel durch das
chemische Ausgfllen von Uranverbindungen ausassrigen bsungen. Dabei spielen
Anderungen 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 ausidibdnder 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 Ibslichkeit von Carbonaten in #ésern zurckzufihren ist. Silikatrei-

che Gesteine wie Granite und Pegamite bilden die wichtigsterdpeimQuellen des
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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 dénlinhen Zerfalls-
reihen auftretenden Isotopé&'Ra ¢, = 3,7 d) und?®®Ra ¢, , = 5,8 a) aus det*?Th-
Zerfallsreihe,>°Ra ¢;, = 11,4 d) aus def**U-Zerfallsreihe und vor allemi?®Ra

(ty2 = 1600 a) aus det8U-Zerfallsreihe. Dabei ist auf Grund seiner Halbwertszeit
lediglich 22°Ra von geologischer Bedeutung. In aller Regel liegen Radiumisotope in
Gesteinen im Gleichgewicht mit den Mutternukliden vor, wohingegen esdeB auf
Grund geochemischer Prozesse zu Ungleichgewichten kommen kann [Kem96]. Die
Loslichkeit von Radium &ngt von der Form der chemischen Bindung ab: Als Chlorid
ist es leicht, als Carbonat oder Sulfat nur schvsti€h. In carbonat- oder sulfathalti-

gen Wassern kommt es daher vor allem in Gegenwart des cheraisdichen und in
hoheren Konzentrationen vorliegenden Bariums zur élithg von Radium.

226Ra ist dabei auch aus radkologischer Sicht hervorzuheben, da es das direkte
Mutternuklid von???Rn (;, = 3,8 d) ist, einem Edelgas, daisrfeinen Grofteil der
Strahlenexposition aus riatichen Quellen verantwortlich ist. Des Weiteren tritt als
Tochter des’?”Rn nach einer Reihe von kurzlebigen Nuklidep A < 30 min) mit

210Pp ¢,,, = 22,3 a) ein weiteres Leitnuklid auf, das m#Po ein fir die Strahlen-
exposition durch Ingestion bedeutsames Tochternuklid erzeugt. Da die Zeitskalen zur
Bildung der Tochternuklide voff®Ra wie oben geschildert klein gegidrer geologi-
schen Zeitaumen sind, kommt der Konzentration vé#fRa in Umweltmedien eine
besondere Bedeutung zu.

Ebenfalls fir die Strahlenexposition durch Ingestion bedeutsarf?#&a, das sich im
Vergleich zu??°Ra durch einen &heren Dosiskoeffizienteriif Ingestion hervorhebt
[EUR96].

2.2 Gleichgewichte und Ungleichgewichte

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

dN

g =NA=A (2.1)
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Dabei wird A als Zerfallskonstante bezeichnet und steht mit der Halbwertszgit

uber
In2

tiz=—- (2.2)
in Zusammenhang. Integriert man Gleichung (2.1), sélerhan als bsung:
N(t) = N(0)-e**, (2.3)
wobeiN(0) die Anzahl der Kerne zu einem Zeitpurikt O ist.

Betrachtet man innerhalb einer Zerfallsreihe zwei aufeinander folgende Nuklide, also
(1) — (2), so qilt ur die Bildungsrate des Tochternuklids

dN(t)
dt

=A1-N1—2A2-No. (2.4)
Diese lineare Differentialgleichung erster Ordnung hat disung [Lie91]:

Na(t) = N1<o><azl+xl> (e —et) +Nx(0) - €72, (2.5)

Man kann dies&berlegungen auf eine @Bere Anzahl von Nukliden ausdehnen, die
dann eine Zerfallsreihe bilderdoknen:

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

dN;

& - MM

dN,

—= = MN;{—MN

i 1N1 — 42N

dN3

— = ANo—A3N

o 2N2 — A3N3

dN

Fn = }Ln—an—l—lnNn- (2-6)

Die Losungen der Gleichungen (2.6) sind als so genannte Batemann-Gleichungen be-
kannt und Knnen [Lie91] oder [Cho01] entnommen werden.



2 Natiirliche Radionuklide

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

2.2.1 Sakulares Gleichgewicht

Fur den Fall, dass die Halbwertszeit des Mutternuklids sehr vigRer ist als die
Halbwertszeit der Tochter, algg/»(1) > t1/»(2) und unter der Voraussetzung, dass
zum Zeitpunkt = 0 eine quantitative Trennung von Mutter- und Tochterkernen statt-
gefunden hat, folgt aus Gleichung (2.5)

Na(t) =~ %Nl(oye—lrt (1—e‘(’12"11)/t) (2.7)
L M (At
~ ZNl(t)(l—e =M ) (2.8)

Dat > (A — A1)~ folgt

A
Na(t) = 3 Na(t) (29)
2
und schlieflich
Az = A2 Np(t) = A1 - Ny (1) = Aq, (2.10)

was bedeutet, dass die Aktigitder Mutter gleich der Aktivét der Tochter ist.

Fur den Fall, dass auf das Tochternuklid noch weitere&lerfolgen, wobei die Halb-
wertszeiten der Zerfallsprodukte klein sind gedjeer der Halbwertszeit des Mutter-
nuklids (alsod; <« A2,43,...,Ap), giltdannA; = A furk=2,....n.

Dies hat bei der praktischen Bestimmung der Akéititon naiirlichen Radionukliden

aus Zerfallsreihen eine weit reichende Bedeutung, denn dann lassen sich unter der \Vor-
aussetzung, dass sich e@kslares Gleichgewicht eingestellt hat und keine ditiker

aus dem Umweltkompartiment entfernt wurde, die Akéivder Mutteriiber die Akti-

vitat einer der kurzlebigendchter bestimmen. Als Beispiel mag hier die Bestimmung
der Aktivitat des Leitnuklided?®Ra dienen, dessen Folgeprodukte mit Ausnahme der
direkten TochteP??Rn ¢, = 3,8 d) bis zun?'%b Halbwertszeiten in der GRen-

ordnung von Minuten oder darunter besitzen (siehe Abb. 2%8Ra selber weist im

10
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Zerfallsschema lediglich einepUbergang bei einer Energie von 186,10 keV mit ei-
ner Emissionswahrscheinlichkeit von 3,51 % [Sch98b] auf2#3dl bei 185,72 keV
Y-Quanten mit einer Wahrscheinlichkeit von 57,2 % emittiert und der Abstand der bei-
den Linien immer unterhalb des Adfleverndgens des Detektors liegt, scheidet die
186,1 keV Linie de$?®Ra immer dann zur direkten Bestimmung dé&iRa-Aktivitat

aus, wenn das Vorkommen vé#PU in der Probe nicht ausgeschlossen werden kann -
was praktisch immer der Fall ist. Deshalb bietet es sich an,aladgse Gleichgewicht
zwischer??®Ra und seinen Zerfallsprodukten bis z&HPb abzuwarten und dann die
Aktivit at eines dieser Zerfallsprodukte zu bestimmen. In diesem Fall kann in der Praxis
nach sechs bis sieben Halbwertszeiten von eirégwmlaren Gleichgewicht ausgegan-
gen werden, was also einer Zeitspanne von mindestens drei Wochen entspricht. Eine
genaue Auflistung der zur Auswertung benutzten Linien ep@pektrums findet man

in Tabelle 4.1 auf Seite 27.

XY =4 z5) )
45x10% 25x10% 7.1x10%
231
234
Pa Pa
12m 34x10°a
230 227
232 Th 228 Th 234 Th Th 231 Th Th
1.4x10'% 19a 2404 75x10% 2564 182d
2N 21p
61d 2a
228 224 28R4 223 Ra
Ra Ra
57a 36d 1602a 17d
2 Fp
21m
222 219
*Rn Rn Rn
5565 38d 39s
2197
09m
212 218 214 210
**Po “Po Po Po Po **Po 21Pg
0155 3x107s 31m 16x104s 1384 1,8x107s 055
4 214 o 210 ! PN=
22 Bj Bi Bi 25 B "' Bi
60,5m 19,7 m 50d 8m 22m
22pf) 208 Py 21 pp 20pp, 26 ppy 211 pp 27pp
102h stable 268m 23a stable 1m stable
208 210 7] 271
31m 13m 48m

Abbildung 2.1: Die drei noch existierenden Zerfallsreihen. Links #iérh-Reihe, in
der Mitte die?38U-Reihe und rechts di€®®U-Reihe (entnommen aus
[Val0Q]).
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2 Natiirliche Radionuklide

2.2.2 Transientes Gleichgewicht

Von einem transienten Gleichgewicht spricht man dann, wenn der Zerfall des Mutter-
nuklids nicht mehr, wie beimakularen Gleichgewicht, vernaésisigt werden kann
[Lie91]. In diesem Fall ist danty >(1) > t;/5(2), so dass Gleichung (2.5) wie folgt
gerahert werden kann:

A
No(t) =~ ;Lz_lllNl(t) (1—e—<’tz—ll>/‘). (2.11)

Wegert > (A, — A1)~ folgt dann

Na(t) =

N2 (t) (2.12)

und somit

Ao (t) B A2

Alt)  A—Ar

(2.13)

Wahrend im &kularen Gleichgewicht die Aktihaten von Mutter und Tochter also
gleich grof3 sind, ist im transienten Gleichgewicht die Ak#ivides Tochternuklids
groRRer als die des Mutternuklids, und zwar um so mehr, g8gr die Differenz zwi-
schenl, und A4 ist.

2.2.3 Kein Gleichgewicht

Ist die Halbwertszeit der Mutter kleiner als die der Tochter, gilt &lgg1) <ty/5(2),
so stellt sich kein radioaktives Gleichgewicht ein. Gleichung (2.5) kann dann durch

Na(t) = /12{1 )Ll-Nl(O)-e—’LZ't (e—@rlz)'t—l) (2.14)
_ M Aot (1 o ()t
= T N0)e (1 e ) (2.15)

gerahert werden. Folglich gi% # constund somit%gg # const
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3 Probenahme

3.1 Einleitung

In der Kette der Arbeitsablfe von der Probenahme bis hin zum Messergebnis kommt
der Probenahme zweifelsohne eine besondere Bedeutung zu. Unterlanfiechrbei

der Probenahme Fehler oder werden wichtige Informationen nicht oder nur unzurei-
chend dokumentiert, so ist dasasgr erhaltene Messergebnis wertlos. Aus diesem
Grund weist z.B. die Staatliche Landwirtschaftliche Untersuchungs- und Forschungs-
anstalt (LUFA) in Minster darauf hin, dass nachollichkeit die Probenahme ,,ge-
schulten Probenehmeriiberlassen werden sollte [LUF01]. Da dies im Rahmen die-
ser Doktorarbeit nicht fglich 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 MS2es$-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 geiarleistet, dass die notwendigen Angaben valigig
dokumentiert vorliegen und zum anderen di@dichkeit geschaffen, die bereis
spektrometrisch untersuchten Probeatep anderen Analyseverfahren (zd8-. oder
B-Spektrometrie) zugnglich 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 Niedersachseidgepiativ zu vertreten.
Durch die Betriebe ,,Nel3merpolder” und ,i@deich” standen zweilstennahe Stand-
orte, durch die l8fe ,,Schessinghausen®, ,,Gestorf*, ,,Hermannsdorfer Landvagrkst
ten (HLW)" und ,,Jeinsen” Standorte um Hannover und mit ,,Schlewecke*” ein Betrieb
im Harzvorland als Probenahmeorte zur \dgiding. Eine grobe bodenkundliche Ein-
schatzung der Standorte, die anhand von [Ben97] und der dazirigeh digitalen
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3 Probenahme
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Abbildung 3.1: Standorte der Probenahme in Niedersachsen.

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

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

3.2 Boden

Verfahren zur regsentativen Entnahme von Boden werden z.B. in [Mes00c] und
[Bre94] beschrieben. Dabei wird das zu beprobendéu@kd in einem Zickzackkurs
moglichst gleichmal3ig abgeschritten und mit Hilfe einer Kernrammsonde (Bohrstock)

an verschiedenen Stellen aus den oberen 30 cm eine Bodenprobe entnommen. Diese
unterschiedlichen Einzelproben werden anschlie3etddyich vermischt und homo-
genisiert, um somit eineif das zu beprobende Gelde repiisentative Bodanischpro-
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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 Stral3en, Wegen ur@b&r 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
Bodereinzelprobeentnommen. Dabei wird unter der Beeksichtigung der Wurzeltiefe

des Bewuchses, in aller Regel allerdings nicht tiefer als 30 cm, an der zu beprobenden
Stelle mit Hilfe einer Handschaufel soéiig Boden entnommen. Dieses Verfahren
bietet sich z.B. bei der Beprobung von solchéBn an, auf denen Gérse angebaut

wird.

AnschlielRend 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 eindgirserschale und einesiBels der
Boden weiter zerkleinert, gRere 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-Becheiiliefder anschlie-

Rend luftdicht verklebt wurde.

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

3.3 Futtermittel

Zu den Futtermitteln &hlen allgemein Weide- und Wiesenbewuchs, also Klee, Gras
oder Luzerne, aber auch Heu- und Maissilage. Sowohl der Hof ,,Nel3merpolder* als
auch die ,,Hermannsdorfer Landwegisen (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 (Ne3merpolder 2001 und 2002, HLW nur 2002) und des 2. Schnittes
(NefBmerpolder 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. AnschlieRend erfolgte die Veraschung der Probe in einem Muffelofen
beginnend bei 200 °C unter einer Stickstoff-Atmao&m) um eine Verschwelung zu er-
reichen und eine offene Flammenbildung zu vermeiden. In Schritten von 50 °C wurde
dann die Temperatur langsam bis 400 °Caéth bis schlief3lich der Verschwelungs-
vorgang so weit fortgeschritten war, dass die Luftzufuhr des Ofetirge werden
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3 Probenahme

konnte. Eine Erbhung der Veraschungstemperatur wiederum in 50 °C-Schritten bis
600 °C sorgteiir eine nibglichst vollsandige 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 sebagighind musste
daher individuell angepasst werden. Bei einer zu schnelle@reng der Temperatur
geht man das Risiko einer unvolsidigen Verschwelung und damit nach déxi-

nen des Luftschiebers das Risiko einer Flammenbildung ein. Eine langsaiteiBgh

der Veraschungstemperatur gefdet 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 bigrif 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 (&= 5 cm), bei Aschemasseéiber 35 g eine ,,gro3e” Petrischalexdl 0

cm) verwendet.

3.4 Getreide

Getreideproben wurden haugthlich von den lafen ,,Schlewecke®, ,,Schessinghau-
sen” und ,,Nel3merpolder” jeweils zur Reifezeit bezogen. Somit konnten Hafer, Ger-
ste, Weizen, Tritikale, Roggen und Raps an einem oder mehreren Standorten unter-
sucht werden. Dabedakst sich Getreide prinzipiell in Korn und Stroh unterscheiden,
wobei natirlich dem Getreidekorn als Teil der Nahrungskett@gre Bedeutung zu-
kommt. Trotzdem wurde dort, wo esdglich war, neben einer Kornmischprobe auch
eine Strohmischprobe enthommen. Die Beprobung des Korns erfolgte analog zum bei
[Mes00e] beschriebenen Vorgehen direkt beim Landwirt, indem Teilproben des Korns
vom Mahdrescher oder A@mger 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 dazuigygen Bodenmischprobe (s.0.) stati-
stisch aufgelesen und zu einérr fdiesen Bereich repsentativen 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 Eiitfiren in den Muffelofen noch perddkselmaschine zer-
kleinert wurde. Die so erhaltene Asche wurde dann wiederum mittels Pressvorrichtung
in eine Petrischale gepresst, die ihrerseits wieder luftdicht verschlossen wurde.

3.5 Gemuse

Genilse konnte im Wesentlichen von den Betrieben ,,Jeinsen” undngsich” be-
zogen werden. Beide ¢ie haben sich auf Geisebau spezialisiert und bieten ein
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3.6 Fleisch

umfangreiches Angebot an. Folgende Geasorten wurden dabei, teilweise auf bei-
den Hifen, beprobt: Kopfsalat, Kohlrabi, Knollenpetersilie, Petersilie, Einlegegurken,
Lauch, Rote Bete, Blumenkohl, Mangold, Wirsingkohl, Wei3kohl, 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 [MESOO0f], wo genauere Details nachgeschlagen webdeeik. Im We-
sentlichen wurde der zum Verzehr bestimmte Anteil des &&® normiert gewaschen

und gewogen, die Proben bis zur Gewichtskonstanz im Trockenschrank getrocknet
und anschlief3end analog zum oben beschriebenen PrareSstfermittel verascht.

Die so erhaltene Asche wurde dann wiederum in eine Petrischale gepressttard sp
y-spektrometrisch analysiert.

Vom Betrieb ,,Gleidingen” konnten Himbeeren und Brombeeren bezogen werden. Das
Praparieren dieser Proben entsprach der Vorgehensweise béiséem

In [MESOOf] wird allerdings lediglich die Probenvorbereitung Zum Verzehr geeig-

nete Pflanzenbestandteile beschrieben. In der vorliegenden Arbeit wurdgnlizts

auch nicht zum Verzehr bestimmte Pflanzenteikgpariert, 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. Deckbétter von Pflanzen, die nicht verzehrt werden, im Probenaufbereitungspro-
zess behandelt wie innen liegende Pflanzé&ttédt, die sehr wohl Teil der Nahrung sein
konnen.

3.6 Fleisch

Im Rahmen dieser Arbeit konnte Fleisch vom Rind, Wildschwein und Pute aufberei-
tet und schliel3lich aucfrspektrometrisch untersucht werden. Rindfleisch wurde von
den Rindern der ,,Hermannsdorfer Landwedkistn“ und des Betriebes ,,Nelimerpol-
der” untersucht. Der Hof ,,Nefl3merpolder* war auf3erdem in der Lage, Innereien ei-
nes frisch geschlachteten Rindes zur Wgting zu stellen, so dass neben dem zum
Verzehr geeigneten Fleisch auch noch Herz, Lunge, Niere, Leber und Kngehen
spektrometrisch untersucht werden konnten. Zum Verzehr geeignetes Fleisch von Pute
und Wildschwein (in dem Fall &ken) konnten vom Hof ,,Schessinghausen® bezo-
gen werden. In Analogie zu [MESO0O0f] wurde Muskelfleisch der oben beschriebenen
Veraschung zugéhrt und die Asche wiederum in Petrischalen gepresst.

3.7 Milch

Die beiden Milchkihe haltenden Betriebe wareiidtennah der Betrieb ,,Nel3merpol-
der® und kistenfern der Hof ,,Hermannsdorfer Landwegkisn“. Von dort wurden
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3 Probenahme

von Mai 2001 (Nel3Bmerpolder) bzw. September 2001 (HLW) bis Oktober 2002 (Nel3-
merpolder) bzw. Juli 2002 (HLW) monatlich Milchproben bezogen. Die Entnahme
von einem Liter frischer Milch erfolgte dabei nach [MES0O0g] direkt aus dem Sam-
meltank des jeweiligen Betriebes. Diese Milch wurde anschliel3end mit einer Gefrier-
trocknungsanlage (Modell BETA 1-16, Fa. Christ) gefriergetrocknet. Das so erhaltene
Milchpulver wurde mit der bereits e@tnten Pressvorrichtung in grof3e Petrischalen
gepresst und diese anschliel3end luftdicht verschlossen.

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

3.8 Gesamtnahrung

Im Fruhjahr, Sommer und Herbst 2002 konnte fe eine Woche das Mittagessen

der Hauptmensa der UniveigitHannover beprobt werden. Dabei wurden vier der
funf angebotenen Gerichte (Eintopf, Bio-Linie-Mefmauptmeil vegetarisch, Haupt-

meril nicht vegetarisch) zu einer Tagesprobe zusammaéggeid mit Hilfe eines
Kompaktwolfes (R 70, Fa. Krefft ichenmaschinen) homogenisiert. Anschlief3end 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
Mensaessensknen Tabelle A.1 im Anhang auf Seite 197 entnommen werden.

Da somit lediglich das Mittagessen abgedeckt war, wurden mit Hilfe von [EBe0O]
und [CMAQ99] ein fur die deutsche Bélkerung nibglichst repasentatives Frhstick

und Abendessen zusammengestellt und wie die andere Gesamtnahrung verascht. Die
Zusammensetzung desiksticks 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 vonizernst 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 zwéihren lonnen. Allerdings ist die Kenntnis

des Feuchtgewichtes manchmal zur Vergleichbarkeit mit anderen Studien von Nutzen
(siehe Kapitel 6). Schwankungen im Vaitnis von Trockengewicht zu Aschgewicht
kdnnen aus einem unvol&tdigen Veraschungsprozess resultieren. Bei eirgaigen
Bestimmung des Trockengewichtes spielen diese Schwankungen dann aber keine Rol-
le, da die gewinschte Einengung der Probenvolumina auch bei unéolisger Vera-
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3.8 Gesamtnahrung

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 [MESO0O0f] kann zumindest die Vergleichbarkeit einzelner Messwerte un-
tereinander ge@hrleistet werden. Allerdings wird in [MB80] beschrieben, dass die
Zubereitung von Mabhlzeiten den GehaltZfRa niglicherweise deutlich reduzieren
kann. Ebenso wird in [Dji02] berichtet, dass das Waschen véattdh der Pflanze
,,Populus nigra (Italica) den Gehalt vorf°K kaum ve@ndert, viahrend rund 63 %
des!3’Cs-Gehaltes dadurch entfernt wurden. Die Frage, inwieweit die Probenaufbe-
reitung wie Waschen aber auch die realistische Probenzubereitung, wie z.B. Kochen,
die tat@chliche 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 y-Spektrometrie von nattrlichen
Radionukliden

4.1 Nachweis naturlicher Radionuklide

Fur den Nachweis von Radionukliden stehen, je nach Zerfallsart, unterschiedliche Ver-
fahren zur Verfigung, die sich in Aufwand und &zision, also in der Unsicherheit und

den charakteristischen Grenzen, zum Teil deutlich von einander unterscheiden. Allein
am Zentrum @ir Strahlenschutz und Radikologie werden mit dea-Spektrometrie

fur Actinoide wie Plutonium und Americium, deriHFsig-Szintillation-Spektrometrie

fur B-Strahler wie>°Sr und dem Nachweis volt’l bzw 129 durch Neutronenaktivie-
rungsanalyse bzw. Beschleunigermassenspektrometrie in Verbindung mit lonenchro-
matographie bzw. ICP-Massenspektrometrie eine Reihe an physikalischen und chemi-
schen Verfahren zum Nachweis voiiristlichen und ndtrlichen Radionukliden ange-
wandt.

Die Halbleitery-Spektrometrie kann als Zugpferd beim Nachweis voiriahen Ra-
dionukliden bezeichnet werden und ist die in dieser Arbeit ausschlie3lich angewandte
Methode. Diese zerstungsfreie Messung efiglicht eine relativ schnelle und im Ver-
gleich zu anderen chemischen Analysemethoden unkomplizierte Probenaufbereitung.
Aul3erdem erélt eine Messung in ihrem Spektrum die Informatidrer einen ganzen

Satz an Nukliden, so dass ein kompletter Nuklidvektor, bestehend ausaingehn
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 HalbleitgiSpektrometrie abgedeckt werden.
Dabei geht der Emission eingsQuanten fast immer eir- oder 3-Zerfall voraus,

so dass zur Bestimmung der Akti&iteines Nuklides mehrere Verfahren zur Anwen-
dung kommen &nnten. Der Nachteil dey-Spektrometrie im Vergleich zux- oder
B-Spektrometrie sind dhere Nachweis- und Erkennungsgrenzen. Man bewegt sich
somit im Spannungsfeld zwischen dem Wunsch, eirigliohst groe Anzahl von
Proben untersuchen zwhknen und der Anforderung, dglichst 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 vy-Spektrometrie von natiirlichen Radionukliden

Verfahren der Halbleitey-Spektrometrie mit Reinstgermanium-Detektoren wird da-
bei ausiihrlich in Kapitel 4.2 vorgestellt.

4.1.1 Wechselwirkung von 7y-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 détlel, so kann es das Elektron aus
der Hille herausschlagen und dabei seine gesamte Energie an das Elektron abgeben.
Die EnergieE, dieses Photoelektrons béagt dann

Ee=E,—Esg, (4.1)

wobei Eg die Bindungsenergie des Elektrons im Atomverband darstellt. Das entstan-
dene Loch in der Atomschale wird unter Emission vamienstrahlung oder Auger-
Elektronen von energetisctoher gelegenen Elektronen anschliel3end wieddillgjef
Dabei kann der Wechselwirkungsquerschriittden Photoeffekt nicht analytisch an-
gegeben werden. Allerdings gilt die empirische Formel [Deb88]

T=const Z*°-E, . (4.2)

Folglich hangt die Wahrscheinlichkeitiif den Photoeffekt stark von der mittleren
KernladungszahZ ab und nimmt mit steigender Enerdig der Photonen deutlich
ab.

Comptoneffekt

Beim Comptoneffekt gibt das einfallende Photon nicht seine gesamte, sondern nur
einen Teil seiner Energie an eirullenelektron (Comptonelektron) ab. Das im Winkel

© im Vergleich zur Einfallsrichtung gestreute Photon wird dann als Comptonphoton
bezeichnet. Bércksichtigt man Impuls- und Energieerhaltung, so falgtdie Energie

E des gestreuten Comptonphotons mijc? als Ruheenergie eines Elektrons (511
keV):

, E,

- E
1+ angz(l—co@)

E

. (4.3)
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4.1 Nachweis natiirlicher Radionuklide

Fur die Energie des Comptonelektrdasgilt dann

Ee=E,—E, (4.4)
wobei die maximale Energie des ComptonelektBgsax dann fir © = —180° mit

B
E

gegeben ist. Da die Wahrscheinlichkeit tlen Comptoneffekt von der Anzahl der pro
Atom vorhandenen Elektronen in deiille abtangt, steigt die Wechselwirkungswabhr-
scheinlichkeito fur den Comptoneffekt linear mit der Kernladungsszahind kann
naherungsweise mit

c=constZ-E! (4.6)

beschrieben werden.

Paarbildung

Fur y-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 Padir wiole Mindestener-

gie aquivalent der doppelten Ruhemasse von Elektron und Proton, also 1,022 MeV,
berdtigt wird. Falls zuétzliche Energie vorhanden ist, algp— 2myc? > 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 k&€wanten. Diese
konnen dann entweder den Detektor verlassen oder von diesem nachgewiesen werden,
wo sie einen Peak bei 511 keV oder 1022 keV (falls beif@uanten vom Detektor
registriert werden) erzeugen. Der Wechselwirkungsquerschiiiit die Paarbildung

ist ungefhr proportional zZ2 und dominiert die Wechselwirkung vgaQuanten mit
Materie ab 10 MeV. In Abbildung 4.1 sind die dominierenden Wechselwirkungen in
Abhangigkeit 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 vy-Spektrometrie von natiirlichen Radionukliden
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Abbildung 4.1: Die relative Bedeutung der drei wichtigsten Wechselwirkungen von
y-Strahlung mit Materie. Die Linien zeigen die Werte vérund E,
bei denen die Wahrscheinlichkeit zweier benachbarter Prozesse gleich
grof3 ist (entnommen aus [Kno00]).

zess bei weiteren Betrachtungen der Wechselwirkung zwischen Photonen und Materie
haufig nicht beiicksichtigt wird.

Photonen-Streuung

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

N = Noe 4, (4.7)
wobei der lineare Photonen-Scaehungskoeffizienten als

U=l + Uo + M (4.8)

definiert wird. Eine grafische Darstellung varund den einzelnen Komponenten fin-
det man beispielhaft in Abbildung 4.2.
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4.1 Nachweis natiirlicher Radionuklide
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Abbildung 4.2: Energieabhlngigkeit der verschiedenen Wechselwirkungen am Bei-
spiel der Wechselwirkung voprQuanten mit Natrium-lodid (entnom-
men aus [Kno00]).
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4 vy-Spektrometrie von natiirlichen Radionukliden

4.1.2 y-Strahlung nattrlicher Radionuklide

Die in dieser Arbeit betrachteten fialichen Radionuklide besitzen eine Vielzahl von
y-Linien, von denen die wichtigsten in Tabelle 4.1 dargestellt sind. Der %oitsgkeit
halber sind dort auch Summationskorrektionen auifigetf 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 ausfliche Darstellung verzichtet. Allerdings soll noch
auf ein paar Besonderheiten bei deSpektrometrie von natlichen Radionukliden
eingegangen werden, die zu beachten sind.

26

« 238 pesitzt keing-Linien und kanriiber das &kukare Gleichgewicht voA*4Th

oder?34mpg bestimmt werden. Allerdings eignet sich die Doppellinie 34h

bei 92,6 keV (bestehend aus zwei Einzellinien bei 92,4 und 92,8 keV) aufgrund
der Interferenz mit verschiedenendirgenlinien Th(ky1),U (Ke2),Rn(kg1))

nicht oder nur unter Zuhilfenahme von speziellen Fit-Algorithmen [GTO03] zur
Auswertung. Da die beiden Linien dé¥™Pa nur ein geringe Emissionswaht-
scheinlichkeit besitzen, muss zur Bestimmung %tV die 63,3 keV Linie des
234Th benutzt werden.

Bei einigen Energien kommt es zUberlagerung zweier oder mehrerer Peaks,

so dass eine Aufsung des Summenpeaks uighch oder nur durch den Einsatz

von Entfaltungsalgorithmen @glich ist. In diesen &llen kann durch Informati-

on aus anderen Linien eine Auswertung eines solchen Summenpeaks erfolgen,
was anhand der 186 keV Doppellinie d€3J und des’?°Ra kurz erawutert wer-

den soll. Da die Aktiviit von225Ra, wie oben geschildert, auch mit Hilfe des
sakularen Gleichgewichts mit seineddhtern wie z.B214Pb oderr14Bi ermit-

telt werden kann, bestimmt sich die Akti&itdes3°U zu

IRa226
AU235 = Aunkorr_ ARa226' = (4-9)
lu2ss
mit
Auzss = zu bestimmende Aktivitt von23°U,
Aunkorr = berechnete, nicht korrigierte Aktidt, deren Netto-Peakithe sowohl
Zahlereignisse vof®®U als auch vorf?®Ra entfilt,
Arazos = unter Zuhilfenahme einer alternativgrLinie bestimmte Aktiviait von

226Ra,
Intensitit| der 186,1 keV Linie vort?®Ra,
Intensitit| der 185,7 keV Linie vorf32U.

IRa226
lu23s

Fur den Fall, dass alternative Linien keinen Beitrag oberhalb der Erkennungs-
grenzen liefern, kann auf diese Art und Weise die spezifische Akttiviin23%U



4.1 Nachweis natiirlicher Radionuklide

Tabelle 4.1: Zusammenstellung der wichtigstgriJbergainge von nairlichen Radio-
nukliden (enthommen aus [Sch98b]).

Nuklid ti/2 Nachweis Energie ty, |a Storung Summ.-korr.
Leitnuklid durch in keV durch [Deb90] [GTO1
238y  4,5.10°a  2%Th 63,28 24,1d 0,041 1,00 1,00
234Mpgy 766,37 1,17m 0,003 1,00 1,00
1001,03 0,008 1,00 1,00
226Ra 1600a  2?°Ra 186,10 1600a 0,035 23%Y 1,00 1,00
214pp 29522 26,8m 0,182 1,00 1,00
351,93 0,351 1,00 1,00
214 609,31 199m 0,446 1,14 1,13
1120,29 0,147 1,16 1,16
210pp 22,3a 210pp 46,54 223a 0,042 1,00 1,00
235y 7-10Pa 235y 143,76 71Ba 0,110 1,03 kA
163,33 0,051 1,03 k.A.
185,72 0,572 225Ra 1,00 k.Ad
205,31 0,005 0,99 k.A.
228Ra 575a 228p¢ 209,25 6,15h 0,039 1,10 kA,
328,00 0,030 1,15 k.A.
338,32 0,113 1,02 k.A.
911,20 0,258 1,03 1,09
968,97 0,158 1,03 1,05
228Th 191a 212pp 238,63 10,6h 0,433 22“Ra 1,00 1,00
2087 583,19 3,06m 0,304 1,18 1,18
0K 1,3-10°a 4K 1460,83 13-10°a 0,107 1,00 1,00
137cs 30,17a 19Ba 661,66 2,55m 0,850 1,00 1,00
Be 53,23d Be 477,60 532d 0,104 1,00 1,00

a Intensiit oder Entkommwahrscheinlichleit des betreffenden Kieengangs [Sch98b].

b Summationskorrektion nach [Deb9@irfeine Petrischalengeometrie und einen Ge(Li)-Detektor
mit einem 30 %igen relativen Ansprechvergen im Vergleich zu dem eines 3” x 3" Nal(TI)-

Detektors.

¢ Summationskorrektion nach [GTO1{if eine Petrischalengeometrie und einen n-type-HPGe-
Detektor mit einem 28,3 %igen relativen Ansprechvagaen im Vergleich zu dem eines 3" x 3"

Nal(TI)-Detektors.

d k.A. steht fir keine Angaben.
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4 vy-Spektrometrie von natiirlichen Radionukliden

in der Probe abgeséaltrt werden. Ein analoges Vorgehen bietet sictdfe Linie
von 212Pb bei 238,6 keV an, die durch eine Linie dé4Ra gesbrt wird. Was
speziell die Aktivitit von23°U angeht, so kann, fal&*®U in der Probe nachge-
wiesen wurde, auch das iddiche Aktivitatsverlaltnis vonAy,3g=21,7- Ayoss
herangezogen werden.

« Bei den niederenergetischen Linien d&¥b bei 46,5 keV und (mit Einscn-
kungen) auch de€**Th bei 63,3 keV ist die Selbstabsorption geQuanten in
der Probe zu bécksichtigen. Auf diese Problematik wird aukflich in Ab-
schnitt 4.4.2 eingegangen.

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

4.2 Reinst-Germanium-Halbleiterdetektoren

Das Kerndgiick eines Messsystems zum Nachweis voriiahen Radionukliden mit-

tels y-Spektrometrie bildet der Kristall des Reinst-Germanium-Halbleiterdetektors
(HPGe fir High-Purity Germanium). Wurden in den 70er Jahren Reinheiten des Kfri-
stalls von weniger als 10 Fremdatomen pro cfrerreicht, sind heute Reinheiten von
unter 16 Fremdatomen pro ctrealisiert. Je nachdem, ob die verbleibenden Ver-
unreinigungen Akzeptoren oder Donatoren sind, spricht man von p-type (oder, zur
Unterscheidung von dotierten Halbleitern) vertype- bzw. n-type ¥-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 gegé@per Silizium (Z=14) nach Gleichung (4.2) Zizlich

eine deutlich Bhere Wechselwirkungswahrscheinlichkéit ien 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 eVdigh, da Schwingungsenergie an

die Kristallstruktur abgegeben wird. Die Anzahl der entstandenen Elektronen-Loch-
Paare ist proportional zur primen Energie des Photons und Begtrfur ein 1 MeV-
Quant 6,810% [Kno00], was die hervorragende Energieasiing von Halbleiterde-
tektoren erkrt. Die so erzeugten Ladungsfler werden durch eine an den Kristall
angelegte Hochspannung abgesaugt und bewirken in dem im Detektorkopf befind-
lichen Vorversérker einen Ladungsimpuls, der anschlie3end von dem Voavkest

in einen Spannungsimpuls umgewandelt und @ekstwird. Dieser Spannungsimpuls
wird von einem linearen Hauptve#ésker weiterverarbeitet, der eine Ausgangsampli-
tude in der Gblienordnung von 10 V erzeugt. Dieses Signal wird anschlieRend mit
einem Analog-Digital-Wandler (ADC) digitalisiert und die Puiste einem von 4096
Kanalen des MCA (Multi-Channel-Analyzer) zugeordnet. Zusammen mit einem Per-
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4.2 Reinst-Germanium-Halbleiterdetektoren

Monitor

Detektor — Vorverstarker —{ Hauptverstarker — ADC—— MCA — PC

Hochspannung

Speichermedium

Abbildung 4.3: Schematische Darstellung des Messsystems.

sonalcomputer und der entsprechenden Treibersoftware (TRj@&rden dann die
einzelnen Impulse vom MCA zu einem Imputdtenspektrum verarbeitet. Diese kurz
zusammengefasste Beschreibung des Messsystems ist schematisch in Abbildung 4.3
dargestellt.

Die in dieser Arbeit verwendeten Halbleiter-Detektoren besal3en 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 derKontakt entweder durch Evaporation und
anschlieBende Diffusion von Lithium auf den Germanium-Wafer oder durch direkte
Implantation von Donor-Atomen mittels Beschleuniger realisiert werden. Gibgen

der Diffusion besitzt die Implantationstechnik den Vorteil, dass die Kontakt-Schicht
sehr dinn und dadurch eine verbesserte Dudskigkeit @ir 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 &nnen, so dass aul3er der Implantation von Phosphor, bei der durch einen
zusatzlichen Schritt die Donor-Atome elektrisch aktiviert werdeiassen, Diffusion

von Lithium die dangige Praxis darstellt [Kno0O]. 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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Abbildung 4.4: Schematische Darstellung eines planaren HPGe-Detektors (aus
[Kno00]).

ihrer geringen Totschicht ein hohes Ansprechviagen fir niederenergetische Pho-
tonen haben und sich damit hervorragend zum Nachweis von niederenergegischer
Strahlung eignen.

4.2.2 Koaxiale HPGe-Detektoren

Bei planaren Kristallen beigt 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 Ladungshgern verarmte Zone nicht@ser als 1 bis 2 cm sein kann. Daraus
folgt unmittelbar, dass das aktive Volumen bei planaren HPGe-Detektoren 10 bis 30
cm?® nicht Uiberschreiten kann. Um Detektoren mit einerokgren aktiven Volumen
herzustellen, verwendet man eine zylindrische oder koaxiale Form des Kristall. In die-
sem Fall wird dann eine Elektrode an @ef3eren Obegkche eines langen zylindrisch
geformten Kristalls angebrachtahrend sich der zweite Kontakt an der Innenseite der
Bohrung in der Mitte des Kristalls befindet. Auf diese Weisahken aktive Volumina

bis zu 750 cr erreicht werden. Wie in Abbildung 4.5 dargestellt, befindet sich im
Fall eines p-type-Detektors det fKontakt an der Auen- und der gKontakt an der
Innenflache des zylindrischen Kristalls; bei n-type-Detektoren sind diese Arsszhl
entsprechend invertiert [Kno0O].

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
Verfigung.

In Tabelle 4.2 sind weitere Herstellerangaben zu den 3 verwendeten Detektoren zu-
sammengestellt worden.
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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
Efficiency? 33,1 % 35 % -
BiasP -2500 V +4500 V -3000 V
Kristalllange 53,5 mm 53,5 mm 20 mm
Kristalldurchmesser 59,9 mm 60,0 mm 60 mm
A-Volumen® - - 2800 mn?
Kappe? Be: 0,5mm  Kunststoff: 0,5 mm Carbon Epoxy: 0,5 mm
Totschicht® 0,3um - -
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) ' 0,792 keV - 0,352 keV
P/C Ratio? 58,2 64,3 -

a relatives Ansprechveragen im Vergleich zu dem eine$ 8 3’ Nal(Tl)-Detektors.

b yom Hersteller empfohlene Betriebsspannung.

¢ Aktives Volumen des Kristalls nach Hersteller.

d Material und Dicke der Endkappe.

€ Dicke der inaktiven Schicht des Germaniumkristalls.

 Halbwertsbreiten der Photopeaks V8€0, >°Co und®®Fe bei den angegebenen Energien.
9 Peak-to-Compton-Veditnis.
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Abbildung 4.5: Schnittdarstellung eines p-type und n-type koaxialen HPGe-Detektor
(aus [Kno00]).

4.3 Nulleffekt

Da fur den Nachweis von néatlichen Radionukliden in den untersuchten Medien zum
Teil sehr niedrige Nachweisgrenzen erforderlich sind (siehe Abschnitt 4.5.4), kommt
der exakten Bestimmung und wenrogtich der Reduktion des riaticherweise vor-
handenen Strahlungshintergrundes eine besondere Rolle zu. Als Ursache des Nullef-
fekts unterscheidet iKoLL in [Kno0O] funf verschiedene Quellen:

1. Radioaktives Material des Detektors (zZ28Pb-haltiges Btzinn im Vorversar-
ker).

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

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

4. Radioaktive Folgeprodukte in der Luft um den Detektor.
5. Die primare und sekuriite Komponente der kosmischen Strahlung.

Am ZSR wurde zur Qualétssicherung alle zwei bis drei Monate ein Nulleffektspek-
trum fur 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 Nulleféditz

rate {ir Detektor 2 bei 186 keV dargestellt ist.

Alle drei am ZSR iir diese Arbeit verwendeten Detektoren besal3en eine Bleiburg, die
den Detektorkopf samt Vorvegsker, nicht aber den Dewdirfden flissigen Stickstoff
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Abbildung 4.6: Zahlrate des Nulleffektdif 226Ra und?3°U bei 186 keV.

umfasste. Allerdings war die Reinheit des Bleis unterschiedlich: WuiidgleDdtektor

1 Bleiziegel zu einer Abschirmung gestapelt und aul3en mit Blech verkleidet, so be-
stand die Bleiburgiir die Detektoren 2 und 3 aus gegossenem, kommerirailiésen
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 bzg#1°Pb zwar um 20 % verringert, liegt aber immer
noch deutlichiiber 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 Peak&¥on
und??®Ra bei 186 keV, vor1?Pb bei 238 keV, vort}*Pb bei 295 keV und 351 keV
sowie von?Bi bei 609 keV auf. Unter 100 keV dominieren dig1, Kq2, kg1 und

kg, Rontgenlinien des Bleis zusammen mit einer Doppellinie @ésh bei 94 keV.

Aber auch?1%b konnte, im Gegensatz ziikstlichen Radionukliden wie z.B3'Cs,
ebenfalls bei allen drei Detektoren im Nulleffekt nachgewiesen werden.

Informationen zur Abschirmung, den verwendeten Materialien uswné&n 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 deDetektoren.

Name 1 2 3
Geometrie vertikal vertikal vertikal
Beladung oben vorne vorne
Dicke der Bleiabschirmung 100 mm 110 mm 110mm
MaRe des Innenraums in mMim 300x290x300 290<390x305 290<390x 305
Kupferabschirmung 10 mm - -
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4.4 Kalibrierung der Probenmessungen

Allgemein wurden die im Nulleffekt vorhandenen diskretehinien bei der Proben-
auswertung beéircksichtigt, indem sie iglichst genau vermessen und anschlieRend
die Netto-Ahlrate einer Linie von der entsprechenden Netitizate dery-Linie im
Probenspektrum subtrahiert wurde.

4.4 Kalibrierung der Probenmessungen

In diesem Abschnitt wird die Kalibrierung der Detektoren beschrieben, die égerm
licht, aus einem Messergebnis eine spezifische Aktivier Probe zu ermitteln.

4.4.1 Energiekalibrierung

Um den 4096 Kaalen des MCA eine Energie zuordnen zinken, ist zuachst ei-

ne Energiekalibrierung erforderlich. Da in guteaierung davon ausgegangen wer-
den kann, dass dieser Zusammenhang durch eine lineare Funktion beschrieben wird,
geriigen zur Kalibrierung ein niederenergetischer und ein hochenergetischer Kali-
brierpunkt. Am ZSR wurden als niederenergetischer ReferenzstrahlerEie-
Punktquelle mit einer Energie bei 59 keV und als hochenergetischer Referenzstrah-
ler z.B. eine®®Co-Punktquelle mit Energien bei 1177 keV und 1333 keV verwandt.
Dabei unterstreicht die Messung mit drei Kalibrierpunkten die Lingader Bezie-

hung durch einen Fit mit einem hoh&3-Wert von nahezu 1. Es besteht ebenfalls die
Moglichkeit der Kalibrierung mit mehreren Nukliden, wobei die Anpassung an eine
quadratisch-lineare Funktion der Fofn= a+ bK + cK? mit E=Energie in keV und
K=Kanalnummer einen Wert vannahe Null liefert, so dass wiederum die Linearit

der Kalibrierung als gegeben bezeichnet werden kann.

4.4.2 Efficiency

Als entscheidendifr die exakte Bestimmung der spezifischen Ak#ivin einer Pro-

be kann die Bestimmung de&Blausbeute oder Efficiency bezeichnet werden. Dabei
spielt fur die Bestimmung der Aktivétt in einer Probe ausschliel3lich die so genannte
,,Photopeak-Efficiency” eine Rolle, die deshalb im Folgenden kurz als ,,Efficiency”
bezeichnet und mi¢ abgekirzt wird. Sie ist definiert als das Veiltnis der vom De-
tektor im Photopeak bei der Enerdie registrierten Anzahl der PhotoneN {y) zu der
Anzahl der im selben Zeitraum von der Probe emittierten Photddgy), (@lso:

(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, das# feine 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. DasaWarbider Zerélle im
Standardmaterial zu der Anzahl der detektierten Quanten entspricht nach Gleichung
(4.10) dann der Efficiency. Dabei ist darauf zu achten, dass die Beschaffenheit des
Standardmaterials und die der zu analysierenden Proben so weitglehiiberein-
stimmt.

Zum Spiken des unbehandelten Standardmaterials werden am ZSR zwei Multiele-
mentbsungen (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 &sungen kombiniert, wird durch zehn Nuklide der Energiebereich von
45 keV @1%Pb) bis 1836 keV&Y) abgedeckt. Die Linien der Nuklid®Co und®y
mussen dabei in manchen Geometrientgdizh Summationseffekte korrigiert wer-
den, worauf im Abschnitt 4.4.3 detailliert eingegangen wird. Um die Konzentration
herabzusetzen und gleichzeitig eirdBeres Volumen der Spikingdlsung zu erhal-
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4.4 Kalibrierung der Probenmessungen

ten, wurden beide dsungen mit Salzsire (4M HCI) auf 250 mL veirighnt. Von den

so verdinnten Standardsungen wurde dann eine bestimmte Menge (in der Regel ei-
nige mL) dem Standardmaterial zugesetzt und dieses anschligfsgadktrometrisch
untersucht.

Dabei muss beachtet werden, dass die in den Stardamtjen vorhandenen Radio-
nuklide zerfallen und die AnzalN; der Zerflle des Nuklide$ pro Zeiteinheit in der
Losung beiiglich des Referenzdatums durch

Ni = Njg-e 44 (4.11)

korrigiert werden muss, wobe; o fur die Anzahl der Ze#lle des Nuklides zum
Zeitpunkt des Referenzdaturis,fur die Zerfallskonstante des betreffenden Nuklides
undAt fur die Zeitspanne zwischen Referenzdatum und Messung stehen.

Insgesamt et man fir ausgedehnte Quellen eine Efficiency, die der in Abbildung
4.8ahnelt. Das Abfallen zu geringeren Energien resultiert dabei aus dem olimerw
ten Einfluss der Selbstabsorption in der Probe bzw. der Absorption im Kristall in der
inaktiven Zone und dezZ-Abhangigkeit des Photoeffektes. Die Abnahme dindren
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 égticht die Efficiency-Bestim-
mung zwischen den erhaltenen Messpunkten. Dabei werden in der Literatur verschie-
dene Ausgleichsfunktionen vorgeschlagen.

Ein haufig ervahnter Ansatz ist der so genannte Gray-Ahmad-Fit, der vor alieaein
niederenergetischen Bereich zufriedenstellende Ergebnisse liefert [Gra85], [Deb88],
[Raj02]. Dies entspricht einer Ausgleichsfunktion der Form

_ Pu+P>-In(E) +Ps-In*(E) + Py - In3(E) + P5 - In°(E) + Ps - I’ (E)
— - 7

e(E) (4.12)

wobei die sechs frei zu &lenden Paramet& miti = {1,...,6} Uber die Minimie-

rung der Summe der Fehlerquadrate iterativ bestimmt werdendn. Dazu liefern
verschiedene Softwarepakete wisuPLOT® oder QRIGIN® vorgefertigte fit-Module,
in der die entsprechende Funktion implementiert werden kann.

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

e(E)=a-E” (4.13)

berechnet werden. Verwendet man Gleichung (4.02)den Fit vone bei Energien
unterhalb 200 keV und Gleichung (4.13rfden Fit oberhalb von 200 keV, so ath
man als Kombination insgesamt ein sehr gutes Ergebnis.

Als Alternative hierzu bietet sich die so genanntackel-Westmeier-Funktion® an, die
in der Auswertesoftware A&mMA -W® Anwendung findet und in ft87] beschrieben
wird. Hierbei handelt es sich um eine empirisch gewonnene Funktion der Form

(P1+P2~In(E)+P3~In2(E))%~arctar<e(P4+P5"”(E>+P6"“3(E>>) _25

e(E)=e (4.14)

Diese auf den ersten Blick ubersichtliche Funktion backsichtigt im ersten Teil mit

e(PrHP2IN(E)+PsIn?(E)) (4.15)

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

. In3
%‘arctar<e(P4+P5 In(E)+Pg-In (E)))725

e (4.16)

fittet den niederenergetischen Bereich mit einer arctan-Funktion, die %motmiert

und um den Wert 25 in den positiven Wertebereich verschoben wurde. Das Produkt
aus beiden Teilen ergibt dann Gleichung (4.14), was &indén gesamten Energiebe-
reich verriinftige Anpassung an die experimentellen Daten liefert. Allerdings ist diese
Funktion empfindlich gegerer der Wahl der StartparameRr. . ., Ps.

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 Légéeg&h-
Absorptionskanten in der Efficiency unterhalb von 40 keV zu fitten.

Die Efficiency langt 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 Kernladungszaldes Materials sowie der
Messgeometrie ab. Wrend die Detektoreigenschaften als gegeben und damit kon-
stant angesehen werdedrinen, unterscheiden sich die Probeneigenschaften von Pro-
be zu Probe unddanen dabeiiber weite Bereiche schwanken. Man versucht daher,
beim Spiking-Verfahren wie oben beschriebergiichstahnlich geartete Proben (al-

so mit gleicher Dichte und gleicheH) in gleichen Geometrien zu vermessen und mit
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4.4 Kalibrierung der Probenmessungen

einer oder mehreren Kalibrierproben die Efficiency zu bestimmen. Dabei spielen Un-
terschiede in der mittleren chemischen Zusammensetzung und der Dichte der Probe
vor allem fur den Verlauf der Efficiency bei niedrigen Energien eine Rolle. Das liegt
einerseits an deZ-Abhangigkeit des Photoeffektes (siehe Gleichung (4.2)), der wie
oben beschrieben, bei niedriggienergien dominiert und andererseits daran, dass der
Effekt der Selbstabsorption bei einer Volumenquelleriiedrige Energien aliimgig

von der Dichte des Probenmaterials ist. Beide Prozesse bestimmen den Verlauf der
Efficiency bei niedrigen Energien entscheidend, was bei der Kalibriefurfd%b zu
beachtlichen Schwierigkeiteiiliren kann.

Dieses Verfahren, also die Kalibrierung mit Standards, die sich nur in einem Ein-
flussfaktor unterscheiden und somit eine Interpolationdgiiohen, soll kurz @ir die
Probenkategorie ,,Boden” vorgestellt werden. Eine @usithere Beschreibung der
Efficiency-Kalibrierung @ir Bodenproben findet man in [Har03a].

Boden

Die in dieser Arbeit verwendeten spezifischen Ak#tén von Bodenproben basieren
auf von HARB in [Har03a] vebffentlichten Untersuchungen.

Insgesamt wurde bei der Probennahme ausreichend Material genommen, so dass nach
der oben beschriebenen Trocknung bis zur Gewichtkonstanz und den sich anschlie-
Renden Aufbereitungsschritten wie Sieben und Entfernen von groben organischen Be-
standteilen noch deutlich mehr als 1000 g Masse des Materials zuirgveard stand.
Daher wurde ifir alle Bodenproben als optimale Geometrie die 1 L-Marinelli-Becher
Geometrie ge@hlt. Nimmt man nun in guter &herung an, dass sich die chemische
Zusammensetzung der Proben nicht allzu sehr unterscheidet, so bleibt als einzige
veranderliche Gal3e die Dichte der Probe. Dabei schwankten die Massen @ferB

in den Marinelli-Bechern zwischen 1100 g und 1300 g bei einem konstant&iit&eh
volumen von 1 L. Um dies zu biécksichtigen, wurden zweid@len mit einer Masse

von 1161 g und einer Masse von 1287 g mit je 3 mL der beiden Staiidardien
gespikt. AnschlieRend wurde der Boden getrocknet und vermischt, um eine homogene
Verteilung der Standardsung im Boden zu geihrleisten. Nach dem Vaifien in den
Marinelli-Becher kann der so @parierte Standardbodgrspektrometrisch untersucht
werden. Mit?1%Pb und3’Cs befinden sind zwei Isotope im Multielementstandard, die

in jeder Bodenprobe in messbaren spezifischen Akteit vorliegen. Folglich muss

der Boden in der geahlten Messgeometrie vor der Zugabe der Standaudg ver-
messen werden, um bei der Messung nach Zugabe der Stawlargliden geogenen
Anteil von 21%b und3’Cs von dem aus derdsung resultierenden Anteil zu un-
terscheiden. Dabei et 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 fir die 1 L-Marinelli Geometrieiir Detektor 3 aufgetragen. Man erkennt
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Abbildung 4.9: Vergleich der Efficiencyidr Bodenproben mit 1161 g und 1287 g Mas-
se in der 1 L-Marinelli-Geometrigif Detektor 3.

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

Um den veanderten Vedufen der Efficiency vor allemiif 21°Pb Rechnung zu tra-
gen, wurde mit Hilfe eines zaszlichen dritten Standardbodens eine Kalibrierkurve
fur 21%Pb aufgenommen, die somit noch einen Wért die 21%Pb-Efficiency bei ei-
ner Masse von 969 g eréh. Diese lineare Interpolatidiber unterschiedliche Massen
ermdglicht dann die Bestimmung der Efficiendir?1%Pb 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 linsgichen 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 voft°Pbiiber unterschiedliche Massen
(Detektor 3).

stet sind). Aus diesem Grund wurde die erhaltene Asche in Petrischalen verpresst und
diese danry-spektrometrisch untersucht. Dabei sind im Wesentlichen zwei Aspekte zu
bercksichtigen, die zu Schwierigkeiten bei der Bestimmung der spezifischen Aktivit
fuhren lonnen:

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 KernladungszaMll nicht mehr bekannt ist.

Auf den ersten Punkt wird in Abschnitt 4.4.3 ailisflich eingegangen. Der zweite
Punkt spielt bei der Bestimmung der Efficiendy #1%Pb eine entscheidene Rolle. Da

man beim Spiking-Verfahren versucht, Proben in Klasségliohstahnlicher Stoffei-
genschaften einzuteilen, um danir £ine solche Klasse eine begrenzte Anzahl von
Standardproben herzustellen, stellt eine unbekannte stoffliche Zusammensetzung ein
Problem dar. Als Konsequenzisste man entweder eine Analyse der stofflichen Zu-
sammensetzung durditfren oder ifir (fast) jede Probe ein eigenes Standardmateri-

al herstellen. Da ersteres im Rahmen dieser Arbeit nighglith war und zweiteres
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sehr zeit- und kostenintensiv gewesesrgy schied hier das Spiking-Verfahren zur Be-
stimmung der Efficiency aus. Um dieses Problem &seh, wurden sowohiif die

kleine Petrischalengeometrie 4850 mm) als auchifr die grof3e (2= 100 mm) run-

de Segmente aus Filterpapier (Schleicher &Bicl8&S Rundfilter, 589 Blauband)
ausgeschnitten, mit je 1 mL der beiden Multielemésiingen versetzt und mit Einkle-
befolie versiegelt. Mit diesem so hergestelltedflenstandardaparat 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 at homogen in der Probe verteilt war, wurde als zweite Efficiencymessung ein
Spektrum mit der Folie direkt auf dem Detektorkopf aufgenommen. Durch Mittelung
der Zahlraten dieser beiden Spektren (also einmal in der Geometrie ,,Detektor-Probe-
Filter* und einmal in der Geometrie ,,Detektor-Filter-Probe*) kann dann die Efficiency
fur die Messung abgesitzt werden. Zutlberpiifung dieser Idee wurde zéohst ei-

ne Ascheprobe in zwei Aliquote unterteilt, von denen der eine gespikt und der andere
mit der ,,FAchenstandardgparatmethode” 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 &thenstandardaparaten berechnete Efficiency dglter-

ein. In Abbildung 4.12 zeigt sich auch die guiéereinstimmung 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 Volumeralit die Efficiency fir Detektor 3 mit zunehmender Ener-

gie steiler ab alsifr die Detektoren 1 und 2. Detektor 1 besitzt eine sehr gute Efficiency
fur niedrige Energien, diéber der von Detektor 2 liegt und ungéf mit der von De-
tektor 3ubereinstimmt. 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 grof3en Petrischalengeo-
metrie der drei Detektoren im Vergleich in Abbildung 4.13 dargestellt. Dabei erzielt
Detektor 2 als p-type HPGe-Detektor auf Grund des séhndn Kunststofffensters
auch im niederenergetischen Bereich noch sehr gute Ergebnisse.

4.4.3 Summationskorrektionen

Da die spezifische Aktivitt von naiirlichen Radionukliden in Umweltmedien in nicht
anthropogen beeinflussten Gebieten meist im Bereich der Nachweis- und Erkennungs-
grenzen liegt und z@dzlich das Probenvolumen durch Veraschung oder Gefriertrock-
nung stark reduziert wird, liegt es nahe, Proben so dicht viiglich am Kristall posi-
tioniert zu messen, um eine hohe Efficiency zu gexeisten. Eine Ausnahme bildet

in dieser Hinsicht der Boden, dessen VeraschungZspektrometrie 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 mitdhenstan-
dardpéparat (schwarze Linien) erhaltenen (Detektor 2). Fit nach
Gleichung (4.14).

ist und bei dem Dank des@Beren 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 beiicksichtigen sind. Man unterscheidet dabei in

 Zufallige Summationseffekte und
» Systematische oder Kaskaden-Summationseffekte.

In beiden Rllen werden zwei oder mehreyeQuanten vom Detektor gleichzeitig re-
gistriert und im Impulsthenspektrum damit ein Impuls bei der Summe der Energien
anstatt im full-energy-peak aufgezeichnet, der somit untétgttvird (summing-out).

Der umgekehrte Prozessamlich dass ein full-energy-peak gerade der Summe zweier
einzelner, zeitlich nicht aufgéster,y-Quanten entspricht und damit einen Beitrag aus
Summationseffekten edlt, nennt man entsprechend ,,summing-in“. Bei deralauf

gen Summationseffekten werden zwei auserschiedlicheiZerfallen stammende-
Quanten gleichzeitig detektiert, wohingegen bei den systematischen oder Kaskaden-

43



4 vy-Spektrometrie von natiirlichen Radionukliden

] N2
10
=
£
& 5-
&
2
|
o durch Mittelung berechnete Efficiency
o im Spiking-Verfahren erhatene Efficiency
| A Efficiency mit Flachenstandardpréparat Uber der Probe
v Efficiency mit Flachenstandardpraparat unter der Probe
I T T T T T T T T I T T T T T T T T I T rrrrrrr I
50 100 150 200

Energiein keV

Abbildung 4.12: Vergleich der Efficiencies unter 200 keV erhalten durch das Spiking-
Verfahren (rote Linie) mit der durch Mittelung der Efficiencies mit
Flachenstandarda@parat (schwarze Linien) erhaltenen (Detektor 2).
Fit nach Gleichung (4.12).

Summationseffekten beidgQuanten auginemZerfallsprozess, der kaskadenartig
verlauft, stammen. Dieser wichtige Unterschied wird in Abbildung 4.14 dargestellt.

Wahrend zudllige Summationseffekte von deéHlrate abhngen und mit steigender
Zahlrate zunehmen, sind die Kaskaden-Summationseffekte vollkommenanuagph
von der Zhlrate und daher lediglich eine Funktion der Geometrie und der Detek-
toreigenschaften. Somit spielen allige Summationseffekte in dieser Arbeit wegen
der durchweg geringen Aktiaten der Proben auch keine Rolle. Wenn im Folgenden
also von Summationseffekten gesprochen wird, ist immer die Kaskaden-Summation
gemeint, wobei ndirlich je nach Kernkonfiguration Zeifle unterschiedlicher Kerne
auch verschiedene Summationskorrektionen erfordern. Allgemein wird in der Literatur
auf die Bedeutung von Summationskorrektionen geradeétektornahe Geometrien
hingewiesen [Deb79], [Kor93], [Qui95], [DF02], wobei fast ausschliel3lich die Korrek-
tionen fir kiinstliche Radionuklide wié>?Eu, 133Ba, 88Y, 69Co oder'34Cs betrachtet
werden.
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Abbildung 4.13: Vergleich der Efficiency der drei Detektoreiirfeine Milchprobe
(getrocknetes Milchpulver) in der grof3en Petrischalengeometrie

Allerdings wird in [GTO1] explizit auf die Notwendigkeit von Korrektionen auch bei
natirlichen Radionukliden hingewiesen. So wurden in [GT@t Jdinen n-type-HPGe-
Detektor Korrektionenir die Marinelli- und die Petrischalen-Geometrie experimen-
tell bestimmt. Dabei bestehiiff die Linien von?1“Bi aus der38U-Reihe, vor??8Ac
und?98T| aus der?3°Th-Reihe und vorf3>U die Notwendigkeit von Summationskor-
rektionen, die z.T. in der Gfienordnung von bis zu 25 % liegeirknen. Frei von
Summationseffekten sind nach [GTO1] aul3er allen 1-Linien-Nukliden die Linien von
214pp aus der®8U-Reihe, und auchiit die Linien des??Ac bei 338 keV, 911 keV

oder 969 keV liegen die Korrektionen nur in derdBenordnung von einigen wenigen
Prozent. In [Deb90] findet man eindbersichtiiber Summenkorrektionsfaktoren bei
verschiedenen Geometrieirfu.a. Ge(Li)-Detektoren. Obwohl dort darauf aufmerk-
sam gemacht wird, dass bei n-type-HPGe-Detektoren aufgrund der Nachweisbarkeit
von Rontgenlinien im Vergleich zu p-type-HPGe- oder Ge(Li)-Detektoreratalis

che Summationseffekte auftrete@irinen, besteht zwischen den in [GTOuf h-type
HPGe- und in [Deb90]ifr Ge(Li)-Detektoren angegebenen Summationskorrektionen
fur die Petrischalengeometrie eine sehr diibereinstimmung. Die einzelnen angege-
benen Werteiir die Summationskorrektion sowohl von [Deb90] als auch von [GTO01]
konnen dabei Tabelle 4.1 auf Seite 27 entnommen werden. Des Weiteren fallen nach
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Detektor

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

[Deb90] die in der Marinelli-Geometrie beobachteten Summationskorrektionen deut-
lich geringer aus im Vergleich zur Petrischalengeometrie. Mit diesen in [Deb90] oder
[GTO1] angegebenen Korrektionsfaktoren ist in erstéh@&rung eine angemessene
Berucksichtigung von Summationseffekterbgich.

Neben der Summationskorrektion bei imithen Radionukliden spielen allerdings

in dem oben beschreiben Messverfahren auch Summationskorrektion&fvvand

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 89Co aus Nukliden mit nur einemp-Ubergang. Bef8Y und 6°Co hingegen
treten sehr wohl Summationseffekte auf, die die Efficiency-Kurve @hehenerge-
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, sindie Pe-
trischalengeometrie die [Deb90] entnommenen Korrektionsfaktoren eine ginie- N
rung fur die Beficksichtigung der Summationseffekten 8 und ¢°Co.

Da beivielenin dieser Arbeit untersuchten Proben auf Grund der geringen spezifischen
Aktivit aten die Unsicherheit der Nett@zrate den Grof3teil der kombinierten Stan-
dardunsicherheit ausmachte, fiel eine mit 10 % Unsicherheit behaftete atbgnb
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Abbildung 4.15: Efficiency in der Petrischalen-Geometrie einmal mit Summenkor-
rektion fir 88Y und ®°Co nach [Deb90] und ohne.

der Summationskorrektion nicht ins Gewicht. Daher wurden in dieser Arbeit die Kor-
rektionsfaktoreniir die Messung [Deb90] entnommen und mit einer Unsicherheit von
10 % versehen, was in der Regel eine recht konservative Abaahg sein drfte.
Zusatzlich berdtigen manche Nuklide trotz Kaskadenzerfalls keifféRb) oder nur
geringe Korrektioner?€8Ac), so dass auf diese Nuklide fimkgegriffen werden kann,
wenn man die Genauigkeit der Summationskorrektionen in Frage stelltiBegran

sich jedoch nicht mit einer Abséltzung dieser Art oder bedarf es aus anderém@en
einer exakteren Bestimmung der Korrektionsfaktoren, so bestehtatgidvikeit, mit
hoherem Aufwand die Summationskorrektionen genauer abatesan

Wahrend in [Qui95] eine empirische Methode zur Bestimmung der Summationskor-
rektionen empfohlen wird, versuchen verschiedene andere Autoren mit Hilfe von Mon-
te-Carlo-Simulationeniir 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 aafwdig oder nissen &uflich erworben werden. Eine
andere, nicht wirklich exakte, aber immerhin genauere Afiztimg als die bloRe Ver-
wendung der Summationskorrektionen nach [Deb90], wird ebendort beschrieben. Bei
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—— Efficiency ohne Summationskorrektionen

4_§ —— Efficiency mit Summationskorrektionen nach [DS90]
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Abbildung 4.16: Vergleich der Summationseffekte bei der Bestimmung der Efficien-
cy von Detektor 2 ifir destilliertes Wasser in der 1 L-Marinelli-
Geometrie.

dieser Methode benutzt man die Differenz zwischen der korrigierten und der unkorri-
gierten Efficiency von z.B2°Co, um mit Hilfe der Formel

kem—1 kem—1

= (4.17)
ket—1 k-1
mit

kem = Korrektionsfaktor éir ©°Co in der realen Messurid,

ket = Korrektionsfaktor @ir ©°Co aus der Tabelle im Anhang von [Deb90], der am
ehesten den Bedingungen der realen Mesatimptspricht,

kxm = Korrektionsfaktor @ir die auszuwertende Linie des Nuklid€sin der realen
MessungM,

kxt = Korrektionsfaktor @ir die auszuwertende Linie des Nuklidé¢sius der Tabelle

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

die GioRe des Summationseffektes abzidszan. Gesucht ist aldg v, das durch
Umstellung von Gleichung (4.17) berechnet werden kann.

Der unbekannte Wekc v, also die wahre Summationskorrektion in der eigenen rea-
len Messung, kann dabei aus der experimentell erhaltenen Efficiency-Kurveéagesch
werden. Dabei macht man sich zu Nutze, dass, wie oben sché@hetyvin der [bsung
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Abbildung 4.17: Zoom auf die 1173 keV Linie dé¥Co in Abbildung 4.16.

QCY48 auRef°Co und®Y nur Nuklide mit einem einzigerr-Ubergang vorhanden
sind. Die Differenz zwischen der Interpolationskurve, die nur diese Nuklidécker
sichtigt und der Interpolationskurve, die atiCo und®y beinhaltet, ist ein MaR

fur die wahre Galenordnung der Summationskorrektion der Efficiency. In Abbildung
4.16 sind die Unterschiede zwischen der Efficiency ohne Summationskorrektion, der
mit Summationskorrektion und der Efficiency off€o und®®Y dargestelit.

VergrolRert man nun diese Abbildung, so erkennt man die Abweichung der Efficiency
mit den aus [Deb90] berechneten Werten und der ohnigdgsichtigung vorR°Co und

88y gesclatzten Efficiency. Dieser Sachverhalt ist zusammen mit den Korrekturfakto-
renkc v undke 1 in Abbildung 4.17 dargestellt.

Mit Gleichung (4.17) lassen sich nuiarfbeliebige andere Nuklide die Summationskor-
rektionen fir diese spezielle Messgeometrie herleiten. Als Beispiel mag die Bestim-
mung von'>?Eu in einer viassrigen bsung dienen. Als Teil eines IAEA-Proficiency-
Tests wurde eine @ssrige bsung, die mit einer unbekannten Mengmgtlicher Ra-
dionuklide gespiked war, am ZSRspektrometrisch untersucht.ahfrend eine Ver-
nachhssigung der Summationseffekte zu einem im Vergleich mit den Angaben der
IAEA nicht akzeptablen Ergebnisiffirt, stellt die Abschtzung mit den Korrektions-
faktoren nach [Deb90] eine deutliche Verbesserung des Ergebnisses dar. Eine wei-
tere Anraherung an den Vergleichswert der IAEA &ithman schlie3lich wie oben
beschrieben durch Verwendung von Gleichung (4.17). Allerdinggipetter Unter-
schied zwischen der Korrektion nach [Deb90] und der @@rsleichung (4.17) nur
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knapp 2 %. In Tabelle 4.4 sind die Summationskorrektionen und in Tabelle 4.5 die
ermittelten Aktivititen von'®2Eu mit den jeweiligen Summationskorrektionen ange-
geben.

Tabelle 4.4:Zusammenstellung der SummationskorrektiongénPEu in der 1-L-
Marinelli-Geometrie fir Detektor 1.

Energie vort>?Eu keine SK® SK nach [Deb90] SK nach Gl. (4.17)
in keV ke P Ks Ks
2447 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 fir Summationskorrektion.
b ks steht fir Summationskorrektionsfaktor (siehe Gleichung (4.20)).

Tabelle 4.5:Spezifische Aktiviaten fir 1°2Eu mit den in Tabelle 4.4 angegebenen
Summationskorrektionen.

Energie keine SR SK nach [Deb90] SK nach Gl. (4.17) IAEA

in keV Ain Bqg/g Ain Bg/g Ain Bg/g Ain Bg/g
2447 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

2 SK steht fir Summationskorrektion.
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Natirlich setzt das Verfahren voraus, dass der Multielementstandard jung genug ist, so
dass von den recht kurzlebigen Isotopen WiEe (T; » = 138 d),2%*Hg (T; » = 47 d),

13sn (T, = 115 d) und®*Sr (T;, = 65 d) noch ausreichend Aktidt vorhanden

ist, um fur diesen Zweck auswertbageLinie im Efficiency-Spektrum zu erhalten.
AulRerdem are ein Multielementstandard mit einem 1-Linien-Nuklid oberhalb von
1000 keV, also z.B. mif°>zn (Ey = 1165 keV), vilnschenswert, um die Genauigkeit

der Interpolation zu eighen.

Insgesamt zeigt sictuf 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 vernaélkigbar klein ist, so dass die Faktoren von [Deb90]
eine gute Abscaitzung fir die Gibl3e der Korrektion darstellen und folglich mit diesen
Werten gearbeitet wurde.

4.5 Berechnung von Aktivit at, Unsicherheiten und
charakteristische Grenzen

4.5.1 Aktivit at

Bei bekannter Efficiency und bekanntem Nulleffektbeitrag kann die Aktiitin Bq
aus der Nettazhlrate der Probenmessung durch

NRn NO,n

tp to
A= ————— 4.1
|- (4.18)

mit

A = Aktivitatin Bqg
Npn = Nettopeakfiche im Probenspektrum

tp = Messzeit der Probeins
Non = Nettopeakfiche im Nulleffektspektrum
to = Messzeit des Nulleffekts ins

| = Intensitt und
e = Efficiency (Zahlausbeute)

berechnet werden. Entsprechend ist die spezifische AktAdhe,in Ba/kg als

Nen _ Non
Aspez= —t;’n. | ;0 (4.19)

51



4 vy-Spektrometrie von natiirlichen Radionukliden

mit
m = Masse der Probe in kg

definiert.

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

Nen  Non
Asper= H 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 Veanderlichery = f(x;) miti =1,...,N nach [GUM95] zu

uA(y) = S (ﬂ)zu%x) (4.21)
i; % ). )
Dabei wird der Faktoc; := 3—)2 auch als Sensitivdttskoeffizent bezeichnet.

Aus Gleichung (4.21) folgt damiif die kombinierte Varianz der spezifischen Akti-
vitat unter Beiicksichtigung der evtl. erforderlichen Summationskorrektionen:

LS u(Nen)\? | (u(Non)\?
UZ(Aspez) = (s~|-m)2'[( & )+( % )] (4.22)

P80z | Ve (€) + U (1) + Uiy () + Uy (k)|

Dabei wurden die Unsicherheiten der Messzeiten veraasidt, alsa(tp) = u(tg) =0
gesetzt.

Im Folgenden wird die Absétizung der einzelnen Einflusgdfen von Gleichung (4.22)
beschrieben.
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Unsicherheit der Nettopeakfl &chen

Die Unsicherheit der Nettopea#fihen, alsa(Nppn) undu(No ) ergibt sich bei ange-
nommener Poisson-Verteilung deafraten zw?(Np) = Np + 2 Ney, wobei mitNy,
die Anzahl der Ahlereignisse im Nettopeak und mit, die Anzahl der Ahlereignisse
im (Compton)-Untergrund eines Peaks gemeint sind.

Unsicherheit der Efficiency

Fur die relative kombinierte Standardunsicherheit der Efficiengit nach den Glei-
chungen (4.10) und (4.21) NfReg = Nreg/t UNA Rem = Nep/t

Urel (€) = \/ U2, (Reeg) -+ U2, (Rem), (4.23)

wobei sichu(R.g) als Unsicherheit einer Nettahlrate eines Full-energy-Peaks unter
der Vernachdssigung der Unsicherheit der Zeitmessung wieder als

N 2-N
uz(Rreg): reg'n—i—tz Lls (4.24)

schatzen &sst. Aus
u(x
Urgl (X) = % (4.25)

folgt dann unmittelbae, (Reeg)-

Fur Rem gilt:

m _
Rem= Rz El g At (4.26)

mit
Rz = Angabe der Zed#ille pro Sekunde in der Standawdling nach Zertifikat des
Herstellers des Multielementstandards (siehe Tabellen A.12 und A.13 im An-
hang),

m; = Masse des Teils vom,, der zur Herstellung einer Standardprobe désung
mit Massen, entnommen wurde,

mp = Masse der 4-molaren Safase, auf die die ursfingliche Standardkung
verdinnt wurde (siehe Tabellen A.12 und A.13 im Anhang),
A = Zerfallskonstante des betreffenden Nuklides und
At = Zeitraum zwischen Referenzdatum und Datum der Messung in s.

Unter Vernachdssigung der Unsicherheit der Masse der irarden losungm, und
der Unsicherheit der Zeiit ergibt sich wiederum:
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Uret (Rem) = Ugey (M) + U (Ry). (4.27)

Wahrendue (Rz) in den Tabellen A.12 und A.13 der entsprechenden Starizkand
gen im Anhang nachgeschlagen werden kann, wuggém;) durch mehrfaches Pi-
pettieren mituye (M) = 0,45% abgeschizt.

Somit ist es mglich, die Unsicherheiten der Efficienciyrfdie Energien derjenigen
Radionuklide zu bestimmen, die in den beiden Standataigen vorhanden waren.
Diese kombinierte Standardunsicherheit schwankt je nach Nuklid zwischen 1 % und
3 %, wobei 3 % nichilberschritten werden. Die anschliel3end durchiaztégnde In-
terpolation der Efficiency (s.0.) weist im Allgemeinen eiraWert vonR? > 0,99

auf, so dass sich die Gesamtunsicherheit der Efficiency durch die Interpolation nicht
entscheidend eiit. Insgesamt wurde daher abdeckeaindNuklide mit einer Energie

Uber 150 keV mit einer Unsicherheit von 5 %rfdie Efficiency gerechnet.iff 21°Pb

bei 46 keV konnte die Efficiency ohne Interpolation berechnet werdett&4 in der
Standardbsung QCYB40 direkt enthalten war.

Bei der Messung der Efficiency mit der @e€henstandardgparatmethode” wurden
zwei Efficiency-Messungen durchdgirt, eine mit dem Standardiparat auf der Pro-

be gopenund eine mit dem Standardjparat unter der Prola#gnen (S.0). Die Mittelung

der beiden Efficiencykurverihrt dann zu einer kombinierten Standardunsicherheit
von

u(e) = - \/Uz(goben) + U?(€unten)- (4.28)

Unsicherheit der Intensit at

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

Unsicherheit der Masse

Die Unsicherheiten der Bestimmung der Massénden 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

_ 0,0y

e (4.29)

u(m)
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4.5 Berechnung von Aktivitit, Unsicherheiten und charakteristische Grenzen

Nicht beiicksichtigt wurden die Unsicherheiten des Feuchtgewichtes, der Masse beim
Trocknen und der Masse beim Veraschen der Proben.

» Wie oben beschrieben, wurde Giése 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 denatdischen Feuchtge-
wicht entspricht, auf3er Acht gelassen.

» Nicht behandelt wurde des Weiteren die Frage, ob der Trocknungsprozess voll-
standig war. Prinzipiell wurden Proben bis zur Gewichtskonstanz getrocknet.
Da das Speicherveriigen von Pflanzenif Wasser im Vergleich zu Boden beim
Trocknungsverfahren als gering angesehen werden kann, wurde von einer voll-
standigen 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 diea@efand verhindert
wird [Mes00h]. Dabei war die Veraschungurfig, aber nicht immer, vollahdig
in dem Sinne, als dass der Kohlenstoff-Gehalt maximal bis zum Erhalt von wei-
Ber Asche reduziert werden konnte. Dies @rkRbweichungen in den Tabellen
A.5 bis A.11 im Anhang von Literaturwerten, hat aber keinen Einfluss auf die
Genauigkeit def-Spektrometrie.

Unsicherheit der Summationskorrektion

Summationskorrektionen wurden ailisflich im Abschnitt 4.4.3 behandelt. Da die ex-

akte Abschltzung der Summationskorrektionen in der Petrischalengeomitijiede
Messung einen recht hohen atedichen Aufwand bedeutetlte, wurde den [Deb90]
entnommenen Summationskorrektionen eine relative Standardunsicherheit von 10 %
zugeordnet, was als konservativ angesehen werden kann. Es sei aber nochmals darauf
hingewiesen, dassif jedes Nuklid, das in dieser Arbeit untersucht wurde (mit Aus-
nahme vor??®Ac), y-Linien existieren, die keiner Summationskorrektion inden.

Falls eine solche Linie herangezogen werden kann, verringert sich die kombinierte
Standardunsicherheit, da der Beitrag der Summationskorrektioralltegf

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 bddn einiger Efhuterungen:

* Im Falle von spezifischen Aktiaten nahe der Erkennungs- oder Nachweisgren-
zen (siehe Abschnitt 4.5.4) dominiert die Unsicherheit auf Grund datsfati-
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Tabelle 4.6:Mittlere Unsicherheiten der Aktivdt in %

210ppy 226Rg 228Rg 228TH 40K
12,9 133 195 13,2 5.2

stik. Als Beispiel mag die 295 keV-Linie dé&*Pb der Probe ,,GIObMPBbO1"
dienen, deren Auswertung alxEEL®-Formblatt im Anhang auf Seite 203 dar-
gestellt wird. Man findet dort in der rechten Spalte den prozentualen Anteil der
einzelnen Einfluss@fien 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 &eveffektiv nur
durch eine vedngerte Messdauer zu erreichen. Da diese bei dem vorliegenden
Beispiel jedoch schon 345600 s, also 96 h betrug, war dies im Rahmen dieser
Arbeit nicht nbglich. Insgesamt lag die Messdauer mit Ausnahme der Boden-
proben zwischen 83204 s und 517 420 s mit einer durchschnittlichen Messzeit
von 314524 s. Eine Reduzierung der Unsicherheit der Efficiency von 5 % auf
1 % wurde sich mit einer Verringerung in der Gesamtunsicherheit auf 26,5 %
kaum bemerkbar machen.

» Lag die Aktivitat deutlichiiber der Erkennungs- oder Nachweisgrenze, domi-
nierte die Unsicherheit der Kalibrierfaktoren. Als Beispiel dient hier zum Ver-
gleich wiederum die 295 keV-Linie dé$*Pb der Probe ,,JeGeEPMg01*, deren
Auswertung man Tabelle A.3 im Anhang enthehmen kann. Insgesandigbetr
die kombinierte Standardunsicherheit 6,4 %, wobei 45 % dieser kombinierten
Standardunsicherheit die Unsicherheit der Efficiency ausmacht. Wollte man die
kombinierte Standardunsicherheit reduzieren, amviolglich eine exaktere Be-
stimmung der Efficiency am wirksamsten. Muss gikinie summationskorri-
giert werden, flieRen die oben angenommenen 10 % Unsicherheit mit ein und
bewirken wiederum eine VergRBerung der kombinierten Standardunsicherheit.

4.5.3 Berechnung der charakteristischen Grenzen: Grundlagen

Bei der Berechnung der charakteristischen Grenzen existieren zwei unterschiedliche
Ansatze, ramlich 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 [DINOOQ]. Beide An&tze, also der konventionelle und

der nach Bayes, unterscheiden sich dabei in ihrer Vorstelilogy den Begriff der
WahrscheinlichkeiP(A) (0 < P(A) < 1) eines zuélligen Ereignisses.
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Die konventionelle Statistik, die auch alsatfigkeits- oder objektive Statistik be-
zeichnet wird, fasst dabei die Wahrscheinlichki#) als relative Hwufigkeit auf, mit

der das Ereigni#\ bei hinreichend vielen wiederholenden Messungen auftritt. In der
Bayes-Statistik hingegen wird die Wahrscheinlichk&if) als Grad des Vertrauens
fur das Eintreten des Ereigniss&sinter Einbeziehung aller vérgbaren Informatio-
nen aufgefasst, bevor die Messtirtgerhaupt durchgéhrt wurde. Dies entspricht dem
klassischen Wahrscheinlichkeitsbegriff nach Bernoulli und Laplace.

Damit befasst sich die konventionelle Statistik mit Fragen der Form: ,,Gegeben der
wahre Wertn einer Messdil3e 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 Wahrscheinlichkeitrddéss die Mess-
grol3e X den wahren Werf besitzt? “ zu finden [Mic99].

Diese unterschiedlichen Betrachtungsweisénrien mathematisch mit Eiifirung
der bedingten Wahrscheinlichk&{A|B), also der Wahrscheinlichkeitf ein Ereignis
A gegeben das Ereignigy behandelt werden. Dabei gilt das Bayessche Theorem:

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

wobeiP(AB) die Wahrscheinlichkeitifr das Eintreten der EreigniséaindB bezeich-
net.

Auf das Messverfahreiibersetzt bedeutet dies, dass die konventionelle Statistik Wahr-
scheinlichkeiten in der Forrii(x|n;y) angibt, also als Wahrscheinlichkeitrfdas Auf-
treten des Messwertesbei gegebenen wahren Weytund den Randbedingungen

Die Bayes-Statistik hingegen trifft Aussagen der Fdr(n|x;y), also Aussageiiber

die Wahrscheinlichkeitifr den wahren Werfy gegeben den Messwertgrunter den
Randbedingungegy. Man kann die Bayessche Sichtweise als insofern der konven-
tionellenuberlegen bezeichnen, als dass der wahre Waatinzipiell unbekannt ist,

und somit die eigentliche Aufgabe des Experimentes darin besteht, Ausghgen
f(n|x;y) zu treffen [Mic99].

Um die Wahrscheinlichkeif (n|x;y) beschreiben zudnnen, werden in der Bayes-
schen Theorie zwei Atdéze verfolgt, die hier kurz skizziert werden sollen. Die detail-
lierte Beschreibung dieser Aaize kann zusammen mit der Herleitung [Wei99] oder
[Wei92] entnommen werden.

* Die Funktionf(n|x;y) kann in ein Produkt zweier Wahrscheinlichkeiteampm
lich in
f(nixy) = fo(nlxy) - f(n) (4.31)
zerlegt werden. Dabei fasdg(n|x;y) alle aus dem aktuellen Experiment ge-

wonnenen Daten zusammen und wird somit als ,,Daten-Prior* bezeidtmet.
hingegen beinhaltet alle Informationen, die bekannt sind, bevor das Experiment

57



4 vy-Spektrometrie von natiirlichen Radionukliden

tberhaupt durchgahrt wurde und wird daher als ,,Modell-Prior* bezeichnet
[Mic99].

 Zur Berechnung vori (n|x;y) kann das Prinzip der maximalen (Informations-)
Entropie herangezogen werden. Als mathematische Folgerung, und nicht aus der
Annahme von Verteilungeiiber Messwerte, ergibt sich dabéir fden Daten-
Prior eine Normalverteilung/ (x, u(x)) und man erélt:

_ _v\2
f(nlxy) =C- f(n)-eXp{z(,nu—z(:H : (4.32)

Im Fall von Kernstrahlungsmessungen wird dabei von einer nicht-negativen Mess-
grofRe ausgegangen, die den Effekt quantitativ beschreibt und den Wert Null annimmt,
wenn der Effekt nicht vorliegt. Ein durch eine Messung erhaltener Ysttdann als
primares Messergebnis ein Sthwert der Mess@ifie und stellt zusammen mit der ihm
zugeldrigen prinéren Messunsicherhaitx) das vollsandige prindre Messergebnis

fur die Messgf3e nach DIN 1319 dar [Mic99].

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

Erkennungsgrenze

Das wie oben ermittelte priame Messergebnis weist dann signifikant darauf hin, dass
der wahre Wert der Mess@f8e von Null verschieden ist, wenn er unter der Hypothese
Ho : n = 0 geriigend unwahrscheinlich ist. Daher muss das Messerg&lmisiner
vorgegebenen Irrtumswahrscheinlichkeides Fehlers 1. Art @f3er sein als die Er-
kennungsgrenze

X' =ky_¢ - 0(0), (4.33)

wobei mitu(n) die Unsicherheit als Funktion des wahren Wernegegeben ist.

Nachweisgrenze

Die Nachweisgrenze ist der kleinste wahre Wert der Mé&s&gn *, der mit dem ange-
wandten Messverfahren noch zuéssig nachgewiesen werden kann. Die Nachweis-
grenze wird dadurch festgelegt, dass die Wahrscheinlicheeiéihen Fehler 2. Art
gleich B ist:

n*=x"+ki_g-Gn"). (4.34)

(4.34) kann als implizite Gleichung durch Iteration numerisclogelverden, wobei
sich als Anfangsaherungn* = 2x* empfiehilt.
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4.5 Berechnung von Aktivitit, Unsicherheiten und charakteristische Grenzen

Vertrauensbereich

Als Begrenzung des Vertrauensbereiches einer MéBsgrur Wahrscheinlichkeit
1 — y dienen die obere und untere Vertrauensgremgebgw. i), die wie folgt de-
finiert sind:

m = X—Kkp-u(x) mit p=oc-(1-17/2), (4.35)

Nu = X+Kgq-u(x) mit g=1-0-7/2, (4.36)
1 % 7 X

c = E ooexp(—§> dz:CD(W). (4.37)

Dabei liegt die Funktiord(x) tabelliert in [Koh96] oder [Mic99] vor.
Gilt x> 2-ky_y/2-U(X), S0 Kdnnenn; , durch
Mu=XEKy_y2- u(x) (4.38)

gerahert werden.

Abschliel3end wird das priare Messergebnis mit der Erkennungsgrenz€ vergli-
chen, wobei der durch die Mes$fe beschriebene Effekt als erkannt gilt, wannx*
gilt. Fur diesen Fall berechnet man den bestera&whz fir die Messgil3e durch

u(x) -exp(z—a%)

Z= X+ 4.39
Vano ( )

mit der zugebrigen Standardunsicherheit
u(z) = \/uz(x) —(z—x)-z (4.40)

Gilt x> u(x), kann rdherungsweise auah= 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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4 vy-Spektrometrie von natiirlichen Radionukliden

25482-10 auf Grundlage der Bayes-Statistikgich. Dabei reduziert sich die Be-
stimmung von Erkennungs- und Nachweisgrenze sowie des Vertrauensintervalls auf
die Berechnung von(0). Diese soll nun detailliertifr den Fall der Gammaspektro-
metrie mit vorhandenem Untergrund (Nulleffekt) vorgestellt werden. Nach Gleichung
(4.19) qgilt:

Nen — Non
t t
Asper= ﬁ. (4.41)

Obwohl der Nulleffekt bei der Erfassung von adichen Radionukliden bécksichtigt
werden muss, soll zéchst der Einfachheit halber der Fall eines nicht vorhandenen
Nulleffekts diskutiert werden.

Erkennungs- und Nachweisgrenzen der  y-Spektrometrie ohne Nulleffekt

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

NRn

_ 4.42
tp-m-1l-¢€ ( )

As pez=

Dabei gilt fur die Nettopeakéiche der ProbBpn = Npp — Npcy, also

Npp — Npcu

A =
P2 tp.m-l-e

wobei mitNpp, nach DIN 25482-5 die Anzahl der Ereignisse im Bruttopeak und mit

Npcy die Anzahl der Ereignisse im Comptonuntergrundg&pektrums gemeint sind.

. . N N N
Allgemeiner kann dieses Modell nfRpp, = 22, Rpcy = ?Ff:“ undRpp = %’ auch

tp ?
als

Aspez=T- (RPb - RP,Cu) =17-Rpn

geschrieben werden. Dabei werden im Faktarit der Standardunsicherheitz) alle
in Gl. (4.18) genannten Kalibrierfaktoren zusammengefasst (alsaind €), wobei
allerdings auch in (4.18) nicht explizit aufgedfrte Korrektionsfaktorenir Summati-
onseffekte mit eingeschlossen werdémken. Es folgt dann nach [GUM95]

U?(Asped = R+ UP(7) + 72+ UP(Ren),
wobei mit der Annahme einer Poisson-Verteilung dahdnpulse

Npp + Npcu
UZ(RPJ\) = 12
P
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4.5 Berechnung von Aktivitit, Unsicherheiten und charakteristische Grenzen

gilt. Folglich erwartet manifr den wahren Wert der Messifien und wegerppn = 1

1

2 Npp + N
() = 1 (1) + 7 (—Rb , RC“). (4.43)
T t2
Aus
(Np,b—NP,Cu)
n=t(———
tp
folgt t
Npb = Npcu+ ?
und somit
~ 1 /nt
Fn) = 1% Uy()+7° ('[_2 <E+2NRCU)) (4.44)
s\ 1
2.2 >( N | 2Necu
= N Ug(t)+7 (tpr+—t§, >
Damit gilt furn =0
272N
(0) = = (4.45)
P

Mit der Kenntnis vonu?(0) kénnen nun die charakteristischen Grenzen angegeben
werden. Es ergibt sich somifif die Erkennungsgrenzé

2-Npcy
t5

X>)< - kl_a . G(O) - kl_a T (4.46)

und fur die Nachweisgrenzg*

* * ~ * * ¥ 2N7
N =X +k_g-(n*) = +kl_ﬁ.\/n*2.ur26,(f)+r2 (tz—f tZC“>. (4.47)
P

Erkennungs- und Nachweisgrenze der  y-Spektrometrie mit Nulleffekt

Im Folgenden wird der Fall der-Spektrometrie behandelt, bei dem neben der eigent-
lichen Probenmessung (Index P) mit der Messd&uauch eine Nulleffektsmessung
(Index 0) mit der Messdaugg durchgefihrt wird. Npn und No, sind dann die dazu
gelorigen Nettopeakfichen der betrachtetgrlLinie. Damit wird es erforderlich, vier
Falle nach Tabelle 4.7 zu unterscheiden.
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4 vy-Spektrometrie von natiirlichen Radionukliden

Tabelle 4.7:Fallunterscheidung bei der Berechnung der charakteristischen Grenzen
dery-Spektrometrie bei vorhandenem Nulleffekt.

N07n < Nék’n NO,I’] Z NE;,I"I

Npn > Np, Gleichungen (4.46) und (4.47) Formeln im Folgenden abgeleitet

Nen < Np, kein Probenbeitrag festgestellt  kein Probenbeitrag festgestellt

Dabei sind\;j , undN5,, die Erkennungsgrenzen bei der BestimmungMgRundNp,,
nach DIN 25482-5. Es gilt alsouf den Fall des linearen Untergrundabzugs
N07n = NO,b — NO,Cu mit UZ(Noyn) = N07b +2- NO,Cu und Npm = NP,b — NRCU mit
Uz(Ngn) = NRb-l—Z- NRCU-

Mit Np, undNp , oberhalb der Erkennungsgrenzen ergibt sich als Modell der Auswer-
tung wieder (4.18), also

NRn NOA,n

Tt Nen  No
Aspez= l;n.I.; =’C< tp’n— to’n).

Damit folgt fur uz(Aspez) wieder nach [GUM95]

Nen  Non\? u2(N u?(N
WP (Asped = (ﬂ - ﬂ) (1) + 7% ( (o) | 2°’”>)- (4.48)
tp to tP tO
Fur den wahren Wert der Messifden gilt
N N
n=r (t_ - %) (4.49)
P 0
und somit nach Gl. (4.48)
N 2 u?(N u?(N
p 0
Npn + 2N Non+ 2N
= (e o2 (Pt 2o Bon Boce)
P 0
Aus Gl. (4.49) folgt
N
Npn = to- <ﬂ + ﬂ) (4.51)
T to
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4.6 Qualititssicherung

und damit
N
tp- (%Jr%) +2Npcu N
- ) 0, -|—2N07C
() = n® U (e)+7° 2 +—g | 452
P 0
1 /n No 2Npcyu . Non+2Nocu
2 2 2 ?n ) ) )
= -u — | = .
Dann gilt
N 2N No.n+ 2N
D 2 0,n P.Cu 0,n 0,Cu
a°(0) =0+t — 4 — : : : 4.53
©) (o + 2 = (459
Mit Gl. (4.33) folgt somit fir die Erkennungsgrenzé
Non =~ 2Npcu  Non+2Nocu
X'=Kq-7 ’ ; ’ ’ 4.54
e \/ bt B @ #:59)

und nach GlI. (4.34)ifr die Nachweisgrenzg*

1 /n* Non 2Npcy  Non+2Nocu
*— w1k . %2 u2 2( = [ 1 , ) , X .

Dies geht im Spezialfall des nicht vorhandenen Nulleffektes, @isNdn = Nocy =10
wieder in Gleichung (4.47)ber.

Diese Art der Berechnung der Nachweis- und Erkennungsgrenzen ligfgete ein-

zelne Messung die zugéhgen 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 abfgsind.

4.6 Qualit atssicherung

Zur Qualiétssicherung 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 8§ser, ein so genanntes Modellwasser und ein
so genanntes Realwassgispektrometrisch am ZSR untersucht. Auch wenn in dieser
Arbeit wassrige Proben nicht Gegenstgnspektrometrischer Untersuchungen waren,
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4 vy-Spektrometrie von natiirlichen Radionukliden

Tabelle 4.8: Arithmetische Mittelwerte der Erkennungsgrenzen (EG) und Nachweisgrenzen (NWG) bezogen auf das Feuchtge-
wicht. Alle Angaben in Bg/kg.

NHO_UU NNm_Nm Nwm_Nm. Nwm._uj mwwc mme N_O_A

EG NWG| EG NWG| EG NWG| EG NWG| EG NWG| EG NWG| EG NWG
Gesamtnahrung 0,12 0,24|002 005|004 009|001 002|008 018|001 0,020,113 0,26
Getreide -Korn2 0,20 041|003 005|005 0,1]002 004|013 0,29|0,03 0,06| 0,15 0,32
Getreide -Stroh? 053 1,06 | 006 013|014 027|005 0,11|0,35 0,77| 0,03 0,06| 0,37 0,75
Weide/Wiesenbewucli’s| 0,34 0,68 | 0,04 0,09 | 0,09 0,17 | 0,02 0,05 0,22 0,48 | 0,03 0,06 | 0,22 0,45
Genise? 028 058|006 0,120,117 0,212|003 006|019 044|002 005|034 0,77
Milch P 0,39 0,79 0,10 0,20 0,27 0,35| 0,07 0,13 0,49 1,08 | 0,06 0,12 | 0,60 1,22
Fleisch? 0,16 033|003 006|006 012|002 004|013 0,28 0,02 0,03]|0,18 0,37
FleischP 1,83 3,71 0,39 0,79 | 0,60 1,22 1 0,24 049|238 523|020 0,41 2,46 5,00
Innereier? 0,18 037|005 0,100,211 023|002 005|014 1031|002 004|029 0,51
Knochen? 0,75 152|010 0,21| 0,22 044|006 0,13| 042 0,92 | 0,04 0,09 0,63 1,29
Obst? 0,07 013|002 003|001 002|001 001|005 011|000 0,01]|0,08 0,17
Pilze? 0,25 050|005 010|009 0,18 ]| 0,04 007|024 052|002 005|031 0,62
Insgesamt 03 071|007 015]0,13 0,26|004 009|032 0,712]004 007|041 0,86

2 yverascht.

b gefriergetrocknet.
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so konnte mit Hilfe des Ringversuches doch die prinzipielle Eignung des Messsystems
Uberpiift werden.

Dabei wurden, wie Tabelle 4.9 enthommen werden kann, von allen am ZSR untersuch-
ten Nukliden die Aktivieten im Rahmen der Unsicherheiten ohne Ausreif3er 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 @hmnte IAEA-Proficiency-Test (,,Determination of
Anthropogenicy-emitting Radionuclides in a Mineral Matrix“). Ein Teil des Ringver-
suches war eine von der IAEA mitikstlichen 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 gutdereinstimmung 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 voiristlichen Radionuk-
liden erforderte, wurde als dritte qualissichernde Mal3hahme die Bestimmung der
Aktivitat von naiirlichen Radionukliden in der Petrischalengeometrie getestet. Dies
geschah mit Hilfe eines Standardbodeiis,den als BfS-Ringversuch (BfS/St2.2/Bo-
den/V-98) Vergleichswerte vorlagen [Sch98a], wobei in diesem Fall die Efficiencybe-
stimmung mit Hilfe des Fchenstandard@parates durchgéffirt und somit auf ihre
Gultigkeit Uberpiift werden konnte. Dazu wurde der Boden in eine Petrischalengeo-
metrietiberiihrt und die Efficiency mit Hilfe des Bthenstandardaparates wie oben
beschrieben ermittelt. Die Ergebnisse des Vergleichs sind exemplaiisDletiektor 2

in Tabelle 4.11 aufgéihrt.

Auch hier kann insgesamt von einer gutdbereinstimmung der Messwerte mit den
vom BfS in [Sch98a] angegebenen Werten gesprochen werden.
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Tabelle 4.9:Ergebnisse des BfS-Ringversuches 1/2001 BfS (Bestimmung des Radio-
nuklidgehaltes im Wasser) im Vergleich. Alle Angaben in Bg/kg.

Reales Wasser
PTB X ZSR
Nuklide A u(A) A2 u(A) P A u(A) ©
>Mn 0,20 0,01 0,22 0,09 0,20 0,05
5’Co 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
1255 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 X ZSR
Nuklide A Al u(A) P A u(A) ©
54Mn 7,90 7,84 0,87 7,57 0,55
S9Fe 12,8 12,7 35,0 12,1 1,20
50Co 6,54 6,37 0,72 6,35 0,65
106RY 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 ausreiRerfreien Messwerten.
b Streubereich (statistische Sicherheit 95 %).
¢ erweiterte kombinierte Standardunsicherheit kwit,96.
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Tabelle 4.10:Ergebnisse des IAEA-Proficiency-Test im Vergleich, alle Angaben in

Bg/kg.
IAEA ZSR
Radionuklide A u(A) 2 A u(A) @
54Mn 36,5 1,80 40,5 2,51
S’Co 33,9 1,71 32,0 1,84
50Co 145 7,06 156 15,3
65Zn 23,0 1,39 26,0 2,73
88y 34,9 1,82 33,6 2,57
134Ccs 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 Standardunsicherheitkrit,96.

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

Vergleich? ZSR PTB
Radionuklide Ab uAdc | A u(A) A u(A)
238y 331 11,4 | 347 45 340 13
235 16,1 1,75 17,6 1,6 16,3 0,7
226Ra 249 15,2 250 16 258 13
210pp 190 27,2 254 12 260 40
228Ra 56,1 560 | 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

a8 Gesamtheit der teilnehmenden Labore.
b Gesamtmittelwert aller Teilnehmer.
€ relative Vergleichsstandardabweichung aller Teilnehmer.
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5 Spezifische Aktivit aten natdrlicher
Radionuklide in Lebensmitteln

5.1 Allgemeines

Etwa 12 % der Strahlenexposition der B&erung in Deutschland resultiert aus der
Ingestion von ndltrlichen Radionukliden [BfS01]. Dabei schwanken die Akt in
pflanzlichen und tierischen Produkten lefntlich, da zum einen der geogene Unter-
grund selber und zum anderen menschlichggkeiten (und Arbeiten), wie z.B. Uran-
oder auch Kohlebergbau, zu einer massiveraNderung des Inventars von i

chen Radionukliden in der Umweltiiren kbnnen. Zur Beurteilung dieser \éarde-
rungen ist aber die Kenntnis der normalerweise vorhandenen spezifischend&ktivit
von natirlichen 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 anthropogenenaligkeiten eine im Vergleich mit dem Mittel @vhte Strahlen-
exposition vorlag. Dabei kann die Datenlage mgich natirlichen Radionukliden im
Vergleich zu Kinstlichen Nukliden nach wie vor algidn bezeichnet werden. So fin-
det man in [CarO1b], [GNO3], [Lal80], [Ma095], [Rad96], [San02], [Shi97], [Yu99]
oder [Ven99] zwar Angabeiiber spezifische Aktivitten verschiedener pflanzlicher
oder tierischer zum Verzehr geeigneter Lebensmittel aus Brasilien, New York, Indi-
en, Iran, Hongkong oder der Ukraine. Weitere Daten werden in [UNSO0O] angegeben,
allerdings lassen sich diese Werte auf Grund der vollkommen unterschiedlichen kli-
matischen und geologischen Bedingungen nicht ohne weiteres mit mittedézoiopn
Werten vergleichen. In [Chi00], [Kir98], [Mau89] oder [PF97] wurden Ergebnisse aus
Polen und GrofRbritannien \@fentlicht, die zwar von den klimatischen und geolo-
gischen Bedingungen mit denen in Deutschland verglichen werdenek, jedoch
decken diese Veéifentlichungen weder alle hier betrachteten Radionuklide noch alle
pflanzlichen oder tierischen Kompartimente ab. Als valtsliger Vergleich zu den in
dieser Arbeit durchgéhrten Untersuchungen bieten sich daher nur die im Jahresbe-
richt des Bundesamte#if Strahlenschutz 2001 [BfS01] \#fentlichten spezifischen
Aktivit aten an.

Wahrend auf den Transfer von fdidichen Radionukliden in die Pflanze detailliert in
Kapitel 6 eingegangen wird, sollen hier kurz die Mechanismen der Verteilung von
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Radionukliden in unterschiedlichen Pflanzenteilen betrachtet werden. Dieser Prozess,
Translokation genannt, istif die Modellierung der Dosis von Interesse, da in der
Regel nur bestimmte Pflanzenteile zum Verzehr geeignet sind. Bei Pflanzen, die als
Ganzes verzehrt werdeinen, spielt Translokation nur in soweit eine Rolle, als dass
Nuklide von der Blattoberéiche ins Pflanzeninnere transportiert und somit durch Ver-
witterung nicht mehr abgewaschen werdémiken. Der Translokationskoeffizient ist

in [TRS94] definiert als

TLE — spezifische Aktiviat im essbaren Teil der Pflanze zur Ernte (Bg/kg)
- Aktivit at von 1 nf der Blattoberfiche zur Zeit der Deposition (Bgfin

(5.1)

und beschreibt die Translokation von Radionukliden nach der Deposition auf der Pflan-
zenoberthche. DefTLF ist lediglich im Experiment bestimmbar und kann auf Grund
von Unterschieden in der Physiologie von Pflanzen, der Wetterlage (Abwaschen der
Nuklide von der Blattoberfiche 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 @ir Caesium, Strontium, Molyldth und Eisen in Betracht
gezogen.

Insgesamt beeinflusst neben dem physiologischen Verhalten der Pflanze vor allem der
Zeitpunkt der Deposition im Veditnis zur Wachstumsphase der Pflanze den Transport
in diese entscheidend [#03]:

» Unterschiedliche Physiologie kann zu An- und Abreicherungen innerhalb der
Pflanze @ihren. Prinzipiell existieren in einer Pflanze zwei Transportmechanis-
men, das Xylem und das Phloem. Im Xylem werden durch Transpiration aus
dem Boden stammendes Wasser und daridgjelMineralstoffe von tiefer in
hoher gelegene Pflanzenteile transportiert. Sind Stoffe, z.B. durch Aufnahme
uber die Wurzel, im Xylemsystem angelangt, kann die Pflanze dort nicht zwi-
schen ihnen differenzieren. Da die Bewegung im Xylem durch Transpiration ver-
ursacht wird, veduft die Transportrichtung ausschlie3lich vom Wurzelbereich
in hoher gelegene Pflanzenteile und nicht umgekehrt. Die Hauptfunktion des
Phloems besteht im Transport von bei der Photosynthese in étel herge-
stellten Kohlehydraten in das Speichermedium der Pflanze, z.B. die Wurzel oder
Knolle. Transport im Phloem ist in beiden Richtungeagiich und elementspe-
zifisch. Alkalimetalle, Magnesium, Schwefel, Chlor und Phosphatenkn im
Phloem transportiert werden, wohingegen Erdalkalimetalle, Blei, Lanthanoide
und Aktinoide aus physiologischen @rden dies nichténnen [Str91].

» Fur den Fall der Deposition a@uR3eren Pflanzenteilen beeinflusst der Zeitpunkt
dieser Deposition den Transport innerhalb der Pflanze erheblich, da in unter-
schiedlichen Wachstumsphasen die physiologische A&tider Pflanze stark
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variieren kann. Die wenigen Untersuchungen zur Zeialgigkeit des Trans-
portes innerhalb der Pflanze bigggen dies u.alfr Getreide, wo die Transloka-
tion von Caesium um zwei ®Renordnungen variieren kann und ihr Maximum
bei der Reifung deAhren erreicht. Dies wiederunalit zeitlich mit dem Maxi-
mum der Umwandlung von Kohlendioxid durch Photosynthese und der Verlage-
rung der Kohlehydrate von dendtern in derAhrenbereich zusammen [#03].

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass das Wissen um Translokation vor al-
lem im Bereich von nairlichen Radionukliden als sehr begrenzt angesehen werden
kann. Erschwerend kommt allerdings hinzu, dass die Aufnahme vanlinben Ra-
dionukliden im Gegensatz zu einer Fall-out Situation kontinuierlich sobll den
Wurzelpfad als auckiber Resuspension und im Fall von Radon und Radonfolgepro-
dukten durch direkte Aufnahme aus der bodennahen ithgtr Pflanzenkkter erfol-

gen kann. Da alle diese Prozesse gleichzeitig stattfindanda, ist eine Bewertung

der Bedeutung der einzelnen Vargge kaum riaglich.

Als weiterer wichtiger Punkt, neben der Translokationinather Radionuklide in
Pflanzen, ist die Schwankungsbreite der spezifischen A#dritin vergleichbaren
Kompartimenten aus zwei @Gnden von Bedeutung:

* Die spezifische Aktivit fliel3t in die Berechnung der effektiven Dosis ein (siehe
Kapitel 7). Die Schwankungsbreite der spezifischen Akihspiegelt sich somit
in der Schwankungsbreite der Dosis wider. Dies kadimreiner Entscheidungs-
findung bei Werten nahe eines Richt- oder Grenzwertes von entscheidender Be-
deutung sein.

* Rechnet man mit Sétzwerten @ir die spezifische Aktivédt, so langen diese
von der Schwankungsbreite fidicher Radionuklide in vergleichbaren Kom-
partimenten ab.

Beide Punkteiihren zu der Frage nach der Verteilung der spezifischen Aktivitden
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 Akfegtgelegt. Dabei
beobachtet man in der Natur als Folge des multiplikativen Grenzwertsatzes der Sta-
tistik haufig logarithmische Normalverteilungen [Mic99], [LimO1]. EinedBeY ist

dann logarithmisch normalverteilf (~ A(u, o)), wennX = In(Y) eine normalverteil-

te ZufallsgbRe K ~ .4 (u, o)) darstellt, wobep undo der Erwartungswert bzw. die
Standardabweichung vofisind . Aus der Dichte der Verteilung von

_(In(t) — p)?

fA(.o)(t) = M—\/ﬁexp[ 552 mit  t>0 (5.2)

folgt dann fir den (wahren) ErwartungswetwV der GoReY
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EW:/t- fy(t)dt:exp[qu%z]. (5.3)
0

Als Schatzwert dieses wahren Erwartungswert bietet sich dann der so genannte Maxi-
mum-Likelihood-Schtzer

2
MY — exp{umu 6—2”} (5.4)
mit
1 n
Mn = ﬁi: Xi (5.5)
und
2= 105 (4 n)? (5.6)
" n-— 1;1 i~ Hn '
an.

Ein Ziel dieser Arbeit war es somit, die Annahme einer logarithmischen Normalver-
teilung der spezifischen Aktiat von naiirlichen Radionukliden in den untersuchten
Kompartimenten zilberpiifen. 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 verglicheniiizie G
der anschlie3enden linearen Regression ist dann ein Mafd Wahrscheinlichkeit,

dass die Annahme einer Normalverteilutig diese logarithmierten Werte nicht abge-
lehnt werden kann. Dieses empirisdbleerpiifen einer Verteilung hat im Vergleich zu
einer reinen Test-Statistik, wie z.B. den Kolgmogorov-Smirnov- oder Shapiro-Wilk-
Test, den Vorteil, Ginde fir eine eventuelle Abweichung von der angenommenen
Verteilung schnell visuell erkennen zohknen. 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 kartictalish bef*°K haufig
beobachtet werden. Bestand diédfichkeit, dass die Annahme einer Verteilung durch
subjektives Beurteilen des QQ-Plots abzulehnémewso wurde die Nullhypothese

mit Hilfe des Shapiro-Wilk-Tests mit einem Signifikantsniveau vo# 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 inakigfigkeit vom Stichprobenum-
fang und eignet sich daher auch bei kleinen Stichprobeang&n. kr weiterihrende
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 Grenzendnnen 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. Trotzdede win Gleichsetzen

der Werte unterhalb der Erkennungsgrenze mit Null und diéi&esichtigung dieser
,,Nullen“ die statistische Auswertung wie Mittelwertbildung, Berechnung der Schwan-
kungsbreite, Verteilungstests und &ttung des Erwartungswertes \@sichen. An-
dererseits kann das Ignorieren dieser Werte zu einer erheblighersckitzung von
Mittelwerten oder Erwartungswerteatfren, wenn nur der rechte Teil einer gegebenen
Verteilung messtechnisch erfassbar ist und zur statistischen Auswertung herangezogen
wird. Daher wurde ein von ELLSEL und CoHN entwickeltes und in [Mes0O0b] bzw.
[Joh70] und [Hel88] beschriebenes Verfahren benutzt, um eine sinnvolkezbciy

des Erwartungswertes und der Schwankungsbreite der spezifischen gkiivier-

halten. Dieses Verfahren basiert auf der Extrapolation einer ermittelten Verteilung im
Wahrscheinlichkeits-Plot (also der aufgetragenen kumulatizrfigkeitswahrschein-
lichkeit) zu niedrigen Werten hin und wird im Folgenden kurz vorgestellt. Dabei sind
zwei unterschiedlichedfle zu behandeln,amlich

1. Das Verfahren nach #HL.SEL und GoHN im Falle einer einzigen charakteristi-
schen Grenze und

2. das Verfahren nachseL und CoHN im Falle mehrerer (verschiedener) cha-
rakteristischen Grenzdg,.

Die Implementierung dieses Algorithmus in ein Computerprogramm erfolgte durch
Dipl. Phys. G. KaNiscH an der Bundesforschungsanstalt fischerei, der dieses
freundlicherweiselir Anwendungen im Rahmen dieser Arbeit zur \dgriing stellte.
Zunachst wird der erste Fall betrachtet, in dem Werte unterhalb einer charakteristi-
schen Grenz& mit nur einer einzigen numerisch verschiedenen charakteristischen
Grenze auftreten.
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5 Spezifische Aktivititen natiirlicher Radionuklide in Lebensmitteln

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

Sein die Anzahl der gemessenen Weyidi = 1, ...,n), von denerk Werte unterhalb
einer charakteristischen Gren@diegen. Dann kann wie folgt vorgegangen werden:

* Man sortiere die nédtlichen Logarithmen Ify;) der gemessenen Weryeauf-
steigend der Gif3e nach.

» Anschlieend wird allem Messwerten die empirische Plot-Wahrscheinlichkeit
pi =i/(n+1) zugeordnet.

» Damit kanniber das Inverse der (integralen) Verteilungsfunk@otier Normal-
verteilung die Quantile der Normalverteiluagdurchz = ©~1(p;) berechnet
werdent.

» Ersatzwerte) fir diek Werte unterhalb der charakteristischen Gre@Z@®nnen
dann durchg; = exp(a+b-z) miti < k berechnet werden, wobaiundb durch
gefittete Parameter der Ausgleichsgeraden im Wahrscheinlichkeits-Plot gegeben
sind.

» Zusammen mit den schon bekannten Wenteargeben die so ermittelten Er-
satzwertey; einen vollsindigen Datensatz,f den iniblicher Weise statistische
Kennwerte berechnet werdetirknen.

Dieses Verfahren ist ein robustes Verfahren, das relativ unempfindlich iglagreAb-
weichungen von einer logarithmischen Normalverteilung ist. Allerdingssan fol-
gende Voraussetzungen i@t sein [Mes00Db] :

» Mindestens zwei (besser drei) signifikante, von einander verschiedene, Messwer-
te missen oberhalb der charakteristischen Gré&hgerliegen.

* Mindestens vier Messungen sollten vorgenommen worden seim ..

* Es dirfen nicht mehr als 80 % der Werte unterhalb der charakteristischen Grenze
G liegen.

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

IDiese Berechnungsvorschrift kann zum Beispiel einfach und unproblematisetciELE® durch den
Befehl ,,=STANDNORMINV(ZELLE)" ausgeihrt werden.
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5.2.2 Verfahren nach H ELSEL und C oHN im Falle mehrerer
charakteristischen Grenzen

In diesem Fall bnnen unterschiedliche charakteristische Gre@zerorliegen, wobei

nach der Sortierung des Datensatz sich nicht-signifikante Messwerte (also Messwerte
mit y; < Gj) und signifikante Messwerte (also Messwerte yit- G;) in beliebiger
Reihenfolge abwechselriidfen. Es dirfen also in diesem Fall signifikante Werte auch
unterhalb der kleinsten Nachweisgrenze oder nicht-signifikante oberhalbd&smgr
signifikanten Wertes liegen.

Sei also wiederum ein Datensatz mit insgesaritementery; gegeben, dek nicht-
signifikante Werte miy; < G; beinhaltet. Dann kann wie folgt vorgegangen werden:

* Man sortiere die Elementg des Datensatzes aufsteigend, wobei nicht-signifi-
kante Werte durch die entsprechende charakteristische G&gprsetzt werden.

e SeienXy, Xy, ..., Xm M numerisch voneinander verschiedene charakteristische
Grenzen zu den dazugd@iigen nicht-signifikanten Wertey. Dann gilt X; <
Xo < ... < Xm, WobeiXny 1 := co. Flr jede dieser numerisch verschiedenen cha-
rakteristischen GrenzeXy (j = 1,...,m) werden durch Abahlen der sortierten
Werte folgende numerischen @enA;, B; undC; bestimmt:

Aj = Anzahl der signifikanten Wertg, die oberhalb dej-ten und unterhalb der
nachst-tbheren charakteristischen Grenze liegen, al$es yi < Xj11.

Bj = Anzahl aller Wertey; (signifikante und nicht signifikante), die unterhalb
der j-ten charakteristischen Grenze bis hinunter zum kleinsten Wert des
kompletten Datensatzes liegen, algos X;.

Cj = Multiplizitat der charakteristischen Greri¢g falls Xj mehrfach vorkommt.

* Die empirischen Wahrscheinlichkeit@e; fur die Uberschreitung der charakte-
ristischen Grenz¥; ist alspej = P(y > Xj) definiert und berechnet sich zu:

(5.7)

e =pe 1+ (1—pei1) ——.
pe = pej 1+ (1— pej1) Aj +B;
Dabei werden die empirischéiberschreitungswahrscheinlichkeiten iterativ be-
ginnend mit der bchsten bestimmt, wob@iey, 1 := o gesetzt wird.

» Damit sind die empirischen Plot-Wahrscheinlichkeifgritr die Aj signifikan-
ten Werte oberhalb dey-ten und unterhalb derj (+ 1)-ten charakteristischen

Grenze durch ,

Aj+1
gegeben, wobei der Rang des-ten signifikanten Wertes aus déy Werten
zwischenX; undXj a1 darstellt.

pi = (1—pe) + (Pg — PEj+1) - (5.8)
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» Die empirische Plot-Wahrscheinlichkeitpn fir die j-te charakteristische Gren-
ze X ergeben sich dann als

=(1-pg)- : 5.9
PG = (1-pe) i1 (5.9)
Dabei ist durchr der Rang der-ten charakteristischen Grenze mit demselben
Wert gegeben, sofern diete Nachweisgrenze mehrfach mit der MultipléiC;

vorkommt.

* Wie bei dem Verfahren mit nur einer charakteristischen Grenze werden nun
den Plot-Wahrscheinlichkeitep bzw. pg Quantile der Normalverteilung =
O 1(pi) undz = ©1(pg) zugeordnet. Mit Hilfe der aus den signifikanten Wer-
ten stammenden = ©~1(p;) kdnnen dann wiederum durch(in) = a+b-z
Regressionsparameteundb und somit wegeig; = exp(a+ b-z) Ersatzwerte
g; bestimmt werden.

» Durch die signifikanten Wertey einerseits und die bestimmten Ersatzwegte
andererseits liegt nun wiederum ein vdistliger Datensatz vorf den statisti-
sche Kennwerte bestimmt werdedrinen.

Auch fur diesen Algorithmus gelten die in Abschnitt 5.2.1 genannten Bedingungen
beziglich der Anwendbarkeit. Des Weiteren existiererétakiche Verbesserungeurf

den Fall, dass nach der Sortierung der Daten mehrere charakteristische Grenzen auf-
einander folgen, ohne dass ein signifikanter Wert zwischen diesen liegtiodderf

Fall, dass die Anzahin(— k) der signifikanten Werte klein ist. Auf eine aukfliche
Beschreibung dieser zalichen Er@nzungen des Algorithmus, die auch tikeerar-
beitung eines berechneten Datensatzes, bei dem Ersatzw@ber gind als die ihnen
zugeordnete charakteristischen Grenzen, beinhaltet, wird an dieser Stelle nicht weiter
eingegangen und stattdessen auf [Hel88] und [Joh70] verwiesen.

Fur die Durchfihrung dieser Berechnung von Ersatzwerten stand am ZSR ein an
der Bundesforschungsanstalt Fischerei von Dipl.-Phys. G. ANISCH entwickeltes
Computerprogramm zur Vargung, in dem neben dem in diesem Kapitel beschrie-
benen Algorithmus auch die ealnten Verbesserungen implementiert siSdmit
wurden fur all diejenigen Datensatze, die einen oder mehrere Werte unterhalb

der betreffenden charakteristischen Grenze beinhalteten, Ersatzwerte bestimmt

und diese bei der statistischen Auswertung bercksichtigt. Die Ergebnisse dieser
statistischen Auswertung findet man in den entsprechenden Kapiteln. Sie bilden die
Grundlage dir die Diskussion der Messergebnisse.

Als charakteristische Grenfzkommen in dieser Arbeit Erkennungs- oder Nachweis-
grenze in Frage. \@hrend Messwerte oberhalb der Nachweisgrenze im Gegensatz zu
Messwerten zwischen Erkennungs- und Nachweisgrenze als quantitatives Ergebnis ei-
ner Messung angesehen werdémien, fuldt die Sétzung einer Verteilung bei Hin-
zunahme der Werte zwischen Erkennungs- und Nachweisgrenzen auf éileregr
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Anzahln der Messwerte, womit sich auch die Anzahl dert&punkte @r die beschrie-
bene Abschtzung der Ersatzwertg erhbht. Aus diesem Grund wurden Werte zwi-
schen Erkennungs- und Nachweisgrenze ebenfall&cksichtigt, womitG = Erken-
nungsgrenze gesetzt wird.

Im Folgenden werden im Rahmen dieser Arbeit durcigeé Untersuchungen zur
spezifischen Aktivit in verschiedenen Kompartimenten vorgestellt und mit den in
der Literatur veriigbaren 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 Eirdtge.Fett gedruckte Messergebnisse lagen oberhalb

der Nachweisgrenze, in normaler Schrift abgebildete Eintage stehen dir 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 (Nel3-
merpolder und HLW) statt, an denen an neun Tagen insgesamt 13 Weide- und Wie-
senbewuchsproben entnommen wurden. Eine Zusammenstellung der ermittelten spe-
zifischen Aktivitaten bezogen aufs Trockengewicht findet man in Tabelle 5.1. Dabei
wurden zur Bestimmung der statistischen Kenndaten nach dem oben beschriebenen
Verfahren von HLSEL und CoHN fur 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 gédete) Messwerte zu Grunde.

Dabei &llt eine im Vergleich mit den anderen Nukliden hoH&Pb-Konzentration

auf. Ein nogliche Erkhrung ist die relativ grof3e Obeifthe von Weide und Wiesen-
bewuchs, so dass die Deposition 8fPb als Folgeprodukt des emanierféfRn als
wahrscheinlich bezeichnet werden kann. Diese Vermutung wird in [PFOStlytst

Dort wurden Gras und Luzerne unter ansonsten identischen Bedingungen in einem
(belufteten) Gevachshaus und im Freien untersucht. Es ergaben sich deutlich niedri-
gere219Pb-Werte &ir deniiberdachten Wiesenbewuchs, was im Wesentlichen auf die
Abwesenheit von nasser Deposition zckgefihrt wird. Auch scheint der Transport
von?1%p innerhalb der Pflanze dann effektiver zu sein, wenn nasse Deposition stattge-
funden hat, was sich wiederum mit deb@eren Mobiliat von in Wasser géktem Blei

im Vergleich zu nicht géistem erkdren kAsst. Eniahnenswert ist, dass die in [PF95]
ermittelten Ergebnissdif die spezifische Aktivitt von21%b in Gras und Luzerne
(Mittelwert 10,6+ 1,9 Bg/kg) gut mit den in dieser Arbeit ermitteltéereinstim-

men.

Insgesamt liegen die geometrischen Standardabweichungen mit Ausnahme der des
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Tabelle 5.1:Spezifische Aktiviaten von Weide- und Wiesenbewuchs in Bg/kg bezo-
gen auf das Trockengewicht. Insgesamt wurden 13 Proben untersucht (n

= 13).
210Pb 226Ra 228Ra 228Th 238U 235U 40K
N 2 13 11 11 13 4 8 13
arithm. MW. 120 067 080 057 0,34 0,05 580
arithm. Stabw. 78 075 057 041 030 0,03 196
geo. MW. 9,4 048 063 043 026 0,04 547
geo. Stabw. 23 22 21 22 20 20 14
EW (log) ? 130 065 083 0,60 0,34 0,05 585

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

40K in der GibRenordnung von einem Faktor zwei. B&K betragt die geometrische
Standardabweichung lediglich 1,4, was darauf schlieBsst,| dasé°K als Isotop ei-
nes essentiellen Elementes regulativ von Pflariizsr 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 Erkennungsgrenzéitdesichtigt wurden. Dabei ist

die Gute der Regression mit eineRi-Wert vonR? > 0,95 (mit Ausnahme voR?°Ra)

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 NelSmerpolder und HLW) und je eine Probe von
Wildschwein (Ricken), Pute (Muskelfleisch), Schaf (Muskelfleisch) und Schwein
(Muskelfleisch) nach oben beschriebener Veraschegektrometrisch untersucht.
Dabei wurden Werte oberhalb der Erkennungs- und Nachweisgrenzen lediglich f
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Abbildung 5.1: QQ-Plot fur die Abbildung 5.2: QQ-Plot fur die
210pp-Aktivitat in Weide- und 226Ra-Aktivitat in Weide- und
Wiesenbewuchs. Wiesenbewuchs.
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Abbildung 5.3: QQ-Plot fur die Abbildung 5.4: QQ-Plot fir die
228Ra-Aktivitat in Weide- und 228Th-Aktivitat in Weide- und
Wiesenbewuchs. Wiesenbewuchs.
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Abbildung 5.5: QQ-Plot fur die Abbildung 5.6: QQ-Plot fir die
40K -Aktivit at in Weide- und 137Cs-Aktivitat in Weide- und
Wiesenbewuchs. Wiesenbewuchs.

40K gemessen; diese Wertéhnen Tabelle 5.2 entnommen werden. Aussaijser
mogliche Verteilungen voi°’K 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 guteUbereinstimmung zwischen den in dieser Arbeit ermitteffé-Gehalten

und den Literaturwerten.

FRINDIK gibt in [Fri92] Gehalte von Thorium und Uran in Lebensmitteln tierischer
Herkunft an. Da die spezifischen Aktigien von Thorium und Uran in Fleisch mit-
tels y-Spektrometrie nicht ermittelt werden konnten, steh@ndiese Angaben keine
Vergleichswerte aus dieser Arbeit zur \iggling.

Fur andere ndfrliche Radionuklide findet man in der Literatur Angaligoer die spe-
zifische Aktivitat 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 deifeh NelZmerpolder und Hermanns-
dorfer Landwerksitten bezogen werden. Von insgesamt 25 Proben lagen lediglich die
spezifischen Aktiviiten vor*°K 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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Tabelle 5.2: Spezifischen Aktiviiten von Fleisch in Bg/kg bezogen auf das Feuchtge-

wicht.
40K

Code Beschreibung A U
HLWRIEPFIO1 HLW -Rindfleisch- 102 5
HLWSaeF01 HLW -Schafsfleisch- 128 7
HLWSceF01 HLW -Schweinefleisch- 109 6
PoRIEPHfO1 NelRmerpolder -Rindfleisch- 90 5
ScWsSEPRO1 Schessinghausen -Wildschwein- 115 6
ScPUEPHO1  Schessinghausen -Pute- 75 4

arthimetischer Mittelwert 103

Standardabweichung 19
Literaturwerte
Quelle Beschreibung A ulA
[BfS01] Fleisch allgemein 90 60-120
[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 Aktiviiten von Kuhmilch in Bg/kg bezogen auf das Feucht-
gewicht (n=25).

40K 137cg 226R4 238 210pp,
N & 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

EWP 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

[PFO7] 0,008-0,012 0,018
[Fri86] 0,0003

[Fri92] 0,0002

[ThoO3] 0,0001-0,0006

[Lad73] 0,02

a Anzahl der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze.
b Erwartungswert bei angenommener logarithmischer Normalverteilung.
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Daneben konnte lediglichif 13’Cs und??®Ra in einigen Messungen spezifische Ak-
tivitaten oberhalb der jeweiligen Erkennungsgrenze detektiert werden. Die Schwan-
kungsbreite def%K-Aktivit at ist mit einer geometrischen Standardabweichung von
1,1 recht klein, was aufgrund der regulierenden Mechanismeinghelz der Kalium-
aufnahme mit der Physiologie von Rindern @rkiwerden kann. Auch unterscheiden
sich arithmetisches und geometrisches Mittel sowie der Erwartungswert bei angenom-
mener logarithmischer Normalverteilung nur geriingyfy. Insgesamt befinden sich die
Messwerteifir %K innerhalb der in der Literatur zu findenden Schwankungsbreite.

Fur 13’Cs wurden zehn Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze ermittelt. Mit ei-
nem Erwartungswert von 0,05 Bg/kg Feuchtgewicht befinden sich die in dieser Ar-
beit berechneten Werte in gutdbereinstimmung 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 Falf4fita stan-

den lediglich tinf Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze zurigerig. 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 Aktivitat von 0,11 Bg/kg. Dies liedgiber den meisten in der Literatur gemachten
Angaben aber innerhalb der in [BfS01] angegebenen Schwankungsbreite.

5.6 Getreide

Getreide konnte von den Standorten Gestorf (Weizen), Nel3merpolder (Weizen, Gerste,
Hafer und Raps), Schessinghausen (Weizen, Tritikale, Roggen und Raps) und Schle-
wecke (Weizen, Gerste und Raps) bezogen werden. \dfglioh, wurde, wie oben
beschrieben, auch das zu dem Korn@de Stroh beprobt ung-spektrometrisch un-
tersucht. Eine Zusammenstellung aller genommenen Getreideproben kann Tabelle 5.4
entnommen werden.

Mit Raps wurde der \ollsindigkeit halber ein Getreide untersucht, das zwar nicht
unmittelbar Teil der menschlichen Nahrungskette ist, zu geringen Prazasmsaller-
dings als Speig# verarbeitet wird. Vidhrend sich die Angaben der spezifischen Akti-
vitat fur das Korn auf das Feuchtgewicht beziehen, wuinlalés Stroh die Aktivit

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 allerding$®U in keiner und?3U lediglich in vier Proben
nachgewiesen werden, wobei diese Werte zwar oberhalb der Erkennungs- aber un-
terhalb der Nachweisgrenze lagen. Digchsten spezifischen Aktiéaten findet man
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Tabelle 5.4:Zusammenstellung der untersuchten Getreideproben.

Code Datum Ort Beschreibung Korn Stroh
GeKoMPWe01 15.08.2001 Gestorf Weizen v vV
PoKoMPGe01 27.08.2001 NeRBmerpolder Gerste v
PoKoMPHa01 27.08.2001 NelRmerpolder Hafer V vV
PoKoMPHa02 27.08.2001 NeRmerpolder Hafer Vv Vv
PoKoMPWe01 27.08.2001 Nelmerpolder Weizen Vv V
PoKoMPRa01 27.08.2001 NeRmerpolder Raps vV
ScKoMPRo01 16.08.2001 Schessinghausen Roggen ./ V
ScKoMPTr01 16.08.2001 Schessinghausen Tritikale |/ vV
ScKoMPTr02 11.09.2001 Schessinghausen Tritikale  / V
ScKoMPWe01 11.09.2001 Schessinghausen Weizen vV
ScKoMPWe02 11.09.2001 Schessinghausen Weizen  /
ScKoMPRa01 13.08.2001 Schessinghausen Raps v
SIKoMPGe02 21.07.2001 Schlewecke Gerste vV vV
SIKoOMPGe01 21.07.2001 Schlewecke Gerste vV vV
SIKoMPWe01 06.08.2001 Schlewecke Weizen Vv Vv
SIKoOMPWe02 20.08.2001 Schlewecke Weizen v v
SIKoMPRa01 27.07.2001 Schlewecke Raps V

wiederum bef*°K, wohingegen iir Mitglieder der nairlichen Zerfallsreihen die spe-
zifische Aktivitat von219Pb deutlich die der anderen Zerfallsprodultteersteigt. Die
Annahme der logarithmischen Normalverteilung kaanféast alle Nuklide mit hoher
Wahrscheinlichkeit nicht abgelehnt werdéf{Werte mitR? > 0, 95 fiir 21%Pb,226Ra,

228Ra und?28Th). In Tabelle 5.5 sind als Vergleich die in [BfS01] angegebenen Werte
aufgefihrt. Dabei zeigt sich eine gutgbereinstimmung mit den am ZSR bestimm-
ten Daten. Eine Auflistung weiterer Daten aus der Literatur, in denen auch vereinzelt
Messwerteifir 6Th gefunden werdendanen, istim 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 Vilert&Pb in-
nerhalb der in [BfS01] angegebenen Schwankungsbreite. Andeidfésfeti-
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 sicBérste eine sehr
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5.6 Getreide

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

210pp, 26R,  228Rg 228TRH 238y 235 40K
Getreide - Korn (bezogen aufs FG, n = 17)

N2 13 16 13 15 0 4 17
arithm. MW in Bg/kg 0,70 0,11 0,27 0,08 0,007 135
arithm. Stabw. in Bg/kg 0,81 0,06 0,09 0,06 0,008 57
geo. MW in Bg/kg 0,38 0,09 0,15 0,06 0,004 125
geo. Stabw. 3,1 1,9 1,7 2,2 2,5 15
EW (log) in Bg/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
[BfSO1] 0,04-10,2 0,04-1,54 87-246
Getreide - Stroh (bezogen aufs TG, n =11)

N2 11 11 10 11 1 5 11
arithm. MW in Bg/kg 12,69 1,09 1,40 0,77 1,38 0,03 357
arithm. Stabw. in Bg/kg 4,49 0,61 0,66 0,40 0,03 143
geo. MW in Bg/kg 12,08 0,90 1,25 0,66 0,02 330
geo. Stabw. 14 2,0 1,7 1,8 2,2 15
EW (log) in Bg/kg 12,78 1,14 1,42 0,79 0,03 358
Faktor Stroh / Getreide®

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 Aktigitim Stroh und der spezifischen Akti#itim Getreide,

beides bezogen aufs Trockengewicht.
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guteUbereinstimmung mit den in [PF95] angegebenen Werten. Insgesamt ist die
Schwankungsbreite der im Rahmen dieser Arbeit gemesgéPrin Messwerte
mit einer geometrischen Standardabweichung von 3,1 recht grof3.

« Beziglich?2®Ra kann von einer sehr gutélbereinstimmung 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 Werteitberein. Eir 228Ra konnte kein Vergleichswert in
der Literatur gefunden werden.

« Untersuchungen 8Th findet man in [Fri89]. Die dort ermittelten spezifischen
Aktivitaten stimmenifr Weizen sehr gut undif Gerste und Roggen bis auf
einen Faktor zwei mit den in dieser Arbeit ermittelidmerein.

» FUr Uran konntery-spektrometrisch keine Werte oberhalb der Nachweisgrenze
gemessen werden. Der Mittelwert von viéPU-Werten lag deutlicliber den in
[Fis87] genannten Konzentrationen, wobei weitere vergleichbare Literaturwerte
dem Autor nicht bekannt sind. Allerdings ist die Bestimmung von Ersatzwerten
nach HeLSeEL und GoHN bei lediglich vier Werten oberhalb der Erkennungs-
grenze fraglich, was sich auch in der grof3en geometrischen Standardabweichung
von 2,5 widerspiegelt.

« Die in [BfS01] angegebene Schwankungsbreite 4fhin Getreide umfasst den
in dieser Arbeit ermittelten Wert und auch die in [Mau89] angegebene spezifi-
sche Aktiviat von 100 Bg/kg liegt innerhalb der in dieser Arbeit ermittelten
Variabilitat der spezifischen Aktiat.

Beziglich des Strohs lagen keine Literaturangaben vor, da in den meigtiem Eer

zum Verzehr geeignete Anteil eines Produktes Gegenstand der Untersuchung war. Ins-
gesamt zeigt sich, wie in Tabelle 5.5 unten dargestellt, eine deutlichhing der
spezifischen Aktivit im Stroh im Vergleich zum Korn. Dabei ist der Quotient aus der
spezifischen Aktivit im Stroh und der spezifischen Aktigitim Korn bei?%Pb mit

14,3 am goRten und bekigt bei*‘K 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), sclt vor allem ein im Vergleich zu anderen Getreidearterdbtér
40K-Gehalt bei Raps auf. Diessst sich durch den im Vergleich mit anderen Getrei-
desorten erbhten Bedarf des Raps an Kalium enldn, dasiir die Frosthrte, die
Bluten- und Schotenausbildung sowie den Wasserhaushalt eine entscheidene Rolle
spielt [Kri01]. Aus diesem Grund ist auch die empfohlenégm@:menge von Kali

(K20) fur Raps fast doppelt so hoch wigrfandere Getreidesorten [Vet94].
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Tabelle 5.6:Vergleich der spezifischen Aktidten von verschiedenen Getreidesorten.
Alle Angaben in Bg/kg und bezogen auf das Feuchtgewicht.

210pb 226Ra 228Ra 228-|-h 40K

A2 u(AP|A uA) | A uA) | A uA) | A uA)
Gerste | 097 044|012 008|021 0,16] 0,12 0,09 099 15
Hafer | 1,58 0,72 | ¢ 0,05°¢ 0,03 0,01| 099 39
Raps | 0,47°¢ 0,13 0,09| 0,23 0,06 0,10 0,10 244 10
Roggen | 0,66°¢ 0,07°¢ 0,18¢ 0,14°¢ 123 5
Tritikale | 0,30¢ 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.

¢ nur ein Messwert oberhalb der Erkennungsgrenze vorhanden.
d kein Messwert oberhalb der Erkennungsgrenze vorhanden.

5.7 Gemuse

Gentise konnte éstenfern vom Hof ,,Jeinsen” undigtennah vom Betrieb ,,Gin-

deich” bezogen werden. Eine Auflistung der Proben und deren Beschreibung findet
man in Tabelle 5.7. Zu@gzlich zu den Standorten ,,Jeinsen und {iG&teich” wurden
Kartoffeln aus Gestorf und Rhabarber augn@ner beprobt. Da keiner der Betrie-

be Karotten anbaute, wurden diese auf einem Wochenmarkt in Hannover-Linden er-
worben. Sie stammen von de&nerei ,,Klages" in Uetze-Katensen (Biolandbetrieb
Nr. 31693). Zu diesen Karotten konnte keine Bodenprobe entnommen werden. Wenn
moglich, wurden, wie oben beschrieben, auch nicht zum Verzehr geeignete Pflanzen-
teile untersucht, um Informationéier die Translokation der Radionuklide innerhalb
der Pflanze zu gewinnen. Wurzelwerk wurde prinzipiell verworfen, da die Mésse f
einey-spektrometrische Analyse nicht ausreichte.

Betrachtet man die Gesamtheit der Proben, so kann die Verteilung \iimtictagn Ra-
dionukliden in guter ldherung als logarithmische Normalverteilung beschrieben wer-
den. So sindiir die Gesamtheit aller Gdimeproben die QQ-Plots der Messergebnisse
oberhalb der Nachweisgrenze in den Abbildungen 5.7 bis 5.12 dargestellt. Insgesamt
zeigt sich eine gut&bereinstimmung, so dass die Annahme einer logarithmischen
Normalverteilung nicht abgelehnt werden kaniir 28U und 23%U wurde kein Test

auf eine Verteilung durchg@éhrt, da die Anzahl der Proben, bei denen die ermittelte
spezifische Aktiviét oberhalb der Nachweisgrenze lag, niihff bzw. vier zu gering

war. Wahrend sichiir 21°Pb eine sehr gut&bereinstimmung mit der Hypothese ei-

ner logarithmischen Normalverteilung zeigt, kann man*PK eine Abweichung von
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Tabelle 5.7:Zusammenstellung der untersuchten Geaproben.

Code Datum Ort Beschreibung
GrGeEPBKO1 02.10.2002 Gmdeich Blumenkohl
GrGeEPKaO1 02.10.2002 (ardeich Kartoffeln
GrGeEPKr01 03.09.2002 Gndeich Kohlrabi
GrGeEPKs01 03.09.2002 @rdeich Kopfsalat
GrGeEPLa0O1 02.10.2002 (ardeich Lauch
GrGeEPMgO1 03.09.2002 Gndeich Mangold
GrGeEPPe01 02.10.2002 irdeich Petersilie
GrGeEPRdO1 03.09.2002 @Brdeich Radieschen
GrGeEPRDbO1 02.10.2002 @Brdeich Rote Bete
GrGeEPWeKO01 03.09.2002 (ardeich Weil3kohl
GrGeEPWKO1 02.10.2002 Gmdeich Wirsingkohl
JeGeEPBkO1 13.09.2001 Jeinsen Blumenkonhl
JeGeEPBr02 21.09.2001 Jeinsen Brokoli
JeGeEPEQ01 14.08.2001 Jeinsen Einlegegurken
JeGeEPGKO1 22.11.2001 Jeinsen Uakohl
JeGeEPKpO1 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
JeGeEPR002 21.09.2001 Jeinsen Rosenkohl
JeGeEPRbO1 14.08.2001 Jeinsen Rote Bete
JeGeEPWeKO01 13.09.2001 Jeinsen Weil3kohl
JeGeEPWKO01 13.09.2001 Jeinsen Wirsingkohl
LiGeEPKa01 02.11.2002 Uetze-Katensen Karotten
GeGeEPKaO1 15.08.2001 Gestorf Kartoffeln
GuGeEPRhAO1 15.07.2001 u@mer Rhabarber
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Erwarteter Wert
Erwarteter Wert

Beobachteter Wert Beobachteter Wert
Abbildung 5.7: QQ-Plot fur die Abbildung 5.8: QQ-Plot fir die
210pp-Aktivitat in Geniiseproben. 226Ra-Aktivitat in Geniiseproben.

der Interpolationsgeradeiirf kleine Werte erkennen. Dieadst auf den regulativen
Charakter def%K-Aufnahme von Pflanzen schlieBen. O &lle anderen Nuklide die
Anzahl der Messwerte oberhalb der Nachweisgrenze bedeutend kleiner wafjrsind f
diese Nuklide Spekulationdiber die Ginde der Abweichungen von einer logarith-
mischen Normalverteilung schwierig.

Die Verteilung der spezifischen Aktidten von nur zum Verzehr geeigneten Bestand-
teilen des untersuchten Géses findet man mit den dazu@eigen statistischen Kenn-
daten in Tabelle 5.8.

Hierbei fallen ungewhnlich 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 Wurzaigesin-

mal fur Werte oberhalb der Erkennungs- und einmal lediglioshWerte oberhalb der
Nachweisgrenzen statistisch analysiert. Zur Veranschaulichung d&ndénung von
statistischen Kenndaten (Mittelwerte, Standardabweichungen, Erwartungswerte usw.)
durch die Anwendung des Algorithmus voreESEL und COHN geschah dies jeweils

auf zwei verschiedene Artenamlich zurachst nur unter Béicksichtigung der signi-
fikanten Werte und dann mit Hilfe des oben beschriebenen Algorithmus zas

und CoHN auch mit gescaitzten Werten. Dabei wird folgendes deutlich:

» Die Erwartungswerte der spezifischen Akttén unterscheiden sich, je nach-
dem, ob man Werte zwischen der Erkennungs- und Nachweisgrerizkbieh-
tigt, nicht erheblich. Allerdings steigt die geometrische Standardabweichung bei
der Hinzunahme dieser Werte in der Regel, und zwar zum Teil deutlich (Bsp.
210pp von 1,8 auf 3,0).
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Beobachteter Wert Beobachteter Wert
Abbildung 5.9: QQ-Plot fir die Abbildung 5.10: QQ-Plot fr die
228Ra-Aktivitat in Geniiseproben. 228Th-Aktivitat in Geniiseproben.

Erwarteter Wert
Erwarteter Wert

Beobachteter Wert Beobachteter Wert
Abbildung 5.11: QQ-Plot fir die Abbildung 5.12: QQ-Plot fir die
40K - Aktivit at in Geniiseproben. 137Cs-Aktivitat in Geniiseproben.

90



5.7 Gemiise

Tabelle 5.8: Statistische Daten der spezifischen Akéviton zum Verzehr geeigneten
Geniiseproben ohne Unterscheidung in Wurzel- und Blatiggnin=28).

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

N2 13 22 14 15 6 7 28
arithm. MW. in Bg/kg 0,47 0,14 0,135 0,08 0,10 0,008 116
arithm. Stabw. in Bg/kg 0,67 0,15 0,14 0,22 0,14 0,008 64
geo. MW. in Bg/kg 0,15 0,08 0,06 0,02 0,015 0,006 102
geo. Stabw. 5,0 3,4 41 5,6 3,1 2,1 1,6
EW (log) in Bg/kg® 054 0,16 0,16 0,10 0,10 0,008 115
R2 (log-normal)© 0,96 093 0,96 0,92 0,95

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

* Durch die Anwendung des Verfahrens voElE$EL und CoHN und die damit
verbundene Béicksichtigung von Scktzwerten @ir Messwerte unterhalb der
Erkennungsgrenze sinkt der Erwartungswert deutlich. Dieser (zu erwartende)
Effekt hangt von der Anzaht der Messwerte unterhalb der jeweiligen charakte-
ristischen Grenze und vom Grad débereinstimmung zwischen angenomme-
ner und tatachlich vorhandener logarithmischer Normalverteilung ab.

» Die Anwendung des ELSEL-COHN-Algorithmus fihrt in beiden &lle zu einer
erheblichen Vergif3erung der geometrischen Standardabweichung. Diese geo-
metrische Standardabweichung entspricht also nicht der in den Proléchtats
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 Aktivitt auch den Grad der Unkenntiiiser diese wider.

» Bei der Verwendung des B SEL-COHN-Algorithmus mit Daten oberhalb der
Nachweisgrenze ergeben sich etwas niedrigere Erwartungswerte im Vergleich
zur Anwendung auf Daten, die ztzlich 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 Aktivin zum
Verzehr geeigneten Gameproben ohne Unterscheidung in Wurzel- und
Blattgeniise (n=28).

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

Vi > NWG

N2 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 Ba/kg® 1,30 0,26 0,25 0,22 0,29 0,02 115
R2 (log-normal)© 096 093 0,96 0,92 - - 0,95

Verfahren nachHELSEL und CoHN mit Werteny; > NWG

Nd 28 28 28 28 28 28 28
geo. Stabw. 3,7 3,3 2,3 49 - - 1,6
EW (log) in Bg/kg® 0,40 0,13 0,12 0,09 - - 115
yi > EG

N2 13 22 14 15 6 7 28
geo. Stabw. 30 26 18 39 18 20 16
EW (log) in Bg/kg® 1,15 0,19 025 0,19 0,33 0,02 115
R? (log-normal)® 091 097 095 093 098 092 0,95

Verfahren nachHELSEL und COHN mit Werteny; > EG

N d 28 28 28 28 28 28 28
geo. Stabw. 50 34 41 56 31 21 16
EW (log) in Bg/kgP 054 016 016 0110 0,10 0,008 115

a Anzahl der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze.

b Erwartungswert bei angenommener logarithmischer Normalverteilung nach Gl. (5.4).
¢ R? der Interpolation im QQ-Plot bei angenommener logarithmischer Normalverteilung.
d Anzahl der bdicksichtigten Messwerte (Summe aus signifikanten und @ézeh
Messwerten oberhalb der Erkennungsgrenze).
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von 238y und 2%°U eine Auswertung der Messergebnisse nicht mehr sinnvoll
moglich ist.

» Aus diesen Qinden wurde, wie schon oben etant, ir alle Datenatze der
spezifischen Aktiviat 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 grof3en geometrischen Standardabweichun-
gen Ergebnisse des Extrapolationsvorgangs sind und nicht notwendigerweise die
tatsachlich gegebene Schwankungsbreite der spezifischen Altémicharakte-
risieren.

» Die mathematischen Grenzen der Anwendbarkeit des Verfahrens rogsgt
und GoHN wurden oben beschrieben (siehe Seite 74). Allerdings ist die Extra-
polation von Verteilungen, bei denen die &ttungen von Kenndaten (Erwar-
tungswert, geometrische Standardabweichung) auf wenigen Messwerten beru-
hen, auch dann mit grof3en Unsicherheiten behaftet, wenn die Miarcimig des
eigentlichen Algorithmus kein Problem darstellt - eben weil dieg&alng der
Kenndaten einer Verteilung mit wenigen Messwerten unsicher istid@amin-
aus muss die Aussage, dass 20 % der Wertéigeam um die Verteilung der
unbekannten 80 % zu s&tzen, kritisch hinterfragt werden, da die (z.B. durch
die Messunsicherheit gegebenen) Schwankungsbreite in diesen 20 % grol3e Aus-
wirkung auf die Verteilung der nicht bekannten 80 % haben kann.

Die Unterteilung in nicht essbare oder zum Verzehr geeignete Pflanzenteilekber
sichtigt nicht die unterschiedliche Situation bei Wurzel- bzw. Blattigeen Bei Wur-
zelgeniise besteht ein ganz erheblicher pflanzenphysiologischer Unterschied zwischen
der zum Verzehr geeigneten Wurzel oder Knolle und nicht essbaren Pflanzenteile wie
z.B. Blattern. Bei Blattgeriase bestand der nicht essbarer Anteil in der Regel aus Deck-
blattern, die in ihrer Entstehung und vor allem Funktion den zum Verzehr geeigneten
Pflanzenteilen gleichen. Deshalb wurden die vorliegenden Proben nochmals in Blatt-
gemise (Blumenkohl, Wirsingkohl, Weil3kohl, Gmkohl, Brokoli, Kopfsalat, Man-

gold, Lauch, Petersilie, Rhabarber) und Wurzelgsen(Kohlrabi, Rote Bete, Einle-
gegurken, Knollenpetersilie, Karotten und Kartoffeln) eingeteilt. Kohlsorten wurde als
Blattgenuse angesehen, um der Kategorie ,,Blattgsef hinreichend viele Messwer-

te oberhalb der Erkennungs- und Nachweisgrenze zuordnetrneh.

5.7.1 Wurzelgemise

Durch die Aufteilung in Wurzelgeiise und Blattgeiirse 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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5 Spezifische Aktivititen natiirlicher Radionuklide in Lebensmitteln

Tabelle 5.10:Statistische Auswertung der spezifischen Akéiviton Wurzelgerase.

210pp 226Rg 228Rg 228ThH 238y 2385y 40K

esshar (n=10)

N2 1 7 4 4 1 3 10
arithm. MW in Bg/kg 0,15 0,07 0,07 0,02 0,11 0,008 126
arithm. Stabw. in Bg/kg 0,06 0,09 0,04 0,003 78
geo. MW in Bg/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 Bg/kg P 0,07 0,07 0,02 0,008 127

nicht essbar (n=6)

N2 6 6 5 5 3 4 6

arithm. MW in Bqg/kg 2,33 053 059 040 0,31 0,03 167
arithm. Stabw. in Bg/kg 0,99 024 033 028 0,27 0,01 78
geo. MW in Bg/kg® 2,13 048 051 026 0,22 0,03 153
geo. Stabw. 1,7 1,6 1.8 3,2 2,3 16 1,6
EW (log) in Bg/kg P 2,40 054 060 052 0,32 0,03 170

Faktor nicht essbar / essbar

arithm. MW 1550¢ 7,6 8,4 184 28 3,7 13
EW 7,7 8,4 27,0 38 13

a Anzahl der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze.
b Erwartungswert bei angenommener logarithmischer Normalverteilung nach Gl. (5.4).
¢ Diesem Verfltnis liegt nur ein Messwert zugrunde.
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5.7 Gemiise

Man erkennt, dass die spezifischen Ak&t@n 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 Zeild=gktor essbar / nicht essbadurch den Quotien-

ten aus der spezifischen Aktigitin nicht essbaren zu essbaren Pflanzenbestandteilen
quantifiziert wird. Dieser Faktor istif 219Pb und??®Th besonders hoch, was im Fall
von?1%Pb durch Deposition von luftgetragenétiPb auf der Blattoberfiche des nicht
zum Verzehr bestimmten Teils der Pflanze @rkiverden mag. Aber auchirfandere
Nuklide liegt der Unterschied der spezifischen Ak#vigwischen essbaren und nicht
essbaren Teilen einer Pflanze bei einem Faktor detithen 1. Dasdsst darauf schlie-
Ben, dass diese Radionuklide haaptdich gebst im Bodenwasser von der Pflanze
aufgenommen und dann durch Transpiration im Xylem in ditBF transportiert und
dort eingebaut werden. Eine Ausnahme bildet ¥#s das mit einem Veraltnis von

1,3 anmhernd gleichverteilt wird. Das wiederum etk sich dadurch, dass Kalium
als wichtiges Mhrelement eine entscheidene Rolle bei Stoffwechsedwvagen in der
pflanzlichen Zelle spielt und somit gleichermal3en iat&rn und Wurzelwerk bénigt

wird und auch im Phloem transportiert werden kann.. 8@gtwird diese Aussage in
[Chi00], wo die Verteilung vorf°K in Lublin (Polen) in diversen Geiisen bestimmt

und dabei zwischen essbaren und nicht essbaren Bestandteilen unterschieden wird.
Dort beschreiben @BowsKI ET AL., dass in den Knollen von Karotten in etwa die-
selbe spezifische Aktivit gemessen wurde wie in derdern. Insgesamt stimmt die
dort ermittelte spezifische Aktiat von4%K gut mit der am ZSR ermitteltefiberein
(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
[BfSO1] und [Mau89] zwei Vedffentlichungen ge@hlt, die ihrerseits eine Daten-
sammlung d@ir Deutschland [BfS01] und eine Literaturrecherche in England [Mau89]
prasentieren. Insgesamt liegen die am ZSR ermittelten Werte innerhalb der dort an-
gegebenen Schwankungsbreite der spezifischen Aktidine augihrlichere Zusam-
menstellung der in der Literatur w@fentlichten 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 [MESOO0f] angegebeneraltais-

se zwischen Trocken- und Feuchtgewicht umgerechnet, um die Vergleichbarkeit der
Messwerte zu geahrleisten. Aufgrund deriffle der Daten wird an dieser Stelle auf
einen audihrlichen Vergleich zwischen den am ZSR ermittelten und in der Literatur
prasentierten Daten verzichtet und nur die allifjsten Erkenntnisse dargelegt:

« Fir 219Pb ergaben die Messungen am ZSR lediglich einen Wert oberhalb der
Erkennungsgrenze (Einlegegurken). Dieser Wert liegt gut in der Schwankungs-
breite der vebffentlichten Daten.

» Die grol3te Anzahl der véffentlichten Messergebnisse findet man in der Lite-
ratur fur 225Ra. Diese Werte variieren, je hach Randbedingungen, um zwei bis
drei GibRenordnungen. Dabei ergibt sich eine dubereinstimmung mit Wer-
ten des ZSR, die auch bei der Differenzierung nach Karotten und Kartofieln, f
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5 Spezifische Aktivititen natiirlicher Radionuklide in Lebensmitteln

Tabelle 5.11:Zusammenfassung der spezifischen Akéitet in Bg/kg bezogen auf das Feuchtgewicht in zum Verzehr geeignetem
Wurzelgentise im Vergleich mit der Literatur. Fettgedruckte Werte lagen oberhalb der Nachweisgrenze.

210pp 226R4 228R4 228Th 238 235( 40K
N 1 7 4 4 1 3 10
EW (log) in Bg/kg 0,07 0,07 0,02 0,008 127
geo. Stabw. 2,4 3,7 4,1 1,4 1,7
Ort Art
Grindeich Kartoffeln 0,04 0,02 168+ 09
Grundeich Kohlrabi 0,0124- 0,006 097+ 05
Grindeich Rote Bete 0,14 0,06 0,29+-0,16 0,14+ 0,04 095+ 08
Grundeich Radieschen 0,10+ 0,02 0,03+ 0,01 0654 03
Jeinsen Einlegegurken 0,1#0,05 0,03+ 0,01 0,008t 0,004 063+ 03
Jeinsen Knollenpetersilie 0,140,04 311+ 16
Jeinsen Kohlrabi 0,05 0,02 058+ 03
Jeinsen Rote Beete 0,16+ 0,08 1864 10
Uetze Karotten 0,154+0,01 0,11+0,03 0,03+0,01 0,114+0,07 0,0114+0,005 109+ 06
Gestorf Kartoffeln 0,03+ 0,01 0,010+ 0,005 089+ 05
Literatur
[BfSO1] Kartoffeln 0,02 -0,63 0,02-1,3 0,02 - 3,09 122 -194
[BfS01] Karotten 0,02-4,9 0,06 - 0,49 0,07-2,31 72-134
[BfSO1] Ubriges Gertise 0,007 -0,34 0,006-0,71 0,1-1,26
[Mau89] Kartoffeln 0,02 0,007-0,1 100
[Mau89] Wurzel Gerise allg. 0,008 0,01-0,2 0,03 130
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die auf Grund der Verzehrsgewohnheiten dié3ie Anzahl an Daten vorliegen,
bestehen bleibt. iif 222Ra ist dem Autor lediglich eine Literaturquelle bekannt,
in der die spezifische Aktivdtt von Genilise untersucht wurde [Yu99]. Der dort
veroffentlichte Wert von 0,15 Bqg/kg stimmt liegt in derselbendGenordnung
wie der am ZSR ermittelte Erwartungswert von 0,07 Bg/kg.

« Fur 228Th ist ebenfalls nur eine Literaturangabe bekannt [Fri89]. Die dort ver-
offentlichten Werte liegen unter den am ZSR bestimmten Werten (Abweichun-
gen um ca. einen Faktor 3). Allerdings sind keine Informatiditesr die nairli-
che Schwankungsbreite der spezifischen Akiiwiton??8Th verfugbar. Zuétz-
lich ist die Anzahl der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze mit vier so
klein, so dass die Berechnung von Ersatzwerten fraglich ist (waSbngen
auch fir 228Ra gilt). Dies diickt sich auch in der groRen geometrischen Stan-
dardabweichung von 4,1 aus, so dass der am ZSR ermittelte Erwartungswert als
recht unsicher angesehen werden kann.

« Einige Autoren veiffentlichten spezifische Aktiviiten von?38U in Geniise.
Wahrend am ZSR nur ein Messwert oberhalb der Erkennungsgrénzéff
ermittelt werden konnte (Karotten), sind auch in der Literatur kaum Angaben
zu 23U ausfindig zu machen. Insgesamt liegen die meistebffestlichten
Vergleichsergebnisse unter dem am ZSR bestimmten Wert. Allerdidigslér
ZSR-Wert in die Schwankungsbreite der in [BfS01] und [Wic97] angegebenen
spezifischen Aktiviiten. Anhand von einem Messwert sind geantative Aus-
sagen zum Gehalt vai#eU jedoch sehr fraglich.

« Beziglich4%K kann von einer sehr gutdsbereinstimmung der ermittelten Wer-
te mit Literaturdaten gesprochen werden.

5.7.2 Blattgemise

Insgesamt standeiirf Blattgentise im Vergleich zu Wurzelgeime mehr auswertbare
Messergebnisse zur Vé&gung. Eine Zusammenstellung der spezifischen Aktiert
aufgeteilt in essbaren und nicht zum Verzehr geeigneteniGerimdet man in Tabelle
5.12.

Dabei war die Konzentration vat?K mit 110 Bg/kg bezogen auf das Feuchtgewicht
etwa einhundert mal@her als die der anderen Nukliden, von denen die Konzentrati-
on des*!%b immerhin noch ungéhr viermal so groR war wie die der verbleibenden
Nuklide. Hohere?1%Pb-Werte in Blattgeriasse im Vergleich zu den anderen Produkten
der 238U-Zerfallsreihe lassen sich wiederum als Deposition €&Bb als Folgepro-
dukt des emaniertef??Rn interpretieren. Die Unterscheidung in essbaren und nicht-
essbaren Teil einer Pflanze bestand bei Blattgenim Wesentlichen aus der Trennung
in nicht zum Verzehr geeignete Deckbier und den darunter liegendeimgeren, und
zum Verzehr bestimmten Bitern. Die Wurzeln einer Pflanze wurden verworfen, da
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5 Spezifische Aktivititen natiirlicher Radionuklide in Lebensmitteln

Tabelle 5.12:Statistische Auswertung der spezifischen Akéiviton Blattgerise.

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

essbar
N2 12 15 10 11 5 4 18
arithm. MW in Bg/kg 0,72 0,18 0,17 0,11 0,15 0,008 110
arithm. Stabw. in Bg/kg 0,72 016 0,15 0,13 0,16 0,010 56
geo. MW in Bg/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 Bg/kg® 080 0,22 0,20 0,6 0,15 0,008 110

nicht essbar

N a 8 7 7 6 5 4 8
arithm. MW in Ba/kg 096 022 028 022 019 0016 100
arithm. Stabw. in Bg/kg 048 020 0,20 025 0,14 0,009 23
geo. MW in Bg/kg 081 016 023 011 0,16 0,014 97
geo. Stabw. 20 25 18 33 18 16 1,3
EW (log) in Bg/kgP 1,03 024 028 023 0,18 0,016 100

Faktor nicht essbar / essbar

arithm. MW 133 122 166 194 128 200 0,90
EW 129 108 140 143 127 200 0,91

a Anzahl der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze.
b Erwartungswert bei angenommener logarithmischer Normalverteilung nach Gl. (5.4).
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die Masse zury-spektrometrischen Bestimmung der Aktatitnicht ausreichte. Wie

nach der so vorgenommenen Unterscheidung in essbaren und nicht essbaren Teil einer
Pflanze zu erwarten war, unterscheiden sich die spezifischen Akdiniin den beiden

Teilen nicht wesentlich. Der Quotient aus spezifischer Akihiin nicht essbaren Tell

und essbaren Teil ist in Tabelle 5.12 mit angegeben und schwiandtief verschiede-

ne Nuklide um eins. In Tabelle 5.13 sind &lersicht die einzelnen in dieser Arbeit
ermittelten spezifischen Aktiaten und Vergleichswerte aus [BfS01] und [Mau89]
angegeben. In Tabelle A.18 im Anhang auf Seite 229 sind analog zum WurZelgem
weitere in der Literatur zu findende Messergebnisse dargestellt.

Dazu ist folgendes anzumerken:

« Die hochsten Werte voR%Pb befinden sich in Pflanzen mit groRer Blattober-
flache wie Giinkohl, Wirsingkohl oder Mangold. Dabei liegen die spezifischen
Aktivit aten von?1%Pb an der oberen Grenze der in der Literatur angegebene
Schwankungsbreite. Lediglich in [BfS01] und [Car95] wird v@mlich hohen
210pp-Werte berichtet.

« Die Gehalte arf?®Ra liegen ebenfall§iber den in der Literatur zu findenden
durchschnittlichen spezifischen Aktigien. Allerdings befinden sie sich inner-
halb der Schwankungsbreite der in [BfS01], [Nal97] und [BMU3#]Deutsch-
land dargelegten Werte und sind in gut#vereinstimmung mit [San02]. Noch
wesentlich khere spezifische Aktivaten (Erfdhung umiber einen Faktor 100
im Vergleich zu dieser Arbeit) werden in [GNO3] etwnt, wobei diese Unter-
suchungen auch in einem Gebiet starkodtier naiirlicher Radioaktiviét vor-
genommen wurden (Ramsar, Iran). Bemerkenswerter Weise wurdéclesta
226Ra Gehalt von allen untersuchten Blattgesan sowohl in [GNO3] als auch
in dieser Arbeit in Petersilie gefunden.

« Fur 22%Ra standen mit [Rad96] und [Yu99] lediglich zwei Vergleichswerte aus
der Literatur zur Verfigung. Diese befinden sich mit 0,15 Bg/kg in gutHrer-
einstimmung mit dem am ZSR durchschnittlich ermittelten Wert (0,20 Bqg/kg).

« Der Erwartungswert der spezifischen Aktatitvon228Th lag bei 0,16 Bg/kg.
Die einzige dem Autor bekannte Vergleichsliteratur stellte dabei wie beim Wur-
zelgeniise [Fri89] dar. Die dort angegebenen Thorium-Konzentrationen liegen,
ebenfalls wie beim Wurzelgeinse, deutlich unter den am ZSR ermittelten Wer-
ten. Allerdings kann in [Fri89] kaum eine Aussaigjeer die Schwankungsbrei-
te der spezifischef?®Th-Aktivitat in Pflanzen getroffen werden, da in der Re-
gel jede Gerasesorte nur einmal, maximal jedoch an zwei Standorten gemes-
sen wurde. Im Vergleich zu anderen Gisearten findet RINDIK die hdchsten
Konzentrationen voR?8Th in Petersilie, was mit denen in dieser Arbeit berech-
neten Werten in guteUbereinstimmung steht. Dabei wird auf den bedeuten-
den Einfluss der Probenvorbereitung hingewiesen: Messungen an Petersilie, die
,,haushalt$blich* gewaschen wurde, ergaben eine um 60 8hdre Aktiviat
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Tabelle 5.13:Zusammenfassung der spezifischen Akditen fir natirliche Radionuklide in Bg/kg bezogen auf das Feuchtgewicht

in Blattgenuse im Vergleich mit der Literatur. Fettgedruckte Werte lagen oberhalb der Nachweisgrenze.

210pp 226R4 228R4 2287 238 235() 40K
ZSR N 12 15 10 11 5 4 18

EW (log) in Bg/kg 0,80 0,22 0,20 0,16 0,15 0,008 110

geo. Stabw. 3,4 3,3 3,5 5,8 2,6 2,6 1,6
Ort Art
Griindeich  Blumenkohl 0,69 0,28 0,26+ 0,08 242+ 13
Jeinsen Blumenkohl 0,13+ 0,02 062+ 03
Jeinsen Brokoli 062+ 03
Jeinsen Qinkohl 1,224+ 0,11 0,29+-0,01 0,23£0,02 0,27£0,02 0,21+ 0,06 0,008+ 0,003 106+ 05
Grindeich  Kopfsalat 0,41+0,08 0,15-0,01 0,11+0,04 0,06+ 0,01 058+ 03
Jeinsen Kopfsalat 1,00+ 0,13 0,46+0,02 0,45-0,04 0,45:£0,05 0,460,213 0,03:£0,01 096+ 05
Griindeich Lauch 0,50+ 0,12 0,20+£0,03 0,32+0,08 0,18+-0,02 0,30+0,12 075+ 04
Jeinsen Lauch 0,1F 0,08 0,04+ 0,01 053403
Grundeich Mangold 1,914+ 0,19 0,074 0,02 1454+ 07
Jeinsen Mangold 0,77+ 0,24 0,29+ 0,02 0,24+-0,05 0,23+-0,02 1814+ 09
Grundeich Petersilie 1,454+ 0,17 0,30+0,05 0,30+0,08 0,18+ 0,03 1194 06
Jeinsen Petersilie 1,74+ 0,24 0,61+0,07 0,44+0,17 0,29+0,04 0,60+ 0,26 216+ 11
GUmmer Rhabarber 0,09 0,04 053+ 03
Jeinsen Rosenkohl 0,190,05 0,02+ 0,01 0,006+ 0,004 0,006+ 0,003 129+ 07
Grindeich  Weil3kohl 0,26- 0,05 065+ 04
Jeinsen Weil3kohl 0,020,03 0,144+0,04 0,07+-0,01 078+ 04
Grundeich  Wirsingkohl 2,30+ 0,17 0,17+-0,03 0,38+-0,11 0,18+-0,02 0,214+0,10 1244 06
Jeinsen Wirsingkohl 0,05 0,01 0,024+ 0,01 116+ 06
Literatur
[BfS01] Kohl 0,004-1,28 0,01-0,68 0,02 -0,75 59 - 196
[BfS01] Ubriges Gerise 0,007-0,34 0,006-0,71 0,1-1,26
[Mau89] ,,green vegetables" 0,03 0,01-0,06 40 - 240
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(die sehr gut mit der des ZSR vergleichbar ist) als eine besondensiigrm
gereinigte Petersilien-Probe. Diese im Vergleichiéten Konzentrationen wer-

den in [Fri89] auf Resuspension zwwkgefihrt. Dies wirde auch erldren, dass

228Th und auctt38U in dieser Arbeit haupthlich in den Pflanzen nachweisbar
war, die entweder bodennah mit einer grof3en Blattohem# wachsen (Kopf-

salat, Lauch, Petersilie) oder sich durch besonders lange Standzeiten auszeich-
nen (Giinkohl). Desweiteren weisen die am ZSR ermittelten Daten eine groR3e
geometrische Standardabweichung von 3,7 (experimentell) bzw. 5,8 (rach H
SEL-COHN-Verfahren) auf, so dass einige einzelne Messdaten in inr@R&r-
ordnung durchaus mitden 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 grof3en geometrischen Standardab-
weichung fihrt.

Erwarteter Wert

Beobachteter Wert

Abbildung 5.13: QQ-Plot fir die?28Th-Aktivitat in Blattgeniise.

« Fur 228U standen lediglich iinf Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenzen
zur Verfigung. Wahrend einige Autoren geringefé8U Konzentrationen be-
schreiben, liegt der am ZSR ermittelte Erwartungswert der spezifischen Akti-
vitat innerhalb deriir Deutschland in [BfS01], [Nal97] und [BMU94] angege-
benen Schwankungsbreite. Allerdings ist die Aussagekraft eines auf lediglich
funf Messwerten beruhenden Erwartungswertes recht limitiert.
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Tabelle 5.14:Spezifische Aktiviiten von Him- und Brombeeren im Vergleich. Alle
Angaben in Bg/kg und bezogen auf das Feuchtgewicht. Werte oberhalb
der Nachweisgrenze sind fettgedruckt.

Ort Art 210pp 226Ra 228Th 238y 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

[BfSO1] Obst 0,02-2,29 0,01-2,12 0,02-2,80 23-164
[BfSO1] 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

[Chi0O0] Himbeere 81

« Die 4%K-Gehalte in unterschiedlichen Proben schwanken mit einer geometri-
schen Standardabweichung von 1,6 doch recht erheblich. Insgesamt zeigen der
berechnete Erwartungswert der spezifischen Akdiviit 110 Bg/kg und auch
die Schwankungsbreite der Einzelmesswerte eine gbiereinstimmung 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 lonnen die hohen Wertéf21%Pb und*°K aus [BfS01] spezielliir Beerenobst
nicht besatigt werden. Vidhrend die Messergebnisse des ZSR gut innerhalb der in
[BfS01] angegebenen Schwankungsbreitedbst liegen, werden spezielifBeeren-

obst deutlich bhere Werte angegeben. Allerdings liegen alle anderen in der Literatur
verfugbaren Angaben deutlich unter denn von [BfSQlk]Beeren, so dass mit dieser
Ausnahme von einer veiinftigen Ubereinstimmung mit Literaturdaten gesprochen
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werden kann. \elhrend sowoh#3°U als auch?38U nicht nachgewiesen werden konn-
te, existiert fir 228Th ein Messwert oberhalb der Erkennungsgrenzen, der unter dem in
[Mau89] angegebenen Vergleichswert liegt. Ein signifikanter Unterschieigghelz

der Gehalte an natlichen Radionukliden zwischen Brom- und Himbeeren konnte
nicht festgestellt werden.

5.8.2 Pilze

Zur Untersuchung von natlichen Radionukliden in Pilzen standen drei Mischpro-
ben unterschiedlicher Pilzarteramlich von Maronen-Bhrlingen, Schirmlingen und
Violetta-Ritterlingen, aus einem Waldgebiet nahe Reinhausen zuigtanf (siehe Ta-

belle A.14). Pilze sindiir die Akkumulation vort3’Cs bekannt, allerdings sind Anga-
benliber die Aktivi&at von naiirlichen Radionukliden eher selten. Messtechnisch kann
bei einer sehr hohel’Cs-Konzentration der dadurch erzeugt Compton-Untergrund
das Analysieren von Peaks unterhalb der daz@wggén Compton-Kante erschweren
oder auch verhindern. Die in dieser Arbeit ermittelten spezifischen Akt@ntlonnen
Tabelle 5.15 entnommen werden.Atend sowohlifr 22%Pb als auchiir °K alle
Messwerte oberhalb der Nachweisgrenze lagen, koniitef?3Th, 238U, 228Ra und

235 nur ein bzw. zwei Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze gefunden werden.
226Ra konnte nicht nachgewiesen werden. Insgesamt zeigen die ermittelten Daten eine
guteUbereinstimmung mit den in [BfS01] und [Kir98] angegebenen Werten. Sowohl
die 21%Pp- als auch dié38U- und“°K-Gehalte liegen dabei im unteren Bereich der in
[BfSO1] angegebenen Schwankungsbreite.

5.9 Gesamtnahrung

Gesamtnahrung konnte, wie oben beschrieben, an drei Wochen métdgs tvon

der Hauptmensa der Univei&itHannover bezogen werden. Die genaue Zusammen-
setzung kann dabei ebenso wie die Bestandteile einegsemativen krhsticks und
Abendessens Tabelle A.1 im Anhang entnommen werden. Die Ergebnisgsoiek-
trometrischen Untersuchung sind in Tabelle 5.16 auifigetf

Dort findet man den Erwartungswert und die geometrische Standardabweichung der
spezifischen Aktiviiten im Mittagessen sowie die Resultate der Einzelmessungen von
Fruhstick und Abendessen. Insgesamt zeigt sich eine rechiipgeeinstimmung mit

den Literaturwerten.

» Derindieser Arbeit nach der Berechnung der Ersatzwerte ermittelte Erwartungs-
wert liegt innerhalb der in [BfS01] angegebenen Schwankungsbreite. Aber auch
andere Vebffentlichungen wie [Shu94], [Lal80] oder [PF97] b&sgen den in
dieser Arbeit ermittelten Wert. Die spezifischéfiPb Aktivitaten im Fiihstick
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5 Spezifische Aktivititen natiirlicher Radionuklide in Lebensmitteln

Tabelle 5.15:Aktivit aten von Pilzen im Vergleich. Alle Angaben in Bg/kg und bezogen auf das Feuchtgewicht. Werte oberhalb
der Nachweisgrenze sind fettgedruckt.

Ort Art NHO_HVU Nmm_Nm. Mmm_ﬂm. Mmm._u_)_ Mwmc Mwmc bo_A
Reinhausen MaronenéRrlinge | 0,17+ 0,03 0,04+ 0,02 0,04+0,010 0,074+ 0,03 61+ 03
Reinhausen Violetta Ritterling | 0,96+ 0,27 0,11+0,04 0,55+0,31 0,06+0,03 71+04
Reinhausen Schirmlinge 0,72+ 0,04 28+ 01
MW, @ 0,62 0,04 0,07 0,31 0,06 53
Stabw.” 0,41 0,05 0,34 22
Literatur
[BfS01] Pilze 0,1-4,1 0,01-16 0,18-5,1 8-233
[Kir98] Pilze © 0,4-3,6 1,0-8,5

a arithmetischer Mittelwert der drei Proben.
b arithmetische Standardabweichung der drei Proben.
¢ Mittelwert diverser Pilzsorten.
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5.9 Gesamtnahrung

Tabelle 5.16:Spezifische Aktividiten der untersuchten Gesamtnahrung im Vergleich.
Alle Angaben in Bg/kg und bezogen auf das Feuchtgewicht. Werte ober-

halb der Nachweisgrenze sind fettgedruckt.

Datum 210pp *°Ra 228Ra 2281 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.)? 0,10 0,06 0,05 0,02 63
geo. Stabw? 1,4 2,2 1,5 2,2 1,2
Frihstiick 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

[BfSO1] 0,01-0,12 0,01-0,04 0,02-0,07

[Shu94] 0,08 0,06 0,08 51
[Shi97] 85¢
[Lal80] 0,07

[PFI7] 0,12 0,08

a Erwartungswert bei angenommener logarithmischer Normalverteilung nach Anwendung

des HELSEL-COHN-Algorithmus.
b geometrische Standardabweichung.
¢ angegebene geometrische Standardabweichung von 1,6.
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5 Spezifische Aktivititen natiirlicher Radionuklide in Lebensmitteln

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

« Der Erwartungswert der spezifischen Aktititvon226Ra liegt oberhalb der in
[BfS01] angegebenen Schwankungsbreite. Allerdings stimmt er sehr gut mit den
in [PF97] und [Shu94] vaffentlichten Vergleichsdateaberein, was auchif
das Abendessen und dagikstick zutrifft.

« 228Ra konnte lediglich in Mensaessen und im Abendessen, nicht aberina Fr
stiick nachgewiesen werden. Der Erwartungswiar£8Ra im Mittagessen der
Hauptmensa liegt innerhalb der in [BfS01] angegebenen Schwankungsbreite und
entspricht in etwa dem votf®Ra.

« Die Konzentration vorf?®Th lag etwas unter den in [Shu94] genannten Werten
und war niedriger als die spezifische Aktitivon??Ra.

« Da fiir 23°U und238U nur je ein Wert oberhalb der Erkennungsgrenze ermitteltet
werden konnte, sind diese Nuklide in Tabelle 5.16 nicht auiifigief

« Fir“%K liegen alle Messergebnisse oberhalb der Nachweisgrenze. Die dabei er-
mittelten spezifischen Aktivéitten von“°K 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 [Shi9Fffeet-
lichten geometrischen Standardabweichung von 1,6.

5.10 Trinkwasser

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

Allerdings stammen diese Daten mit Ausnahme ¥&iRa, 22°Rn und“°K aus Ge-
bieten erlbhter nafirlicher Radioaktiviat, so dass die eigentlichen Messwerte nur als
eingeschiinkt repésentativ geltendgnnen. In Spalte 2 der Tabelle 5.17 sind daher in
Klammern Schtzwerte @ir den Bereich nicht edhter naiirlicher Radioaktivi&t an-
gegeben.

Bertuicksichtigt wurden dabei nach [BfSO1] nur so genannte R&aser und \&sser,

die ohne weitere Aufbereitung als Trinkwasser genutzt werdemén. Man erkennt,

dass sich die Radionuklide aus d&fU und232Th-Zerfallsreihen nicht im Gleichge-
wicht befinden, was auf den unterschiedlichen chemischen Charakter der einzelnen
Zerfallsprodukte zuirckzuiihren ist [BfSO1].

106



5.11 Zusammenfassung

Tabelle 5.17:Spezifische Aktiviiten von Trinkwasser aus [BfS01] in mBg/I.

Radionuklid Medianwert Wertebereiéh
238 16 (5)P <0,5-210
226Ra 5 <0,5-32
226Ra (Mineralwasser) 28 <0,5-310
228Th 1 (0,4)° <0,2-6

228Ra 12 (3P <0,5-23
222Rn 5900 <1000 - 160 000
210pp 7 (1,50 <0,2-170
210pg 2 (0,50 <0,1-40

40K 70 3-800

40K (Mineralwasser) 1500 30-16 000

2 Die oberen Grenzerilf die angegebenen Wertebereiche werden durch die 95 %-Perzentile
gebildet.

b Bei den in Klammern angegebenen Werten handelt es sich uaiSarte éir Gegenden
nicht ertohter naiirlicher Radioaktivt, die sich aus dem Veidttnis der Werte aus Gegen-
den erldhter Radioaktivit (Erzgebirge/Vogtland) zum Gesamtgebiet ergeben.

5.11 Zusammenfassung

Ein Uberblick Uiber die in dieser Arbeit berechneten spezifischen Aktigit 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-
zelgeniise, Blattgerise) kann in der Regelif fast alle Radionuklide von ei-
ner logarithmischen Normalverteilung ausgegangen werden. Damit ist der beste
Schatzer des Erwartungswertes der spezifischen Aktidurch Gleichung (5.4)
gegeben.

« Insgesamt zeigt sich eine guibereinstimmung der in dieser Arbeit ermittelten
spezifischen Aktiviiten 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 (mésténs
oder?38U). Dies ist sehr wahrscheinlich darin bégdet, dass die Extrapolation
der Verteilung in den Bereich unterhalb der Erkennungsgrenze zur Bestimmung
eines vollsindigen Satzes an Messwerten immer dann als problematisch anzu-
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5 Spezifische Aktivititen natiirlicher Radionuklide in Lebensmitteln

Tabelle 5.18:Zusammenfassung der spezifischen Akdivih Bg/kg. Fir Felder ohne Eintrag konnte kein Messergebnis oberhalb
der Erkennungsgrenzen ermittelt werden.

Art NHO_UU Mmm_um. Nmm_um. wa._-j mme Nme Nﬁo_A
Weide- und Wiesenbewuchg EW.P 13,0 0,65 0,83 0,60 0,34 0,05 585
geo. Stabwf 2,3 2,2 2,1 2,2 2,0 2,0 1,4
Getreidekorn ¢ EW. 0,72 0,11 0,17 0,08 0,007 135
geo. Stabw. 3,1 1,9 1,7 2,2 2,5 1,5
<<SNm_@m3cme EW. 0,15 0,07 0,07 0,02 0,1% 0,008 127
geo. Stabw. 2,4 3,7 4,1 1,4 1,7
w_m:@mq::mmo_ EW. 0,80 0,22 0,20 0,16 0,15 0,008 110
geo. Stabw. 3,4 3,3 3,5 5,8 2,6 2,6 1,6
Beeren? EW. 0,17F 0,04f 0,01¢ 42f
geo. Stabw. 1,3 1,5 1,2
Pilzed EW. 0,76 0,0£& 0,09f 0,57f 56
geo. Stabw. 2,5 2,1 4,4 1.6
Fleischd EW. 101
geo. Stabw. 1,2
Milch d EW. 0,11 46
geo. Stabw. 1,4 1,1
Gesamtnahrung?9 EW. 0,10 0,06 0,05 0,02 0,09 0,02 63
geo. Stabw. 1.4 2,2 15 2,2 1,2

@ bezogen auf das Trockengewicht.

b Erwartungswert bei angenommener logarithmischer Normalverteilung.

¢ geometrische Standardabweichung.

d bezogen auf das Feuchtgewicht.

€ lediglich ein Messwert oberhalb der Erkennungsgrenze.

f lediglich zwei Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze.
9 nur Mensaessen, keinifrstick und Abendbrot.
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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 derselbenrfaldo< k gilt)

oder wenn die Anzahl der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze insgesamt
gering ist (alson — k < 10 gilt). Die gesamte Anzahl der Messwerte £38U
und?3%U oberhalb der Erkennungs- oder Nachweisgrenze ist gering, so dass die
Eignung dery-Spektrometrieir die Bestimmung der spezifischen Aktafitin
Lebensmittelniir diese beiden Nuklide in Frage gestellt werden kann.

Die hochsten spezifischen Aktiéten findet man in Weide- und Wiesenbewuchs.
Wahrend die Gehalte der Radionuklide aus den Zerfallsreihen im Gétoerde
in etwa denen der essbaren Teile des Wurzeilgas gleichen, entspricht die
spezifische Aktiviait dieser Nuklide im Getreigéroh eher der im Weide -und
Wiesenbewuchs. Betrachtet man den zum Verzehr geeigneten Teil von Wurzel-
und Blattgeniise im Vergleich, so weist Blattgerse eine zwei bis dreimal gide-

re spezifische Aktivat der Mitglieder der ndtlichen Zerfallsreihen auf. Beson-
ders hervorzuheben ist dabei dd%b, dessen Aktivitt in Blattgeniise im Ver-
gleich zu anderen Radionukliden stark @nhwar (Faktor von vier bistinf im
Vergleich zu??%Ra). Dies &sst auf eine veratkte Deposition voR1%Pb auf der
Blattoberfache im Vergleich zur Aufnahmigber die Wurzeln schliel3en.

Bei Wurzelgeniise liegt die spezifischen Aktiat 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 Bitter).

Die Schwankungsbreite der spezifischen Ak#ivin den untersuchten Proben

ist auch bei vergleichbaren klimatischen und geologischen Bedingungen recht
grol3. 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 Bgtrdie Schwankungsbreite auch un-

ter vergleichbaren Bedingungen in der Regel ein bis zwél¥3&nordnungen, in
Gegenden eidhter naiirlicher Radioaktividt auch noch deutlich mehr. Durch
das HeLsEL-CoOHN-Verfahren erweiterte Dateatze besitzen in der Regel ei-

ne gibRere geometrische Standardabweichung als die signifikanten Messwerte
selbst. Dies ist eine Folge des Extrapolationsverfahrens und spiegelt nicht unbe-
dingt die tat&chliche Schwankungsbreite der spezifischen Aldivwitider.

Der Probenaufbereitung kann, vor allefir fThorium 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 afeerungen der spezifischen Aktatit

in dem schlussendlich verzehrten Lebensmittel Einfluss auf die effektive Dosis
durch Ingestion haben. Diese Frage konnte im Rahmen dieser Arbeit nicht ge-
klart werden, so dass hier weiterer Forschungsbedarf gesehen wird. Allerdings
kann [Jac89] ein Faktor, der die Reduzierung der spezifischen Aittiirch
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5 Spezifische Aktivititen natiirlicher Radionuklide in Lebensmitteln

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

Nahrungsmittel verbleibender Aktidtsanteil nach der Zubereitung
Getreide 0,75

Kartoffeln 0,90

Blattgemniise? 0,75

Wurzelgeniise 0,90

Kohlsorten 0,90

Milch 1,00

Rindfleisch 1,00

a Hier wurde das Blattgeiise als Ganzen betrachtet. Der Faktor spiegelt also im Wesentli-
chen die Reduktion der Aktivat durch das Entfernen daul3eren Bitter wider.
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die Vor- und Zubereitung beschreibt, enthommen werden. Dieser Faktor, der
z.B. das Scélen von Kartoffeln vor dem Verzehr oder die Entfernung@leie-

ren Kornschichten bei der Herstellung von Mehlimksichtigt, ist in Tabelle

5.19 zu finden. Er ist allerdings eher als Anhaltsputsktdie Gibl3enordnung

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 Abatitung der Dosis durch die Ingesti-

on von Lebensmitteln auf Gesamtnahrungimkgegriffen werden. Darauf wird
noch audfhrlicher in Kapitel 7 eingegangen werden.



6 Transfer von natirlichen
Radionukliden

6.1 Allgemeines

Fur Radionuklide wird im allgemeinen ein linearer Zusammenhang zwischen der Kon-
zentrationC” eines Radionuklidesin einer Pflanze oder eines Teil einer Pflanze und
der KonzentratiorC® desselben Radionuklidésm Wurzelbereich des Bodens ange-
nommen, d.h.

CP=a+TFR -C.. (6.1)

Setzt man nura = 0, so wird der ProportionalitsfaktorTF 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

_ Aktivitatskonzentration des Nuklides Bq / kg der Pflanze
~ Aktivit atskonzentration des Nuklides Bq / kg im Boden’

TH (6.2)

Diese in [EhI02] 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 jédelerung der Konzentration in einem Kompartiment

eine proportionaldnderung im Folgekompartiment bewirk.

Dabei ist offen, in wie weit dieses Modell universell anwendbar ist. Ein Grunirdaf
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 Pfldrentra-

gen werden [Wir85]. Dabei unterscheidet man in der Botanik zwiscbe@fganis-

men in Mengerber 20 mg pro Liter dhrldsung unbedingt notwendigen Elementen,

den so genannten Makrahrelemente, und Stoffen, die in deutlich geringeren Men-
gen ebenfalls unentbehrlich sind, den so genannten essentiellen Spurenelementen oder
Mikronahrelementen. Zu erstereahit man C, O, H, N, S, P, K, Ca, Mg und Fe, wo-

bei mit Eisen detJbergang zu den Spurenelementen wie Mn, B, Zn, Cu, Mo und Cl
gegeben ist [Str91]. Dabebknen von den Makrdhrelementen mit Ausnahme von
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6 Transfer von natiirlichen Radionukliden

C, O und H die sieben letzten, also auch K, ausschlief3lich als loneratmniedium
aufgenommen werden. Des Weiteren besteht diglihkeit, dass nicht essentielle
Spurenelemente sich wie solche verhalten, da sie z.B. auf Gilumlather chemischer
Eigenschaften vom Organismus an Stelle der essentiellen Stoffe eingebaut oder auf-
genommen werden [MA97]. Allgemein kann davon ausgegangen werden, dass der
Transfer @ir nicht-essentielle Elemenider weite Golienordnungen unaéhgig von

der Konzentration im Boden ist. Nimmt jedoch die Konzentrationen von essentiellen
Elementen im Boden stark ab, so kann dies zu eineoliirhg des Transfersifiren,

da, wie oben geschildert, die Pflanze bestrebt ist, digmrdoffhaushalt zu regulieren.
Andererseits besteht dieddlichkeit, dass ab sehr grof3en Konzentrationen im Boden
die ungeregelte Aufnahme einesinNstoffes @ir die Pflanze toxisch seinbknte und

somit zu Vergiftung oder Tod der Pflanzéghit [She85]. Diese Zusammaeinige sind
in Abb. 6.1 dargestellt.

Deficient ' Tolerant Toxic
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o®
%
&
Toxicity

Threshold
| > /Non—toxic
N

on Essential

T\
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l /Lgthal
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Abbildung 6.1: Hypothetischer Verlauf deBF (hier mit CR bezeichnet) im Veéttnis
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 Linea@t des Transferfaktors u.dirfUran stark an, wobei allerdings

die Ubertragbarkeit von Labor-Versuchen auf Freilandirtisse, in denen die Zeit-
raume entscheidendd@?er und die Nuklidkonzentrationen umdBenordnungen klei-

ner sind, mehr als fraglich ist. Dies wird durch die in [Lin89] getroffene Aussage
besttigt, dass TransferfaktorearfFreilandverhltnisse in der Regel um eine &3en-
ordnungiiber denen unter Laborbedingungen liegen, da Resuspension und nasse De-
position im Labor ausgeschlossen werdéniken. Als kontroverses Beispiel mag hier
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6.1 Allgemeines

der Transfer vorf?®Ra dienen: So wird in [Bun99] die Linediit des Transfer von
226Ra bezweifelt, da auf Boden, der nit®Ra-haltiger Schlacke angereichert wur-
de, ein sinkender Transferfaktor beobachtet wurde. Unterstrichen wird diese Aussage
durch [GNO3], wo relativ geringe Transferfaktorem €in Gebiet mit hoher nétlicher
Radioaktiviit (Ramsar im Iran) véifentlicht wurden. Und auch in [HamO01] wird auf
die Abhangigkeit des Transferfaktors von der Gesamtaktivites??°Ra im Boden
hingewiesen. Hingegen berichtenAMRUGA ET AL. in [Mad01] von Untersuchun-
gen auf dem Géinde einer ehemaligen Uranmine bglich des Transfers in&@ime

und Bilsche, dass mit sinkende€t¥PRa-Gehalt der Transferfaktor Boden-Bewuchs ab-
nimmt und bei bheren Gehalten im Boden relativ konstant bleibt. Schlussendlich
wurde die Giltigkeit der Lineariait des Transferfaktors voff®Ra von FRODRIGUEZ

ET AL. in [Rod02] nur dann beatigt, wennuber weite Bereiche des Gehaltes von
226Ra im Boden gemittelt wird. Aber auchifandere Nuklide wird die Lineaéit des
Transfers in Frage gestellt. So wird in einer auf dem ehemaligein@eleiner Uran-
Mine durchgeiihrten Studie in [Mad01] und in [Mad02] darauf hingewiesen, dass der
Transferfaktor fir 1%Pb keinesfalls als konstant angesehen werden kann. Allerdings
nahert er sichiir Aktivitaten oberhalb von 1 Bg/g im Boden einer linearen Funktion
in guterUbereinstimmung an [Mad02Ahnliches wird in [She85] beschrieben, wo ei-
ne Abhangigkeit des Uran-Transfers vom Gehalt im Bod@nKonzentrationen unter
ungefihr 20ug Uran pro g Boden festgestellt wurde, wohingegen bei Konzentratio-
nen oberhalb von ung&iir 20ug Uran pro g Boden die Lineaédt des Transfers als
gegeben angesehen werden kann.

Aus diesen eben genannteni@den sind von der linearen Hypothese abweichen-
de Modelle erarbeitet worden. So wird in [MA97rf Mitglieder der Uran-Radium-
Zerfallsreihe beim Transfer Boden-Schlickgras einen Zusammenhang der Form

cl=a(c)® 6.3)

oder, anders ausgeutkt,

TR =a(c)>* (6.4)
entwickelt, der im Spezialfah = 1 in eine lineare Funktioiibergeht. Dieselbe Funk-
tion wurde auch in [Tra83], [Bet88] und [Sim02b] als Alternative zu Gleichung (6.1)
vorgeschlagen, wobei in [Bet88] und [Sim02b} b deutlich von 1 abweichende Wer-
te gefunden wurden. Deshalb warnem8N ET AL. in [Sim02b] auch ausdcklich
vor dem unreflektierten Gebrauch von Gleichung (6.1) vor ali@mi% und13’Cs.

Ein ahnliches Modell wie in Gleichung (6.4) wird in [She85] beschrieben, wobei dort
fur nicht essentielle Spurenelemente der Zusammerﬁﬁﬁga+ bC® angenommen
wird. Mit Gleichung (6.2) folgt dann

G’ a+bG a
s = cs —C—is+b. (6.5)

TR =

Fur a +# 0 folgt also, dass der Transferfaktor von der Konzentration des Nuklides
Boden abAngt.
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6 Transfer von natiirlichen Radionukliden

SIMON und IBRAHIM empfehlen hingegen in [Sim87] einen exponentiellen Abfall des
Transferfaktors Boden-Pflanze mit
. fl — f,C8

TF._EIS<1—e )+f3, (6.6)
wobei f1, fo und f3 numerisch zu bestimmende Konstante sind. Dabei erreicht die
Konzentration des Radionuclidem der Pflanze bei steigendem Gehalt desselben Ra-
dionuklides im Boden eineditigung, die exponentiell angé@nert wird, was im groben
Verlauf der Idee von Gleichung (6.5) recht nahe kommt. Insgesannt fie Verwen-
dung von Gl. (6.1) im Vergleich zu Gl. (6.5) und Gl. (6.6) zu einer Unteditnlmg des
Transferfaktors bei geringen Konzentrationen im Boden.

Eine begiindete Abweichung von Gleichung (6.1) ist aber nur dariglioh, wenn

die Datenlage dazu ausreichend ist. So geht der Arbeit voroi$ und IBRAHIM
[Sim87] zwar eine umfassende Literaturrecherche voraus, doch wird bei der Bestim-
mung der Paramete, f, und f3 in Gleichung (6.6)iber alle Pflanzenarten gemit-
telt. Mochte man den Transfer differenziertér einige Pflanzenarten (Blattgéise,
Wurzelgeniise, Getreide usw.) betrachten, reicht die Datenmenge nicht mehr zur Be-
stimmung vonfy, f> und f3 aus, so dass auf Gleichung (6.1) izck gegriffen werden
muss. AulRerdem weiserHEPPARD UNd SHEPPARD N [She85] darauf hin, dassif
nicht-essentielle Spurenstoffe die Linearitles Transfers als gegeben angesehen wer-
den kann.

Abgesehen von der Frage nach déiltgkeit der Lineariat des Transferfaktorsamgt

dieser von weiteren Parameter ab. So schwanken beispielsweise Transferfalktoren f
ein Nuklid allein schoniir den Transfer Boden-Pflani@éer mehrere Gfienordnun-

gen. Die Giinde daifir sind vielfaltig, denn der in Gleichung (6.1) definierte Transfer-
faktor ist eine makroskopische @3e, in der verschiedene chemische und physikali-
sche Beschreibungen unterschiedlichéd®n, unterschiedlicher hydrologischer Bo-
denzusinde und mit der Phase des Wachstums variierenden physiologischen Eigen-
schaften der Pflanze zusammengefasst werden [EhI02], [Bet88], [Jac89]. Viele dieser
Einflussgbl3en kbnnen wiederum keineswegs als konstant angesehen werden, sondern
unterliegen, um nur einige &glichkeiten zu nennen, je nach Klima oder menschlichen
Tatigkeiten (z.B. landwirtschaftliche Bearbeitung déd@n) ihrerseits wieder grof3en
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 ®dRIGUEZ ET AL. in [Rod02] besitigt, wo einen Zu-
sammenhang zwischen dem Transfer ¥&8#Ra und der Konzentration von Eisen in
der Pflanze und Erdalkalimetallen und Phosphor im Boden beschrieben wiétzZus
lich zur Abhangigkeit des Radiumtransfers von der Kalziumkonzentration im Boden
wird in [Sam95] noch auf den Einfluss des Tonanteils im Boden hingewiesen. Au-
Berdem wird nach [Kop84] der Transferfaktor vom \athis 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 &¥enordnungen beeinflusst, was u.a. in
[Mad01] und [Sam95] beatigt wird.

Hinzu kommt, dass der Transfer eines Radionuklides vom Boden in eine Pflanze nicht
ausschliefRlichiber den Wurzelpfad, sondern auigher den schon oben e@nten

Weg der Resuspension stattfinden kann. Mehrere Autoren weisen darauf hirjrdass f
Pflanzen mit groRer Blattobedfthe dieser Pfad, der stark von den jeweiligen Witte-
rungsverhltnissen abéngt, als entscheidender Weg tlie Verlagerung von Radionu-
kliden in Pflanzen angesehen werden kann [HamO01], [Fri86], [Fri88], [Fri89]. Dabei
kann nach der Deposition der Nuklide auf der Blattoléetie die Barriere aus Epi-
dermis und Kutikula durch Diffusioiidberwunden und somit Radionuklide ins Innere
einer Pflanze transportiert werden. Ob und wie weit diese Nuklide dann innerhalb der
Pflanzen durch Translokation weiter transportiert werdémgh wiederum von der
Mobilitat innerhalb der Pflanze ab, auf die in Kapitel 5.1 eingegangen wurde. Diese
Art des Transfers spielt dabei vor alleriir fim Nahrmedium eher immobile Isotope
wie Uran oder Thorium eine Rolle [Jac89].

Desweiteren weisen u.a.ABzA ET AL. darauf hin, dass vor allenuif mediterrane
Okosysteme der Transferfaktor auch zeitlich als keinesfalls konstant angesehen wer-
den kann, da der &hrstoffbedarf der Pflanze starken jahreszeitlichen Schwankungen
unterworfen ist [Bae96], [Bae01]. Dies wird in [StrOZjrfden Pfad Boden-Weide und

die Nuklide13’Cs und*%K sowie in [Dji02] ebenfalls fir “°K besttigt. Aus diesem
Grund wird in [Sab02] eine dreiparametrige Funktion der Form

TF = TF(O) (eOC-RGRt _ 1) e—RGRt (67)

vorgestellt, die fir den Spezialfalr = 1 undt — o in einen konstanten (Gleichge-
wichts-)TransferfaktoifF(0) Ubergeht. Dabei beschreibtdie Lage des Maximums
der spezifischen Aktivétt in Abhangigkeit von der Zeit unBRGRals ,RelativeGrowth
Rate* mit L dmt

RGR= _~_dmb) 6.8)

m(t) dt

die relativeAnderung der Masse mit der Zeit. Somit beschreibeBES\RESE ET AL.
in [Sab02] durch iterative Anpassung dieser drei Variablen an die experimentell ge-
wonnenen Daten den Transfer in Abtgigkeit von der Zeit.

Wurden fir bestimmte Radionuklide, wie z.B%Sr oder vor allemt3’Cs aufgrund

ihrer besonderen Beitrag zur menschlichen Strahlenexposition nach dem Unfall von
Tschernobyl eine @f3ere Menge an Daten zum Transfer generiert und damit auch
komplexere und detaillierte Modelle als die hier vorgestellten entwickelt, so trifft das
auf natirliche Radionuklide i.a. nicht zu. Trotz aller Unanglichkeiten benutzt man
daher die vereinfachende Vorstellung eines linearen Transfers zwischen den Kompar-
timenten.
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6 Transfer von natiirlichen Radionukliden

Da die Transferfaktoren zum Teilber GbRenordnungen 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 Fatevdann die geometrische
Standardabweichung ein vémftiges Mal3 @ir die Streuung der Transferfaktoren. Die-

se Fragestellung wurde in der vorliegenden Arbeit aufgegriffen und die Hypothese der
log-Normalverteilung untersucht.

Leider besteht selbstber 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. Beidé¢zArmesitzen 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 durchausdglich. Konsequenter Weise verzichtet daher
die IAEA in [SRSO01] und [TRS94] im Gegensatz zu [BGB99] oder [AVVa] auf die
Angabe von auf das Feuchtgewicht bezogenen Transferfaktrdreu oder Gras.
Betrachtet man jedoch weitergehende Modelle zur Berechnung einer effektiven Do-
sis, so flieBen in die Modellierung der Strahlenexposition durch Ingestion Verzehrs-
gewohnheiten von Mensch und auch Tieren ein, die sich fast ausschlie3lich auf das
Feuchtgewicht von Lebensmittel beziehen. Daher wird von den meisten Modellen auf
Transferfaktoren ziirck gegriffen, die sich auf das Feuchtgewicht beziehen. So ver-
wenden neben [BGB99] und [AVVa] auch die IAEA in [SRSO01] und [TRS94], die
NCRP in [NCR96b] und NRPB in [Bro95]Jir den Transfer von natlichen Radio-
nukliden in zum Verzehr geeignete Lebensmittel wie @senoder Getreide Transfer-
faktoren, die sich auf die Frischmasse der Pflanze beziehen. Hinzu kommt, dass keine
einheitlichen Arbeitsanweisungeurfdie Trocknung von Bden und Pflanzen vorlie-

gen. Was z.B. die Trocknung vorBen anbelangt, so schlagen die Messanleitungen
zur Uberwachung der Radioaktigit 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 Temperétoees0 °C aus der
Bodenmatrix entweicht, kann das Vattnis von Feuchtgewicht zu Trockengewicht

bei demselben Boden und unterschiedlicher Trocknung um einige Prozent schwanken.

In allen Bodenproben wurden spezifische Aktt#n oberhalb der Nachweisgrenze
ermittelt [HarO3a]. ler den Fall, dass die spezifischen Akttgn des Bewuchses (re-
spektive der Milch oder des Fleisches) unterhalb der entsprechenden Erkennungsgren-
zen lagen, wurde analog zu der Auswertung der spezifischen Akéwnitgerald den

in Kapitel 5.2.1 und 5.2.2 vorgestellten Verfahren ein valtstiger Datensatz durch
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6.2 Transfer von Boden in Weide- und Wiesenbewuchs

Extrapolation berechnet. Somit beziehen sich alle statistischen Angdieenrans-
ferfaktoren in den folgenden Kapitel auf durch Zusatzwertamrte Daterégtze, falls

ein oder mehrere Werte der in den Transferfaktor einflieRende spezifischen akktivit
unterhalb der Erkennungsgrenze lag. Bevor die in dieser Arbeit berechneten Transfer-
faktoren vorgestellt werden, soll noch kurz auf die Besonderhei£¥##b eingegan-

gen werden.

Mit einer Halbwertszeit von 22 Jahren trft%Pb als Folgeprodukt voff®Ra in der
238-Reihe auf. Der Expositionspfadif den Transfer Boden-Pflanze unterscheidet
sich dabei ganz erheblich von den bisher betrachteten Nukliden, d%Rit ein Edel-

gas in der Zerfallsreihe zwischen dei®Ra und?1%b steht, dasiber den Luftpfad
einen Transport auch seiner Folgeproduktedginht (siehe auch Abbildung 2.1). In
Boden und Gesteinen karfd?Rn durch Emanation vom Kristallgitter in den Poren-
raumuibergehen und von dort auf Grund diffusiver oder advektiver Migration in die
Atmosplire exhalieren. Von denen nach einem Zerfall ¥&tRn bis zum?1%b ge-
bildeten Folgeprodukte besitZt*Pb mit 27 min die &ingste Halbwertszeit. Findet ein
solcher Zerfall nach der Exhalation véfRn in der Atmosphre statt, lagern sich an
den entstehenden Zerfallsprodukten in Sekundenbruchteilen Wasserdampf oder andere
Spurengase der Atmosate an und bilden Molékverbande mit Durchmessern zwi-
schen 0,5 und 5 nm, so genannte Cluster [Por96], die in der Atraosgiehr beweg-

lich sind. Diese Cluster wiederum lagern sich an Aerosole (Durchmesser zwischen 100
und 1000 nm) an unddnnen sdiber 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 gedigyer der physikalischen Halbwertszeit des radio-
aktiven Zerfalls der meisten Folgeprodukte ist. Obwohl digghthkeit der Desorp-

tion der Zerfallsprodukte von der Aerosolobadhe durch den &kstol3 nach einem
a-Zerfall (Recoil-Prozess) besteht, liegen die meisten Folgeprodukt&tRs, ein-
schlieRlich deg'%Pb an Aerosole gebunden in der Atmoaphvor, da die Zeit nach
einem Recoil-Prozess bis zuachsten Anlagerung an ein Aerosol klein gegasr

der mittleren Verweildauer in der Atmosate ist, die in [Hil65] mit 20 bis 30 Tagen

und mit 45 Tagen in [Lad73] angegeben wird. Insgesamt erfolgt also der Transfer von
210pp sowohliber den Wurzelpfad als auéiver den Luftpfad. Verschiedene Autoren
versuchen deswegen, den Anteil des luftgetragéh@b von deniiber den Boden-

pfad transportiereA%Pb zu unterscheiden, um eine Vergleichbarkeit des klassischen
Transferfaktors mit anderen Radionukliden zu gbvieisten.

6.2 Transfer von Boden in Weide- und Wiesenbewuchs

Die Ergebnisse der in dieser Arbeit ermittelten Faktoi@andien Transfer von Boden
in Weide- und Wiesenbewuch®&hknen 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 zhknen. Allerdings erscheint die Normierung auf das
Trockengewicht sinnvoller, da, wie oben geschildert, das Feuchtgewicht erheblichen
Schwankungen unterworfen sein kann.

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

« Der Transferfaktor voR1%Pb liegtiiber den in der Literatur véffentlichten Da-
ten. Allerdings definieren einige Autoren den Transferfaktor als den Bruchtell
der spezifischen Aktivét in der Pflanze zu spezifischer Akt#itim Boden,
der ausschlief3lichiber den Wurzelpfad in die Pflanze gelangt ist. So stellen
McDOWELL-BOYER ET AL. in [MB80] Transferfaktoren dieser Art zusammen,
berichten aber in [MB79] vondheren Transferfaktoren, wenn der luftgetrage-
nen Anteil des*1%b beiicksichtigt wird. Dieser Wert von 0,4 entspricht dem
in dieser Arbeit erhaltenen Ergebnishnlich wird in [PF95] vorgegangen. Die
dort vebffentlichten Transferfaktoren wurden in einem Experiment in einem
Zelt unter Vernacldssigung von nasser und zum Teil auch trockener Deposition
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6.2 Transfer von Boden in Weide- und Wiesenbewuchs

Tabelle 6.1: Transferfaktorenidfr Weide- und Wiesenbewuchs.

210pp 226R4 228R4 228Th 238 235() 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
R? (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
[Bro9s] 0,01 0,01 0,01 0,0005
[Bet88] 0,09-0,49
[Pau86] 0,12-0,03 0,16-0,03
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
R? (log-normal) 0,96 0,96 0,94 0,97 - - 0,90
Literatur
[SRSO01] 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] 0,02-0,30* 0,01-0,60
[MB79] 0,4
[PF95] 0,02-0,1%
[Rod02] 0,2
[Tom03] 0,01-0,50 1,65 0,067
[Wat83] 0,01-0,60

a Beruicksichtigt 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 Be@sserungsvorrichtung vermieden wurde. Diese Transferfakto-
ren sind in Tabelle 6.1 angegeben. Transferfaktoren, ii@lénselben 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 Datieereinstimmt. In
[SRS01] und [NCR96b] werden keine Angabiéber die Vorgehensweise bei

der Ermittlung der dort angegebenen Transferfaktoren gemacht, so dass die Ver-
gleichbarkeit nur bedingt gegeben ist. Atiich 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 verringéntdie weitere Be-
stimmung des Transfers in die Milch oder in das Muskelfleisch derjenigen Tiere,
die sich von diesem Wiesen- bzw. Weidebewuchgleran, ist eine Ermittlung

des Transferfaktorgif 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 Transferfaktorenifr 22°Ra und??®Ra 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 gutéJbereinstimmung mit den in [BGB99] und [Bro95] angegebenen
Werten. Untereinander ergibt sich eioterer Transferfaktoriif 22Ra im Ver-

gleich zu??Ra. Dasselbe Rmomen wird in [Pau86] beschrieben, bei dem der
Transfer vor?®Ra in verschieden Pflanzen bis zu einedb@enordnundiber

dem von??®Ra lag. Dabei haben Leaching-Experimente von Flusssedimenden-
ten mit unterschiedlichen Chlorid-Konzentrationen gezeigt, dass, wenn 10 %
des??8Ra ausgewaschen werden konnte, unter denselben Bedingungen lediglich
1 % des®?Ra verfigbar ist. Insgesamt steht eine zufriedenstellendeaBrkb

fur dir hohere Pflanzenveifbarkeit vorf?8Ra im Vergleich zi£2°Ra noch aus.

Der Transfer vorf?8Th liegt in derselben Gf3enordnung wie der von Radi-

um und damit innerhalb der in der Literatur zu findenden Varigilidller-

dings ist??®Th eine direkte Tochter d€$8Ra 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-
getiuscht werden kann. Bezogen auf das Feuchtgewicht liegt der in dieser Ar-
beit berechnete Transferfaktor zwar unter der in [AVVa], allerdiilger der in
[BGB99] gemachten Angabe.

Die Transferfaktorenifr Uran liegen iir 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 allém?8U gering, so dass die Ex-
trapolation nach HLSEL und GoHN eigentlich nicht mehr anwendbar ist.

40K st das einzige Nuklid, das, bezogen auf das Trockengewicht, einen Trans-
ferfaktor goRer 1 aufweist. Dieses wird in [NCR96b] mit einem Transferfaktor
von 3 beshtigt.

Mit Ausnahme de4°K zeigen alle Nuklide eine gutgbereinstimmung mit der
Hypothese der logarithmischen Verteilung von Transferfaktoren, so dass diese
Annahme nicht abgelehnt werden kanriir 238U und 23%U lagen zu wenige
Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenzen vor, um eine Augbagdie Ver-
teilung der Uranisotope zu treffen.

Zusammenfassend muss festgestellt werden, dass sich sowohl die BeRagsgr
(Trocken- bzw. Feuchtgewicht der Pflanzen) als auch die Experimente, in denen
Transferfaktoren ermittelt wurden, bedeutend unterscheidendn. Daher sind

fur eine angemessene Verwendung von Transferfaktoren aus der Literatur die
Randbedingungen, unter denen diese bestimmt wurdenattaygfu piifen.
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6 Transfer von natiirlichen Radionukliden

Tabelle 6.2: Statistische Daten der Transferfaktorén Getreidekorn bezogen auf das

Feuchtgewicht.
210pb 226Ra 228Ra 228Th 238U 235U 40K

Na 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
R? (log-normal) 0,98 098 092 0,96 0,95

a Anzahl der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze.

6.3 Transfer Boden - Getreide

Beim Transfer von ndtrlichen Radionukliden aus dem Boden in Getreide spielt der
Transfer in das Korn die entscheidende Rolle, da dieser Teil des Getreides dem Verzehr
dient. Die Ergebnisseif den Transfer in das Korndkinen Tabelle 6.2 entnommen
werden. Diese Angaben beziehen sich auf das Feuchtgewicht, da sich bei zum Verzehr
geeigneten Proben die sich anschlie3ende Modellierung der Strahlenexposition (siehe
Kapitel 7) auf Verzehrsgewohnheiteriitdt, 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 iir 21%Pb liegt innerhalb der in [TRS94] angegebenen
Schwankungsbreite und unterhalb des in [AVVa] angegebenen Wertes. Eine Dar-
stellung der einzelnen Transferfaktorén @interschiedliche Getreidesorten kann
Tabelle A.20 im Anhang auf Seite 236 oder Abbildung 6.4 enthommen werden;
ein vollséndiger Vergleich mit allen veifjbaren Literaturstellen findet man in
Tabelle A.19 auf Seite 233. Dabei zeigt si¢lr £1°%Pb mit einem in dieser Ar-
beit ermittelten Transferfaktor von 0,024 eine hervorragdiiolereinstimmung
mit in [PF95] vebffentlichten AngabenTF = 0,022). Die in [MB80] angege-
ben Werte liegen deutlich unter den Werten des ZSRidksichtigen jedoch
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6 Transfer von natiirlichen Radionukliden

nur den Wurzelpfad. Insgesamt ist der Transfer ¥8®b im Vergleich zu dem

in Weide- und Wiesenbewuchs einedBenordnung kleiner. Dies kann darauf
zuriickgefihrt werden, dass das Korn im Vergleich zu Gras durch die Spreu
gescliitzt wird und somit Deposition voA%Pb als unwahrscheinlicher ange-
sehen werden kann [MB80].

« Die Anzahl der Vergleichsangaben aus der Literaiuf°Ra und??®Ra ist ge-
ring. So findet man in [AVVa] einen um mehr als einedGenordnung dher-
en Transferfaktor im Vergleich zu dem in dieser Arbeit ermittelten. Auch in
[Sam95] wird von einem deutlich gReren Transfer voff®Ra berichtet, aller-
dings wird dort der Transferfaktor als Quotient éfRa in der Pflanze unals-
tauschbarent?®Ra im Boden definiert und sollte daher avidser den am ZSR
berechneten Transferfaktoren liegen. Die in [MB80]ofantlichte Schwan-
kungsbreite des Transferfaktors beinhaltet den in dieser Arbeit ermittelten Wert.
Der Transferfaktoriir 2®Ra liegt, wie beim Weide- und Wiesenbewuchs, um
einen Faktor 2iber den iir ?°Ra. Eine Erkhrung dazu steht noch aus, auch fin-
den sich in der Literatur spezielif?®Ra keine weiteren Angaben zum Transfer
in Getreide.

* Der fur 22°Th ermittelte Transferfaktor entspricht dem vé#fRa. Vergleiche
mit der Literatur ergeben eingbereinstimmung mit den Werten aus [AVVa],
wohingegen in [TRS94] und [Fri89] kleinere Transferfaktoren publiziert worden
sind.

« Fur 238U konnten in dieser Arbeit kein Wert unérf?3°U nur vier Werte ober-
halb der Erkennungsgrenze ermittelt werden. Dadurch ist die Anwendbarkeit der
HELSEL-COHN-Algorithmus fragwvilrdig und mit deutlichen Unsicherheiten be-
haftet. Der resultierende Transferfaktor laigjt die Annahmen aus [AVVa], wo-
hingegen sich in [TRS94] und [Bro95] kleinere Transferfaktoren wiederfinden.
Da sowohl fir 23U als auch iir 228U Transferfaktoren, die unter Zuhilfenahme
der mittleren Erkennungsgrenzen berechnet wurdleer, den in der Literatur zu
findenden Vergleichswerten liegen, muss die Eignungydepektrometrie ir
diesen Messzweck in Frage gestellt werden.

« Der filr 9K berechnete Erwartungswert des Transferfaktors von 0,39 liegt unter
demin [AVVa] angegebenen Wert von 1. Weitere vergleichende Literatur istdem
Autor nicht bekannt.

« Fir fast alle Nuklide (ausgenomméffRa) liegt defR?-Wert des QQ-Plots bei
angenommener logarithmischer Normalverteiliihgr 0,95, so dass in der Re-
gel die Annahme einer logarithmischen Normalverteilung nicht abgelehnt wer-
den kann.

In Abbildung 6.4 sind die Transferfaktoreirfunterschiedliche Getreidesorten dar-
gestellt. Die diesen Graphiken zu Grunde liegenden Datemén Tabelle A.20 im
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6.4 Transter Boden - Gemiise

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

6.4 Transfer Boden - Gemiuse

Analog zu dem Vorgehen bei der Untersuchung der spezifischen AktiniGeniise

wurde auch bei der Bestimmung des Transferfaktors die Gesamtheit der zum Verzehr
geeigneten Geiiseproben in Wurzel- und Knollengése unterteilt, um eventuelle
Unterschiede in dem Transferverhalten dieser beideniGesorten zu erkennen.

6.4.1 Wurzelgemise

Die Analyse der berechneten Transferfaktoren kann sovimlddn essbaren als auch

fur den nicht essbaren Teil des Géasas Tabelle 6.4 auf Seite 128 entnommen werden.
Dabei zeigt sich ein edhter Transfer von allen Radionukliden in den nicht essbaren
Teil von Wurzelgerise, der in der Regel durch den oberirdischen, vegetativen Teil der
Pflanze gegeben ist. Deutlich wird dies anhand der Quotienten aus den Erwartungs-
werten fir den essbaren und nicht essbaren Teil einer Pflanze, die ebenfalls in Tabelle
6.4 zu finden sind undif alle betrachteten Nuklide @Rer 1 sind. Besonders groRe
Differenzen im Transferfaktor findet man dabei B¥IPb, was sich durch Deposition

von ?19Pp auf oberirdische Pflanzenteile éndn hsst. So werden auch in [HamO01]
deutlich gbRerer1%Pb-Konzentrationen in den &ttern von Gerise im Vergleich zu

den Speicherorganen dokumentiert, was zu eineroheeim Transferfaktoriir Blatter

fuhrt. Allerdings liegt in dieser Arbeitir den essbaren Teil des Wurzelgesas nur

ein 210Ph-Messwert vor, so dass der in Tabelle 6.4 angegebene Faktor eher als quali-
tative denn quantitative Aussage zu interpretieren ist. Alsguklg fir den erldhten
Transfer in den nicht-essbaren Teil von Wurzelgemkommen im Wesentlichen zwei
Punkte in Betracht:

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

1Die hier angegebenen Quotienten unterscheiden sich von denen, die bei der Bestimmung der Akti-
vitat in Tabelle 5.10 auf Seite 94 angegeben wurden. Dies maichahverwundern, da sich die
bei der Bestimmung des Transferfaktors verwendete spezifische Aktilds Bodens bei essbaren
und nicht-essbaren Pflanzenteilen bei der Quotientenbildung heiiazesnksollte. Die Werte un-
terscheiden sich dennoch, da hier QuotientenMitielwerten bzw. Erwartungswerten gebildet
wurden. So knnen zum Mittelwert des Transferfaktois hicht-essbare Pflanzenteile Gésasor-
ten beitragen,ifr deren essbare Anteile sich keine Werte oberhalb der Erkennungsgrenze und damit
auch keine Transferfaktoren bestimmen lieRen. Bildete man den Quotienten aus essbaren und nicht-
essbaren Teilifr all jene Gerisesorten, bei denen beide Anteile oberhalb der Erkennungsgrenzen
lagen, so stimmten die gebildeten Quotienten aus essbaren und nicht-essbaren Antéienedt
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6 Transfer von natiirlichen Radionukliden

0,06

0,05

0,03

Transferfaktor

0,01+

0,04

7

0,02+

.

0,00

0,030+

0,025+

0,015

Transferfaktor

0,06

0,05+

Transferfaktor

0,02

0,01+

Abbildung 6.4: Vergleich der Transferfaktorerif natirliche Radionuklide in unter-
schiedliche Getreidesorten. Als Fehlerbalken ist die Schwankungs-
breite der Transferfaktorerif 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
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6.4 Transter Boden - Gemiise

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

AulRRerdem besteht die dglichkeit der Resuspension, also der staubgetragenen
Ablagerung von Radionukliden auf deméBern und anschlieRender Transloka-
tion in das Innere der Pflanze, so dass auch durch Waschen der Pflanze ein Tell
dieser Radionuklide nicht entfernt werden kann. Von einer Translokétien
diesen Pfad @ren die Wurzeln oder Knollen der Pflanzen kaum betroffen, da
auRer*K keines dieser Nuklide in §Reren 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 dazugéhigen 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 Literaturaiéentlichten Untersuchungen
deutlich gbRRer als z.B. beim Transfer in Getreidéirielen essbaren Teil des Wurzel-
gemises ergaben sich aus den schon oben genannten&r nach der Extrapolation
nach HeLSEL und GoHN aufgrund der geringen Anzahl der Werte oberhalb der Er-
kennungsgrenzeif fast alle Nuklide sehr hohe geometrische Standardabweichungen,
die deutlichiiber den experimentell ermittelten geometrischen Standardabweichungen
liegen.

Insgesamt kann folgendes festgestellt werden:

« 210pp konnte nur in einer Probeamlich 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 Transferfaktdir £2°Ra zeigt eine gut&berein-
stimmung mit der Literatur [MB80], [Wat83], wobei in [AVVa] von deutlich, in
[BGB99] von geringiigig hoheren und in [Bro95] von deutlich geringen Trans-
ferfaktoren berichtet wird. Diese gutdbereinstimmung bleibt auch bei einer
weiteren Differenzierung nach einzelnen Geearten bestehen. So wird der

in dieser Arbeit ermittelte Transferfaktoirf Kartoffeln von 0,001 in [Vas87],
[HamO01], [Lin89] und [Wat83] in sehr gutddbereinstimmung bestigt; aller-
dings liegt der in [GNO3] vaiffentlichte Wert eine Gif3enordnung unter die-
sem. Neben dem Transferfaktar fKartoffeln lag in dieser Arbeit lediglich der
Transferfaktor ir Radieschen oberhalb der Nachweisgrenze. Der dort berechne-
te Transferfaktor von 0,006 wird dabei auch in [Bun99] angegehiart?fRa ist

die Anzahl der Literaturvergleiche deutlich geringer, zumal die meisten Publika-
tion beim Transfer von Radium nicht zwisch&fRa und??®Ra 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 V3fRa. Bestimmt man Ersatzwertérfdie
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6 Transfer von natiirlichen Radionukliden

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

Pflanzen).

210pp,  226Rg  228Rg  228Tn 40K
Wurzelgeniise esshar

N2 1 5 3 3 8
arithm. MW 0,003 0,003 0,003 0,001 0,377
arithm. Stabw. 0,003 0,006 0,002 0,311
geo MW. 0,003 0,001 0,0005 0,0001 0,285
geo. Stabw. 3,2 6,5 7,6 2,2
EW (log) 0,003 0,003 0,001 0,389
Wurzelgeniise nicht essbar

N2 6 6 5 5 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 2,1
EW (log) 0,102 0,025 0,031 0,020 0,014 0,024 0,592
Faktor nicht essbar / essbar

arithm. MW. 32°¢ 8,6 9,7 20 15
EW (log) 8,6 10,3 20 15

a Anzahl der Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze.

b Erwartungswert bei angenommener logarithmischer Normalverteilung nach Gleichung (5.4).

¢ Diesem Verfltnis liegt nur ein Messwert zugrunde.
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Abbildung 6.5: Vergleich der ermittelten Transferfaktoren Boden - Wurzelgsen

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 Transferfaktorém 2°Ra und??®Ra (mit jedoch be-
trachtlichen geometrischen Standardabweichungée)ein. Allerdings finden
LINSALATA ET AL . in einer umfangreichen Untersuchung ([Lin89]) erstaunli-
cherweise einen doppelt so hohen Transfer ¥8Ra im Vergleich zu??®Ra,

ohne dies erkdren zu kbnnen.

« Fir 228Th lagen lediglich drei Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenzen und
von diesen keiner oberhalb der Nachweisgrenzen. DassHL-CoHN-Verfah-
ren ist hier im Grunde nicht mehr anwendbar, da diea®aling 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
tbrigen in diesem Fall auch dem arithmetischen Mittelwert entspricht) mit den
Angaben aus [BGB99], [SRS01], [Bro95] oder [NCR99].

« Wahrend &ir 238U kein Wert oberhalb der Erkennungsgrenze ermittelt werden
konnte, lageniir 23°U zwei Werte zwischen der Erkennungs- und der Nach-
weisgrenze. In der Literatur findet man Angaben zum Transfer¥du bzw.
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6 Transfer von natiirlichen Radionukliden

fur 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 gutdJbereinstimmung mit der in [TRS94] angegebenen Schwankungsbrei-
te oder den Angaben aus [SRSO01], [AVVa] oder auch [Bun99].

» Das einzige Nuklid, iir das fir jede Probe ein Transferfaktor basierend auf
Messwerten oberhalb der Nachweisgrenze gefunden werden konfl, iva-
bei schwanken die Angaben in der Literatur zwischen einem Transferfaktor von
0,3 [NCR99] und 1 [AVVa], wobei in [Dji02] und [ChiO0] noch deutlich ge-
ringere Werte tir 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 Blattgemiise

Auch beim Transfer in Blattgerse wurde nach essbaren und nicht essbaren Teil dif-
ferenziert. Wie die Untersuchungen der spezifischen Aktiwibn Blattgerise ver-
muten lassen, besteht auch beim Transfer im Gegensatz zu Wuriskg&ein groRer
Unterschied zwischen nicht-essbaren und zum Verzehr geeigneteiséeer Quo-

tient aus dem Transferfaktoif nicht-essbare und derarfessbare 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-
geniises bher als in den des Wurzelgéises, was besonders B&tPb deutlich wird,

da dort der Transfer um eine &@enordnungiber den in Wurzelgeiise liegt. Eine
Ausnahme bildefK, das einen geringeren Transfer in Blattgesa im Vergleich zu
Wurzelgeniise 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 Transferfaktar?1%Pb liegt mit 0,024iber den
in den meisten Quellen gemachten Angaben, auch wenn in [AVVa] ein Trans-
ferfaktor von 0,08 und in [TRS94] im Rahmen der doragentierten Litera-
turrecherche eine (sehr grof3e) Schwankungsbreite angegeben wird. Allerdings
dirfen Transferfaktorerif 21%Pb nicht unkritisch aus der Literatur entnommen
werden, da unterschiedliche Definitionen und Versuchsbedingungen den Trans-
ferfaktor ganz erheblich beeinflussearken. Bei der Bestimmung von Trans-
ferfaktoren in Laborversucherdknen Resuspension und Deposition ¥&%Pb
als Folgeprodukt vorf??Rn als Transferpfade im Vergleich zu realen Bedin-
gungen vernachksigt werden. Somit liegen Transferfaktoren, die unter realen
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6.4 Transter Boden - Gemiise

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

Pflanzen).

210pp 226Rg 228Rg  228ThH 238y 235 40K
Blattgentise essbar
N2 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 53 2,9 2,7 1,8
EW (log) P 0,024 0,009 0,008 0,006 0,004 0,006 0,244
Blattgentise nicht essbar
N2 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) P 0,023 0,008 0,010 0,008 0,007 0,012 0,207
Faktor nicht essbar / essbar
EW (log.) 09 088 129 131 148 1,73 0,85
arithm. MW 1,00 107 131 164 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 - Blattgesenmit
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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, méiber denen aus Laborversuchen [Lin89].

Als Beispiel mag [PF95] dienen, wo einerseits, wie schon obeilenty in ei-

nem Zelt und andererseits unter Freilandbedingungen Transferfaktorgleif

che Pflanzenarten auf gleichem Boden bestimmt wurden. Die letztendlich dort
veroffentlichten Werte (siehe Tabelle A.22) entsprechen den Transferfaktoren
unter ,,Zeltbedingungen” und quantifizieren den Trangber den Wurzelpfad.
Diese Angaben liegen eine @enordnung unter der in dieser Arbeit ermittel-
ten Werten. Berechnet man jedoch Transferfaktotermlie ,,Freilandsituation®,

so ergibt sich aus den WertearfSpinat, Salat und @nkohl ein Mittelwert

von 0,031+ 0,012, der sehr gut mit dem am ZSR ermittelten arithmetischen
Mittel von 0,021+ 0,023ubereinstimmt. Diesé&bereinstimmung bleibt auch
beim Vergleich der einzelnen Messwerte Salat und Ginkohl bestehen, was
insofern bemerkenswert ist, als dass die in [PF95] beschriebene Untersuchun-
gen zum einen in Polen durchdgéft 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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um besétigt, dass unter gegebenen Voraussetzungepsiiektrometrische Un-
tersuchung durchaus als Alternative zu radiochemischen Verfahren angesehen
werden kannAhnliches wird in [Bun99] berichtet, wo ein so genanntes , frac-
tional concentration-ratio* zur Quantifizierung der Aufnahme ¥éPb und
226Ratiber den Wurzelpfad eingéfirt wird. Wahrend dieser Transferfaktor eine
GrofRenordnung unter dem in dieser Arbeit ermittelt liegt, kann zwischen dem

., konventionellen“ Transferfaktor, der Deposition VBffPb mit beticksichtigt

und etwa 0,04 behgt, und dem im Rahmen dieser Arbeit bestimmten Wert von
einer veriinftigenUbereinstimmung gesprochen werden.

Wie auch Abbildung 6.6 entnommen werden kann, liegen die Transferfaktoren
fir 22°Ra und??®Ra innerhalb der in der Literatur angegebenen Schwankungs-
breite. Dabei ist kein Unterschied im Transfer vi8fiRa und??8Ra erkennbar,
Insgesamt ist die Zahl der Transferfaktoren, die oberhalb der Erkennungsgren-
ze liegen, mit 15ir 22°Ra und 10 fir 2°Ra bei 18 untersuchten Proben relativ
hoch.

Der in dieser Arbeit berechnete Transfer V&fiTh liegt ilber den meisten in

der Literatur vedffentlichten Daten, aber noch innerhalb der in [TRS94] ange-
gebenen Schwankungsbreite. Zudem stammen die meisten Vergleichswerte aus
Modellvorschriften oder Literaturrecherchen, so dabsr die Art und Weise

der Bestimmung dieser Werte mit Ausnahme von [Fri89] keine Angaben vor-
liegen. Zu beachten ist auRerdem, dass, wie obeatertysich??®Th als Fol-
geprodukt vorf?®Ra bildet und somit die Kiglichkeit besteht, dass durch das
Nachwachsen der Tochté#3Th der Transferfaktotiberscktzt wird [Tom03],
[Fri89], [Lin89].

238 konnte lediglich in Lauch, Wirsingkohl, @nkohl, Kopfsalat und Petersilie
nachgewiesen werden, wobéir#38U und23°U finf bzw. vier Werte oberhalb

der Erkennungs- und lediglich zwei bzw. ein Wert oberhalb der Nachweisgren-
zen lagen. Die daraus berechneten Transferfaktoren befinde&atsitibh dem
228Th im oberen Bereich der in [TRS94] angkften Schwankungsbreite. Wie-
derum ist jedoch darauf hinzuweisen, dass die Anwendung desi-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 ge€3pektrometrie zur Bestimmung von
238 und 23%U in Umweltproben unter den am ZSR gegebenen Bedingungen
und damit auch die Rglichkeit, Transferfaktorenif diese beiden Isotope zu
ermitteln, angezweifelt werden.

Der mittlere Transferfaktor von 0,24if*°K liegt in derselben GiRenordnung

wie Vergleichsdaten aus der Literatur, wobei in [AVVa] mit einem Transferfaktor
von 1 der ldchste Wert zu finden ist.
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6 Transfer von natiirlichen Radionukliden

6.5 Transfer Boden - Obst

6.5.1 Beeren

Die in dieser Arbeit bestimmten Transferfaktorém Brom- und Himbeerendnnen
Tabelle 6.6 entnommen werden. Dabei liegen in der Literatur keine Vergleichsdaten
fur den Transfer von natlichen Radionukliden in Frchte vor, obwohl im BIOMASS-
Programm der IAEA der Transfer von Boden in Obst und dessen Modellieruiagkser
sichtigt wird [Ven01], [Car01c]. Somit liegen Datéiber die Verteilung von Radionu-
kliden im Obst sowieiir den Transfer undif die Modellierung der daraus resultieren-
den Dosis haupihlich fir 13’Cs und mit Abstricheniifr °°Sr vor [Atk01], [Ful01],
[ODO01], [Ste01], [Kar01], [Car01b], [Gre01], [MitO1]. Die einzigen dem Autor be-
kannten Informationeiiber den Transfer von Uran und Thorium iriEhte befinden

sich in [CarOla] und behandeln in dieser Arbeit nicht untersuchte Wassermelonen.

6.5.2 Pilze

Ebenso wie ifir Beeren sind die Transferfaktoreiir fPilze in Tabelle 6.6 dargestellt.
Dabei liegt der Transfer voft%Pb in derselben @Renordnung wie ein Vergleichs-
wert aus [Kir98]. Dort weisen KRCHNER ET AL. darauf hin, dass der entscheidende
Transferpfadiir 2'%b in Pflanzen nicht durch direkte Deposition oder indirekte Auf-
nahme durch von im Bodenwasserigter?2?Rn gegeben ist, sondern dass die direkte
Verlagerung von im Bodenwasser gslen®'%Pb 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 Pytepektrometrisch untersucht. Da neben
137Cs lediglich?°K oberhalb der Erkennungsgrenzen detektiert werden konnte, wur-
den Transferfaktoren nuiif 4°K bestimmt. Dabei ist der Transferfaktdf; fur ein
Nuklid i in Fleisch nach [TRS94] definiert als

spez. Aktivitat des Nuklidesim Fleisch des Tieres in Bg/kg

vom Tier pro Tag aufgenommene Aktigittdes Nuklidesin Bg/d (6-9)

T =

und wird folglich in der Einheit d/kg angegeben. Dieser Parameter schwankt mit dem
Alter des Tieres, da bei jungen Tieren ein deutlicBZgrer 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 zatzlich vom Alter der Tiere aliingt [MB80], [TRS94]. Des
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6 Transfer von natiirlichen Radionukliden

Weiteren wird in [How01] auf die Ab&angigkeit des Transferfaktors in Fleisch und
Milch von der Menge der pro Tag produzierten Milch und der Bewegungsfreiheit der
Tiere hingewiesen. Insgesamt ist die Anzahl debffentlichten Transferfaktoreriif
natirliche Radionuklide in Fleisch und Milch gering. Allerding8rinen [ThoO3] als
Ergebnis einer Literaturrecherche Faktorén den Transfer von Uran in Milch und
Fleisch von Kihen, Schafen, Ziegen undiRner entnommen werden.

6.6.1 Rinder

Die folgendenUberlegungen beziehen sich im konkreten Fall lediglich At da

kein anderes Nuklid oberhalb der Erkennungsgrenzen nachgewiesen wuideank
aber problemlos auf andere Nuklidbertragen werden. Um die Menge d&glich auf-
genommenef®K absclatzen zu knnen, musste auRer der spezifischen Aktiviin

Futter der Rinder auch deren Ehrungsgewohnheiten ligksichtigt 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- die pro Tag verzehrte Menge an Futter URgezy die
spezifische Aktiviat von4%K im Futter. Dann ergibt sich die pro Tag aufgenommene
Aktivit at A von 49K zu

Bqg . kg Bqg
A {F] = Mgy {E} - AspezFu [k_g} . (6.10)

Fur TR gilt dann im Fall der Rinder der Hermannsdorfer Landweitten, die sich
ausschliel3lich durch Weide- und Wiesenbewuchs (getrocknet Heu, (aageke)
errahrten

AspezF AspezF
T = = - , 6.11
A Mey(He)- Aspezru(He) ( )

wobei mgy(He) die Verzehrsmenge von Weide- und Wiesenbewuchs in kg Trocken-
masse pro Tad)spezru(He) die spezifische Aktivét in getrocknetem Wald- und Wie-
senbewuchs in Bg/kg unBlspezr die spezifische Aktivit im Fleisch darstellen. Die

fur diese Parameter getroffenen Annahmerugéeh 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 RMSEAL BALL®
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6.6 Transfter in Fleisch

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

Parameter Verteilung min EW max GM GSP
Verzehrsmenge Heu in kgfd Dreieck 10 16,1 25

spez. A. vorfK im Heu in Bg/kg®  log.-normal 577 1,3
spez. A. vorfOK in Fleisch in Bg/kg  log.-normal 102 2%

a GM steht fir geometrischer Mittelwert.

b GSsteht fir geometrische Standardabweichung.

¢ [TRS94] entnommen.

d Bezogen auf das Trockengewicht.

€ Gesclatzt, da keine weiteren Informationen vorhanden.

eine in MS-EcEL® implemtierbare Monte-Carlo-Simulation zur $thung der Ver-
teilung vonTH verwendet. Auf die Funktionsweise VOrR€STAL 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 die Hermannsdorfer
Landwerksatten modellierte Verteilung mit dem 95 %igen Vertrauensbergickén
Transfer vorf%K in Rinderfleisch dargestellt.

Im Fall des Betriebes Nel3merpolder kann, daiifigiung durch Kraftfuttergemisch
stattfindet, mit einemaglichen 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 abgesatat 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 Gerstekorpspektrometrisch untersucht werden konnten, an-
dererseits die Schwankungsbreite der spezifischen Adiantin diesen Proben nicht
vernachéssigbar ist, wurde jeweils eine logarithmische Normalverteilung der spezi-
fischen Aktivitaten angenommen. Diese Annahmigtat sich auf die in Kapitel 5.6
getroffenen Aussagen zur Verteilung der Radionuklide in Getreide, so dass die dort er-
mittelte geometrische StandardabweichuingGerste und Weizen aller untersuchten
Getreideproben dazu verwandt wurde, die Schwankungsbreite der zur Modellierung
herangezogenen Proben vom Neldmerpolder 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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6 Transfer von natiirlichen Radionukliden
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Abbildung 6.7: Verteilung des Transferfaktorgif “°K in Rindfleisch fir die Her-
mannsdorfer Landwerkdtten. Der gin eingeérbte Bereich kenn-
zeichnet den Vertrauensbereich zu einem Vertrauensniveau von 95 %.

angenommen. Eine Zusammenstellung derden Betrieb NelZmerpolder angenom-
menen Parameter ist in Tabelle 6.8 dargestellt.

Fur den Transfer in Fleischiuf Rinder vom Standort Nel3merpolder ergibt sich somit

mFu(He) . AspeiHe)
TH 6.12
AspedF) (642
Mey(KFG) [0,65- Asped KF) + 0,175 AspeA WM) +0,175- Aspe4 GM)] -1
AspedF)
mit
mey(He) = Verzehrsmenge Heu in kg/d,
AspefHe) = spezifische Aktiviat von%K im Heu,
AspedFI) = spezifische. Aktiviat von°K im Fleisch,
meu(KFG) = Verzehrsmenge Kraftfuttergemisch in kg/d,
AspedKF) = spezifische Aktiviat von?°K im Kraftfutter,
Asped{WM) = spezifische Aktiviat von*°K im Weizenmehl,
Aspe{GM) = spezifische Aktiviat von*%K im Gerstemehl.

Auch hier kann die Verteilung nicht analytisch berechnet sondern nur mit Hilfe ei-
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6 Transfer von natiirlichen Radionukliden
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Abbildung 6.8: Verteilung des Transferfaktorgf“°K in Rindfleisch von NeRmerpol-
der. Der giin eingeérbte 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 TransferfaktarsRinder aus Nel3merpolder
breiter istim Vergleich zum Transfer in Rindern der Hermannsdorfer Landvédtst

was durch die zugzlichen Schwankungsbreiten der spezifischen ARtigrt 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 Transferfakidt’K 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 ¥6n = 0,02. In Tabelle 6.9

sind zusammenfassend die berechneten Transferfaktoren und ihre Schwankungsbreite
dargestellt.

6.6.2 Schaf

Schafsfleisch und das dazugeige Futter konnten von den Hermannsdorfer Land-
werksttten bezogen werden. Wiederum war im Fleisch ledighith oberhalb der
Nachweisgrenze messbar, so dass fudfeses Nuklid der Transferfaktor berechnet
werden konnte. Wie oben beschrieben, wurde aucldén Transfer in Schafsfleisch
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6.6 Transfter in Fleisch

Tabelle 6.9: Transferfaktorenifr Rindfleisch.

EW min max am Besten beschrieben duréh: pP
NelRmerpolder 0,029 0,0043 0,096 log-norfal 0,72
HLW 0,014 0,0024 0,048 log-norm@l 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 desy2-Anpassungstests.

¢ geo. MW. 0,021 und geo. Stabw. 2,2.

4 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 getrigen Schwankungsbreit&knen Tabelle 6.10 entnommen werden.

6.6.3 Schwein

Auch das untersuchte Schweinefleisch stammte von den Hermannsdorfer Landwerk-
statten. Der Transferfaktoilf *°K ist zusammen mit denif Schafe und Puten in Ta-
belle 6.10 dargestellt. Insgesamt ergab die Monte-Carlo-Simulation einenidpegen
dem Schaf erbhten Transfer mit einer gReren Schwankungsbreite des Transfer-
faktors, was sich auch in einerderen geometrischen Standardabweichung nieder-
schigt.

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 Weizenmehligedrt [Blo03]. Die daraus pro Pute und

Tag resultierende Verzehrsmenge kann genauso wie die spezifischeatktest Fut-

ters und des untersuchten Putenfleisches wiederum Tabelle 6.10 entnommen werden.
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6 Transfer von natiirlichen Radionukliden

Tabelle 6.10:Parameter und errechneter Transferfaktor 4°K in Schafsfleisch
(HLW), Schweinefleisch (HLW) und Putenfleisch (Schessinghausen).

Verteilung min EW max GM GSP Quelle

Schaf
Verzehrsm. Heu in kg/é Dreieck 10 13 2,5 [TRS94]
spez. A. im Heu in Bg/k§ log.-normal 491 1,3 diese Arbeit
spez. A. in Fleisch in Bg/kg log.-normal 127 20 diese Arbeit
Transferfaktor TF (Schaf) 0,22¢(0,04-0,72) 0,16 2,14

Schwein
Verzehrsm. Futter in kg/8l Dreieck 20 24 3,0 [TRS94]
spez. A. im Futter in Bg/k§ log.-normal 221 2,0 diese Arbeit
spez. A. in Fleisch in Bg/kg log.-normal 109 20 diese Arbeit
Transferfaktor TF g(Schwein) 0,32%(0,03-1,37)) 0,20 2,69

Pute
Verzehrsm. Futter in kg/8l Dreieck 0,21 0,23 0,25 [Blo03]
spez. A. im Futter in Bg/k§ log.-normal 298 2,0 diese Arbeit
Verzehrsm. Weizenmehl in kgfd Dreieck 0,10 0,21 0,12 [Blo03]
spez. A. in Weizenmehl in Bg/kg  log.-normal 80 1,5 diese Arbeit
spez. A. in Fleisch in Bg/kg log.-normal 75 20 diese Arbeit
Transferfaktor TF g(Pute) 1,418 (0,15-5,64) 0,94 2,50

a8 GM steht fir geometrischer Mittelwert.

b GS stehtiir geometrische Standardabweichung.

¢ bezogen auf das Trockengewicht.

d gesclatzt, da keine weiteren Informationen vorhanden.
€ nach Monte-Carlo-Simulation gesitiater Erwartungswert.
f Schwankungsbereich bei 95 %igem Vertrauensintervall.
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6.7 Transfer in Milch

Tabelle 6.11:Transferfaktoreniir 4°K in Kuhmilch.

Ort EW min max am Besten beschrieben duréh: pP®
NelRmerpolder 0,012 0,005 0,023 log-normal 0,32
HLW 0,005 0,002 0,010 log-norméll 0,24
gemittelt 0,008 0,005 0,014 log-nornfal 0,46
Literatur

[TRS94] 0,007

[AVVa] 0,006

[NCR99] 0,007

a Verteilung, die die modellierte Verteilung am Besten beschreibt.
b p-Wert desy2-Anpassungstests.

¢ geo. MW. 0,012 und geo. Stabw. 1,5.

d geo. MW. 0,005 und geo. Stabw. 1,4.

€ geo. MW. 0,008 und geo. Stabw. 1,3.

Dabei wurde f@ir die Verzehrsmenge eine 10 %ige Unsicherheit angenommenen und
die Verteilung derselben daher durch eine Dreiecksfunktion beschrieben. Der resultie-
rende Transfer vofPK in Fleisch liegtiiber dem in Schwein oder Schaf.

Die sowohl fir den Transfer in Rinder als auclirfden 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 Aktatischon im Abschnitt 6.6 beschrieben wurde
(siehe Tabellen 6.7 und 6.8), wird an dieser Stelle auf eine Wiederholung verzichtet.
Die Ergebnisseifr den Transfer voA°K in Milch sind in Tabelle 6.11 dargestellt.

Dabei ist der Transfer vofi°K in die Milch am Standort NeRmerpolder ungef
doppelt so grof3 wielir Kilhe der Hermannsdorfer Landwerkisén. Faltet man die
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6 Transfer von natiirlichen 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 wiederumadsst sich zufriedenstellend mit einer logarithmischen Normalvertei-
lung (geo. MW. 0,008, geo. Stabw. 1,3) beschreiben. Im Vergleich mit der Literatur
ergibt sich eine guttlbereinstimmung mit [TRS94], [AVVa] und [NCR99].

6.8 Zusammenfassung

Eine Ubersichtiiber 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 bestigt werden. Damit ist der Erwartungswert nach Glei-
chung (5.4) ein verinftiger Sclkatzer des wahren Wertes. Die Schwankungs-
breite des Transferfaktors kann durch die geometrische Standardabweichung
beschrieben werden.UF 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.

» Fur Isotope der néirlichen Zerfallsreihen ergibt sich (mit Ausnahme von Wur-
zelgeniise und Pilzen)ifr 21%Pb der lbchste Transfer, was sich aus demétak-
chen Anteil von luftgetragenefi%b als Folgeprodukt dé€?Rn erkiren Bsst.
Untersuchungen déber, welcher Bruchteil des°Pbiiber den Wurzelpfad auf-
genommen wurde, konnten im Rahmen dieser Arbeit nicht durghgeferden.
Allerdings finden sich in der Literatuiif den Fall, dass lediglich der Wurzelpfad
beriicksichtigt wird, Werte, die um eine GRBenordnung unter denen in dieser
Arbeit ermittelten Transferfaktoren liegen [PF95], [Bun99]. Der im Vergleich
zu den anderen Nukliden hohe Transfer 98 resultiert aus der Tatsache, dass
Kalium als essentielles Spurenelement regulativ von der Pflanze aufgenommen
unduber das Phloemsystem in der Pflanze verteilt werden kann.

» Einen grol3en Transfer im Vergleich zu Getreide und Gsanfindet maniir
Weide- und Wiesenbewuchs.ahrend Blattgeriise einen bheren Transfer als
Wurzelgeniise aufweist (in der Regel um einen Faktor 2 bis 5,8Pb um
einen Faktor 10, Ausnahmen bild¥K), ist der Transfer von Wurzelgeise
mit dem von Getreidekorn (Ausnahnté%b) vergleichbar. Offensichtlich ge-
langt also, wie oben eréhnt, ein GrofRteil de$'°Pb durch Deposition auf die
Blattoberfche und wird von dort in das Pflanzeninnere weiter transportiert.
So ist Blattgerise sérker exponiert als Getreidekorn, das durch die Spreu ab-
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6.8 Zusammenfassung
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6 Transfer von natiirlichen Radionukliden

gedeckt wird, und dieses wiederunaiter exponiert als der essbare Teil des
Wurzelgeniises. Whrend in [Nis76] berichtet wird, dagd®Ra hauptéachlich

im Wurzelbereich einer Pflanze akkumuliert werden kann und dorf%iRa-
Konzentrationen dementsprechend um zwei bis drél3&nordnundjiber denen

in den Béhttern liegen, wurde in dieser Arbeit ein éhter Transfer in Blatt-
gemise im Vergleich zu Wurzelgeise gefunden. Dies wird in [Wat83], [GNO3]
und [MB80] bestigt, wo auf die Effektiviit des Transportes vai®Ra in die
Blatter und auf die Niglichkeit der Anreicherung in diesen hingewiesen wird.
Wahrend @rr Blatt- und Wurzelgeriase der Transfer voff®Ra dem vor??®Ra
entsprach, wurde in dieser ArbeiirfGetreidekorn und Weide- und Wiesenbe-
wuchs ein etwa doppelt so hoher Transfer ¥&#Ra berechnet. Dies deckt sich
mit Untersuchungen aus [Lin89] und [Pau86], ist aber noch nicht verstanden.

« Der Transfer vorf28Th entspricht in der Regel dem véffRa. Insgesamt ist die
Aussageiihigkeit dieses Transferfaktors begrenzt?8h als direkte Tochter
des??®Ra unter Umsinden eher den Transfer véffRa 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 ung-spektrometrischer Untersuchuialger einendngeren Zeit-
raum hinweg gelagert werden mussten, kann davon ausgegangen werden, dass
die dem Transferfaktor zugrunde liegende spezifische Aktiwit der Pflanze
eine Mischung aus von der Pflanze aufgenommenem und in der Pflanze durch
Zerfall in-situ gebildetent?8Th darstellt.

» Die Anzahl der Transferfaktoren, die auf spezifischen Akitah oberhalb der
Erkennungsgrenze basieren, it beide Uranisotop&°U und?38U gering. Da-
mit erschwert sich die repsentative Ermittlung von Transferfaktoren, zumal
das HELSEL-CoHN-Verfahren @ir eine geringe Anzahl von signifikanten Wer-
ten nicht mehr verinftig anwendbar ist. Insgesamt sollte bei der Benutzung von
Transferfaktoreniir Uran auf radiochemische Verfahren ackgegriffen wer-
den, solange die Untersuchungen zur Bestimmung des Transfers nicht in Gebie-
ten erfohter nafirlicher Radioaktivit stattfinden.

» Wie schon oben eiutert, kanniir Uran und Thorium Resuspension der ent-
scheidene Transferpfad darstellen [Fri86], [Fri89]. Damit spielt die Probenauf-
bereitung vor allem bei Pflanzen mit einer grol3en Blattolehi eine nicht zu
vernachéssigende Rolle bei der Ermittlung des Transferfaktors.

« Transferfaktoren in Fleisch und Milch konntgrspektrometrisch nurii 4°K
bestimmt werden. Dabei flie3t neben der Schwankungsbreite der spezifischen
Aktivitat auch die Variabilat 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 stimmaeir tlen Gehalt af’K in Rindfleisch und
in Kuhmilch gut mit Angaben aus der Literatuberein. far 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 lieksichtigt werden. Transferfaktoren aus Laborexpe-
rimenten finden unter wohldefinierten Bedingungen statt und spiegafigmur

den Transfeiiber den Wurzelpfad wider, weswegen diese Parameter meist eine
GrofRenordnung 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 realistischerédGen darstellen als im Labor erhaltene
Transferfaktoren.
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7/ Strahlenexposition durch
naturliche Radionuklide

Ein Mensch, der von Statistikoint,
denkt dabei nur an Mittelwert.
Er glaubt nicht dran und ist dagegen,
ein Beispiel soll es gleich belegen:

Ein Jger 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 JAger spricht ganz unbeschwert
voll Glauben an den Mittelwert:
Statistisch ist die Ente tot.

Doch war* er klug und @hme Schrot
- dies sei gesagt, ihn zu bekehren -
er wirde seine Chancen mehren:
Der Schuss geht ab, die Entéirstt,
weil Streuung ihr das Lebenikzt.

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

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

Zunachst werden in aller #rze die notwendigen begrifflichen Definitionen vorgestellt.
Eine detaillierte Einfihrung in Grundbegriffe der Dosimetrie und der biologischen
Wirkung ionisierender Strahlung findet man z.B. in [Vog92].
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7 Strahlenexposition durch natiirliche Radionuklide

In der aktuellen Strahlenschutzverordnung [StrO1] werden so genannte ,,operative Gr
Ben* und ,,SchutzgfRen* unterschieden. OperativedBen sind dabei durch Messun-
gen zu@nglich und sollten unter aglichst allen realistischen Expositionsbedingun-
gen ausreichend genaue &tdwerte @r die Korperdosen liefern. Eine dieser operati-
ven GiRen ist die Energiedosi3. Sie ist definiert als das Veidlinis aus der Energie,

die durch ionisierende Strahlung auf ein kleines Volumenelement eines spezifischen
MaterialsUibertragen wird, und der Masse dieses Volumens. Unter der Scb&gr
,,Korperdosis" wiederum versteht man nach [StrO1] nicht direkt messbéfeeGwie

die Organdosis oder die effektive Dosis. Dabei beschreibt die effektive Bod&ss
Risiko von stochastischen Wirkungen der Strahlenexposition und wird wie folgt defi-
niert:

H :ZZWTWRDTR (7.1)
mit
H = effektive Dosis in Sy,
Wy = Gewebewichtungsfaktor,
WR = Strahlungswichtungsfaktor und
Drr = diein einem Gewebe, Organ odeodiperteil T liber dessen Masse gemittelte

durch interne oder externe Exposition mit der Strahlungs@iditerzeugte
Energiedosis in Gy.

Um an Hand der effektiven Dosis die Strahlenexposition durcbirhette Radionu-
klide in Niedersachsen oder auch im gesamten Bundesgebietatbsalzu Bnnen,
missen nun verschiedene Expositionspfadédiesichtigt werden. Merkliche Dosis-
beitrage zur gesamten effektiven Dosis liefern

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

die Direktingestion von Boden,

die Inhalation vorf??Rn und den dazugéhigen Folgeprodukten,

die Inhalation von Staub,

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

Ziel der Modellierung war eindlf jede der hier genannten Komponenten deiirtiat

chen Strahlenexpositiondaglichst realistische Dosisabsiaung, die nach den Vor-
gaben aus [AVVb], [BGB99], [Str01] und [EUR96{If sechs Altersklassenamlich

fur unter Einghrige (a1), Ein- bis Zweighrige (ka<?2), Zwei- bis Sieberghrige
(2<a<7), Sieben- bis Zwlfjahrige (ka<12), Zwolf- bis Siebzehrghrige (12a<17)

und uber Siebzehi@hrige (a>17) durchgeiihrt wurde. Neben altersabihgigen Ein-
flussgblien variieren noch eine Reihe von weiteren Parametern, deren Schwankungs-
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7.1 Existierende Modelle

breiten sich in der Variabilit der nairlichen Strahlenexposition niederschlagen und
die daher mit zu béicksichtigen waren. tizliche 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 g&rder Allgemeine Verwal-
tungsvorschrift (AVV) zu 8 47 der StrISchV 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 Strahlenschutzverordnungjbesht
schreitet “ [AVVb]. Durch diese Zweckbestimmung ergeben sich, um diadhtiche
Strahlenexposition auf keinen Fall zu untei@aen, konservative Annahmen, dig f

die Planung und Genehmigung von Anlagen oder Einrichtungen sinnvoll sejam

aber fir 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 unbeicksichtigt Bsst und zum anderen zu einer massivéersckitzung

der tatéichlichen Verzehrsmeng@tiren 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
neuuiberarbeitet [AVVDb]. Dabei wurden unter anderem Transferfaktoren aus den Be-
rechnungsgrundlagen Bergbdlbernommen, 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 beruhren.

7.1.2 Berechnungsgrundlagen - Bergbau

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

Berechnungsgrundlagen - Bergbau als Konsequenz der Euratom Basic Safety Stan-
dards [EUR96] digealistischeBerechnung der Strahlenexposition. Damit gehen die
Berechnungsgrundlagen - Bergbau in dieser Hinsicht trotz einiger Annahmen, die im-
mer noch einen deutlich konservativen Charakter tragieer, die Annahmen der AVV
[AVVD] hinaus. Es lbnnen somit Parameter und Modellannahmen auch dann sinnvol-
ler Weise von den Berechnungsgrundlagen - Berglimmrmnommen 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 di@&r einer raglichen zuatzlichen
Strahlenexposition durch natiche Radionuklide auf Grund von anthropogenen Ar-
beiten oder &atigkeiten abgesétzt 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 st ein in Grol3-
britannien von der NRPB entwickeltes Modell zur Beschreibung des Transfers von
Radionukliden in der Nahrungskette terrestriscdb&osysteme [Bro95]. Es ist modu-

lar zusammengesetzt und beinhaltet eigiamdige 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 nuklidablngige Informationen vor alleniif kiinstliche Radionuklide wie

2.B 137Cs,90sr oder!3)| vor. Eine Absckitzung 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
erwahnt nur @ir kiinstliche Radionuklide, ebenfalls Annahmi@mer Verteilungen be-
schrieben werden.

7.1.4 PATHWAY

Ahnlich wie FARMLAND beschreibt das in den USA entworfenen Modell PATHWAY
[Whi87] den Transport von Radionukliden in terrestrisc@kosystemen nach ei-
nem Fallout-Szenario. Dabei umfasst PATHWAY die Modellierung des Transfers und
Transportes von 20 (in diesem Falirkstlichen) Radionukliden nach deren atmasph

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 zeitald@mgig modelliert.
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7.2 CRYSTAL-BALL®

7.1.5 ECOSYS-87

Mit ECOSYS-87 [Mil93] liegt ein in Deutschland konzipiertes Modell zur Simu-
lation der radidékologischen Situation in Folge eines nuklearen Unfalls vor. Dieses
Modell beficksichtigt 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 &dtzescba
ECOSYS-87 aufiir Deutschland typische Annahmen izck greift, stellte das Modell
somit eine wertvolle Quelle und Vergleichsglichkeit dar. Allerdings liegen, da eine
Fallout-Situation nach einem Unfall modelliert wird, nuklidspezifische Parameter nur
fur kiinstliche Radionuklide vor.

Als weitere liberaus itzliche Datenquellen haben siciirfall diejenigen Expositi-
onspfade, deren Beitrag zur Strahlenexposition nicht durch eigene Untersuchungen
abgeschtzt werden konnte, die Materi@bde des Bundesamted fStrahlenschutz
erwiesen [BfS95], [BfS98], [BfS97]. Es ist daher sehr bedauerlich, dass neuere For-
schungsergebnisse nicht weiterhin in dieser Form publiziert werden.

Zusammen mit weiterer eagzender Literatur, die im Detail weiter unter ariget

wird, bilden Parameter aus den eben beschriebenen Modellen die grundlegenden An-
nahmen bei der Berechnung deriméithen Strahlenexposition. In manchen Model-

len wird dabei neben der Schwankungsbreite der einzelnen Parameter auch deren
Verteilung abgesditzt, was eine genauere Beschreibung der getroffenen Annahmen
ermdglicht. Diese durch Verteilung beschriebenen Parameter flieRen dann in ein Mo-
dell zur Berechnung der Strahlenexposition ein, wobei Faltungen von unterschied-
lichen Verteilungen auftreten, die analytisch nicht mehr berechnet werdiemek.

Aus diesem Grund wurde, wie bei der Berechnung der Transferfaktoren in Milch
und Fleisch schon oben adtert, eine Monte-Carlo-Simulation durchgeft, 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 PrograrvsiGL-BALL®

soll daher im Folgenden Abschnitt kurz genauer vorgestellt werden.

7.2 CRYSTAL-BALL®

Wie oben enahnt, steht mit @STAL-BALL® ein Makro zur Verfigung, das in ei-

nem ExcEL®-Arbeitsblatt eine Monte-Carlo-Simulation duréhfit. Dabei Knnen al-

len einflieBenden Parametern Verteilungen zugeordnet werden, die sich bei der an-
schlieBenden Simulation fortpflanzen und in einer Gesamtverteilung resultieren. Diese
Verteilung kann grafisch unter Angabe von airichen Parametern wie z.B. beliebi-

gen Perzentilen ausgegeben werden. Bei in dieser Arbeit duidingerh Simulationen
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7 Strahlenexposition durch natiirliche Radionuklide

wurden standardafig folgende Einstellung geéult:

» Die Generierung der Zufallszahlen erfolgte nach der Methode des ,,Latin-hyper-
cube-samplings®. Diese Methode erzeugt gleiéRiny verteilte Zufallsvariable
entsprechend einer angenommenen Verteilung und beschreibt diese Verteilung
mit einer loheren Genauigkeit verglichen mit der hémkmlichen 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 nroglich, wurde die resultierende Verteilung durch einen Reihe bekannter,
kontinuierlicher Verteilungen gefittet. Nach dem multiplikativen Grenzwertsatz
der Statistik er&lt man durch die Multiplikation von unendlich vielen, beliebig
verteilten, Parametern als Produkt eine logarithmisch normalverteitiBesin
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 ® durchgetihrt werden. Dabei wurde als Malrfdie Qite
des Fits dag?-Kriterium gewahlt.

Mit Hilfe von CRYSTAL-BALL®, Parametern aus oben éranten Modellen und der
weiteren verfigbaren Literatur sowie eigenen Messungen wurde nun digliche
Strahlenexpositiontir Deutschland und im Besonderen audh Niedersachsen zu-
sammen mit ihren Schwankungsbreiten abgatathDarauf 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
tatsachliche Genauigkeit der Daten erlaubt. Dies geschah, um die Nachvollziehbarkeit
der Modellierungsergebnisse mit den hier genannten Daten zZigéamen.

7.3 Dosis durch Ingestion

Ein wichtiger Pfad bei der Betrachtung der Strahlenexposition durdirlitdte 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 Vargung, die die zeital@ingige 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 Akt&iteines Radionuklides die resultierenden effek-
tive Jahresdosis bestimmeiskt. Diese Dosiskoeffizienten, die wiederum die oben
erwahnten sechs Altersgruppen beksichtigen, findet man in [ICR96] oder alternativ

in [EUR96] oder [BGB99].
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7.3 Dosis durch Ingestion

Tabelle 7.1:Dosisfaktorerd; g fur Ingestion nach [ICR96] in Sv/Bq.

Nuklid <la l<a<?2 2<a<’ 7<a<12 12<a<17 a>17
238y 1,2E-05 1,2E-07 8,0E-08 6,8E-08 6,7E-08 4,5E-08
234y 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
210pp 5,0E-06  3,6E-06  2,2E-06 1,9E-06 1,9E-06  6,9E-07
210pg 1,5E-05 8,8E-06 4,4E-06 2,6E-06 1,6E-06 1,2E-06

235 1,3E-05 1,3E-07 8,5E-08 7,1E-08 7,0E-08 4,7E-08
231pg 2,2E-06 1,3E-06 1,1E-06 9,2E-07 8,0E-07 7,1E-07
227pc 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
228R3 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 aglich, fur jeden Modellparameter eine realistische
Verteilung mit Parametern wie Erwartungswert, Mittelwert, Standardabweichung usw.
angenommen. Die einzige Ausnahme davon bilden die ebeaheiten Dosiskoeffi-
zienten, da eine realistische Ab&thung ihrer Schwankungsbreite im Rahmen dieser
Arbeit nicht vorgenommen werden konnte. Allerdings existieren Hinweise darauf, dass
auch fir Dosiskoeffizienten eine logarithmische Normalverteilung als iugftig an-
gesehen werden kann. So wird in [Har03b] berichtet, dass der Dosiskoeffiriéft f
durch eine logarithmische Normalverteilung mit einer geometrischen Standardabwei-
chung von 2 gut beschrieben werden kaniar &ndere Nuklide liegen jedoch keine
gesicherten Informationen ddyer vor, so dass in dieser Arbeit in einer Art Konventi-

on Dosiskoeffizienten als Punktif$en betrachtet wurden. Eine Zusammenstellung der

in dieser Arbeit verwandten Dosisfaktordir ingestion kann Tabelle 7.1 entnommen
werden.

Durch Anwendung dieser Dosisfaktoren wird nach einer Inkorporation die 50- bzw.
fur Kleinkinder die 70-Jahre-Folgedosis berechnet. Insgesamt wird daher von einem
Gleichgewichtszustand der Radionuklidkonzentrationen ausgegangen. Dies gilt eben-

so fur die Strahlenexposition durch die Inhalation von Staub oder Radon, diersp
betrachtet werden wird.
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7 Strahlenexposition durch natiirliche Radionuklide

Modell zur Dosis durch Ingestion von Lebensmitteln

Zur Abschatzung der effektiven Jahresdosis durch Ingestion bieten sich zwei verschie-
dene Moglichkeiten an:

1. Die Verwendung von spezifischen Akti&ien in repasentativ zusammengestell-
ter Gesamtnahrung oder

2. die Absclatzung der Dosis unter Verwendung von spezifischen Akttt einer
reprasentativer Lebensmittelauswahl.

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

1. insgesamt kein repsentativer 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 deéseptativen
Messwerte zu klein. So gibt e&rf?1%Pb nur einen Wert in der Kategorie ,,Wur-
zelgeniise®, ramlich Einlegegurken.

2. manche Nuklide messtechnisch mit Hilfe deSpektrometrie nicht ermittelt
werden konnten. Ganz gravierend wirkt sich diesB&Po aus, das einen sehr
groRen Dosiskoeffizient aufweist und nicht im Gleichgewicht #HiPb stehen
MusSs.

3. die Unsicherheiten und der Aufwand bei der Bestimmung der Ingestionsdosis
durch die Modellierung der Aktivétt in Lebensmitteln deutlichdher sind als
bei der Untersuchung von Gesamtnahrung. Dies erkennt man beispielhaft schon
an der Betrachtung des nach der Zubereitung verbliebenen Anteils der Akti-
vitat fur verschiedene Lebensmittel (siehe Tabelle 5.19 auf Seite 110)uder f
verschiedene Nuklide und Nahrungsmittel mit eineraditlichen Unsicherheit
versehen ist. Verwendet man hingegen Gesamtnahrungllsdiése 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 zuck zu greifen, eine wichtige Rolle. Bei der Ermittlung der Do-
sis unter Beiicksichtigung aller einzelner Komponenten des Lebensmittelkorbes w

fur jedes Lebensmittel eine Absiiaung der spezifischen Aktigit des @ir das mess-
technisch in dieser Arbeit nicht zu erfasseR#¥0 unabdingbar notwendig gewesen,

da ?1%Po zusammen m#1%Pb und??®Ra die ldchsten Dosiskoeffizienten aufweist
(siehe Tabelle 7.1). Zwardnnen in der Literatur einige Hinweise auf das \&this
219ppP1%0 in verschiedenen Lebensmitteln gefunden werden, allerdings sind diese
Verweise nicht notwendigerweise régentativ oder vollgindig. Gesicherte Informa-
tionen aus der Literatur gibt es higgdich?1%Po vor allem @ir Fische und Krustentieren,

fur die eine Akkumulation vo'®Po beschrieben wird [Car95], [HamO01], [Kan01].
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7.3 Dosis durch Ingestion

Fur Gesamtnahrung lag mit [PF97] eine Literaturquelle vor, die von einemalfai

von 21%PbP1%P0 von 0,96 berichtet und die daher zur Atiziung deg°Pbf1o%Po-
Verhaltnisses in der Gesamtnahrung verwendet wurde. Dies erscheint auch insofern
gerechtfertigt, als dass dieses \&this in repésentativ zusammengestellter Gesamt-
nahrung in polnischen Grof3stten ermittelt wurde und sich somit nicht signifikant
von dem in deutscher oder nied&chsischer Gesamtnahrung unterscheiden sollte.

Der Nachteil bei der Verwendung von Gesamtnahrung aus @uobiék (wie der Haupt-
mensa der Universit Hannover) liegt sicherlich darin, dass regionale Unterschiede
bei der Dosisabs@tzung sowohl in den Verzehrsgewohnheiten als auch in den spezi-
fischen Aktiviaten nicht mehr béicksichtigt werden &nnen.

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

Hing = mz di7g : AGesi, (7-2)
|
wobei
Hng = effektive Jahresdosis durch Ingestion in Sy,
m = Jahresverzehrsmenge der Gesamtnahrung in kg,
dig = Ingestions-Dosiskoeffizieniif das Nuklidi in Sv/Bg und
Acesi = spezifische Aktiviait des Nuklids in der Gesamtnahrung in Bg/kg
gilt.

Verteilung von Verzehrsgewohnheiten

Angaben zu Verzehrsgewohnheiten findet man tmtdeutschland typischen Werten
z.B. in [StrO1]. Dort werden Aussagéiber Mittelwerte der Verzehrsmenge pro Jahrin
den verschiedenen Lebensmittelkategorien (GsnObst, Getreide usw.) zusammen
mit der jeweiligen Angabe eines Faktdrsder das 95 %-Perzentil beschreibt, getrof-
fen. Leider sind aul3er diesem Mittelwert und den dazigghn 95 %-Perzentilen
keine Angaberniber Verteilung vorhanden, die die Schwankungsbreite der Verzehrs-
gewohnheiten charakterisieren. Ein Blick in die oben genannten Modelle zeigt, dass
in [Ste01] ebenso wie in [MI93] fur die Verzehrsgewohnheiten eine Rechteckver-
teilung angenommen wird. In [Byr95] werden nur Quantile angegeben, daidort f
die Modellierung abdeckend mit den 95 %- bzw. 97,5 %-Perzentilen gerechnet wird.
In [NCR96a] wird fur Faktoren mit einer Unsicherheit kleiner einem Faktor 10 ei-
ne Rechteckverteilung bzw. eine Dreiecksverteilung postuliert. Allerdings beschreiben
Rechteck- oder Dreiecksverteilung typischer Weise nicht diac¢atsehen Verteilun-

gen. Eine Alternative bietet sich mit der Annahme einer Normalverteilung oder einer
logarithmischen Normalverteilung. Benutzt man nun die in [StrO1] angegebenen Mit-
telwerte und 95 %-Perzentile, so ergeben sich in den unterschiedlichen Lebensmittel-
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7 Strahlenexposition durch natiirliche Radionuklide

klassen zumeist solche Normalverteilung, bei denen ein nennenswerter Aibtsil (

10 Prozent und z.T. noch deutlich mehr, da typischer Weise3) im negativen Be-

reich liegt. Da aber negative Verzehrsgewohnheiten keinen Sinn ergehsstentie
jeweilige Normalverteilung bei Null abgeschnitten werden. Dies wiedefimt fzu

einer Verschiebung der Erwartungswertes, der dann, da die abgeschnittene Verteilung
nicht mehr symmetrisch ist, gBer vare als der urspinglich angenommene Mittel-
wert. Insofern vire eine Modellierung mit diesen Verteilungen nicht mehr konsistent
mit einer Modellierung, die unter Vernaéssigung der Verteilung lediglich Punkt-
grofRen verwendet.

Um dieses Problem zws$en, bietet sich die Wahl der logarithmischen Normalvertei-
lung an, deren Definitionsbereich ausschliel3lich im positiven Bereich liegt und deren
Vorkommen in der Naturdufig beobachtet werden kann [LimO1]. Allerdings ist diese
Verteilung nicht symmetrisch, so dass, wie in Gleichung (5.3) auf Seite 72 beschrieben,
der Erwartungswert gfder ist als der Median (der in diesem Fall mit dem geometri-
schen Mittelwert zusammeiift). Folglich ist eine logarithmische Normalverteilung
gesucht, deren Erwartungswé&tV den in [StrO1] angegebenen Mittelwerten und de-
ren 95 %-Perzentil dem-fachen des Erwartungswerte$V entspricht. Sek; , der
einseitige Erweiterungsfaktor zum PerzeRiil o, u der geometrische Mittelwert und

o die geometrische Standardabweichung der logarithmierten Verteilung (siehe Seite
71). Damit ist also die fisung der Gleichungen

G2

exp<u+?) = EW (7.3)
und

exp(U +ki—q-0) = Piq (7.4)

gesucht. Logarithmieren der Gleichungen (7.3) und (7.4) sowie elementare Umfor-
mungen liefernilir o eine quadratische Gleichung mit deédungen

o2 = kot /K ,+2-In(1/f) (7.5)

Hio = In(Pg)—Kio-0p)0. (7.6)

Dieses Gleichungssystem besitzt also genau dann zigeirigen, wenkl2 o > 2In(f)
gilt. Fur den Fallk? , = 2In(f) existiert genau eine dsung, wohlngegen bei
k%_a < 2In(f) keine Losung der Gleichungen vorhanden isilr Flie typische An-
nahme von - o = 0,95 folgt k;_o = 1,645, so dass dieses Gleichungssystam f
f < 3,87 zwei Losungen, iir f ~ 3,87 eine Losung undiir f > 3,87 keine Losung
besitzt. Der in [StrO1] angegebene Faktarur Absclatzung des 95%-Perzentils liegt
mit Ausnahme des Fischverzehrs bei 2 oder 3, so dass in diéflen Ewei Losungen
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7.3 Dosis durch Ingestion

Tabelle 7.2: Zusammenhang zwischdénund der geometrischen Standardabweichung
(GS= exp(o)) nach Gleichung (7.5)i ki = 1,645.

f GS =exp(o1) GS = exp(o2)

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 keinedsung existiert.

Zur Beurteilung, welche der zwei mathematiscbgiichen Losungen die tagchli-

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 festgelegterk; , lediglich die Wahl vonf die geometrische Standardabweichung

der logarithmischen Normalverteilung. In Tabelle 7.2 siiadff € (2,3,5) die geome-
trischen Standardabweichungé®= exp(oy/,) aufgefihrt.

WegenEW = exp(u 4+ 62/2) fiihren bei festenEW sehr groRe geometrischen Stan-
dardabweichungen zu kleinen geometrischen Mittelwerten, was beispidlinaftef
Altersgruppe Ik a< 2 in Tabelle 7.3 dargestellt wurde. Man erkenntaabch, dass

bei der Losung GM1,GS) ein gol3eresf zu einer kleineren geometrischen Standard-
abweichungiihrt, da in diesem Fall das positive Vorzeichen der Wurzel in Gleichung
(7.5) gevahlt wurde.

Aus diesen dinden wurde zur Modellierung der Verzehrsgewohnheiten dsuhg
mit dem negativen Vorzeichen vor der Wurzel in Gleichung (7.5) verwandt Gil4o
mit GS).

Fur den Verzehr von Fisch wurde der in [StrO1] angegebenen Mittelwert mit dem geo-
metrischen Mittelwert gleichgesetzt. Diesgaft zu einetUberschatzung der Verzehrs-
gewohnheitenir Fisch, was aber auf Grund des geringen Anteils von Fisch an der
gesamten Verzehrsmenge vernéskigbar erschethtSomit wurden bei der Model-
lierung der effektiven Jahresdosis durch Ingestionjéde Altersklasse die Summe

der in Tabelle 7.4 dargestellten Verteilungen angenommen, die wiederum als Faltung
der Einzelverteilungen anzusehen ist und durety €TAL-BALL® bestimmt werden
konnte.

ITatsachlich liegt dieUbersclitzung der Gesamtverzehrsmenge auf Grund dieser Annahme bei allen
Altersgruppen deutlich unter 1 %.
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7 Strahlenexposition durch natiirliche Radionuklide

Tabelle 7.3:Angabeniber die mathematischaglichen Verteilungen der Verzehrsge-
wohnheiten. Exemplarisch aufggirt sind die lbsungen von Gleichung
(7.5) fur die Altersgruppe kX a< 2.

EW2P f|GM P GS |GMP GS
Milch, Milchprodukte 160 3| 99 10,6/ 104 2,5
Fleisch, Wurst, Eier 13 2| 03 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, Wurzelgerise 40 3| 2,5 10,6| 25,9 2,5
Blattgenuse 6 3| 04 10,6/ 3,89 2,5
Geniise, Geriiseprodukte 17 3| 1,2 10,6/ 11,0 2,5

&in [Str01] angegebener Mittelwert und zugleich Erwartungswert der duyghund oy /5
beschriebenen logarithmischen Normalverteilungen.
b Angaben in kg/a.

Verteilung der spezifischen Aktivit &t in Gesamtnahrung

Wie Seite 105 entnommen werden kann, lagéndie in dieser Arbeit untersuchte
Gesamtnahrung lediglichif 22°Ra??8Th und“°K ausreichend viele Werte oberhalb

der Erkennungsgrenze vor, um nach Anwendung dassiHL- CoHN-Algorithmus ei-

ne repasentative Aussagéber die spezifische Aktiat treffen zu knnen. Wahrend

die Ingestionsdosis volfK auf Grund der horostatischen Kontrolle von Kalium ge-
sondert zu betrachten ist und nicht durch Gleichung (7.2) beschrieben werden kann,
wurden Informationenifr die restlichen Nuklide aus den Zerfallsreihen [BfS01] ent-
nommen. Leider sind die Angaben in [BfSO1] nur unvé@ltsiig 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 Aktiviat geschtzt. Insgesamt sind die angenommenen spezifischen Alténit

aller Radionuklide aus den Zerfallsreihen zusammen mit ihren Verteilungen und den
dazugebrigen Parametern in Tabelle 7.5 angegeben.

Wie schon oben eriahnt, muss die Absétzung der Ingestionsdosigrf*°K gesondert
vorgenommen werden. Die Gleichgewichtskonzentration 4#hist altersabkngig
und fuhrt nach [UNSOO] zu einer effektiven Jahresdosis von 0,185 niSwiiter
Zwolfjahrige und 0,165 mSwif Uber Zwolfjahrige.

Gesondert zu betrachten ist auch die Gruppe der untéititigen. Zwar findet man in
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7 Strahlenexposition durch natiirliche Radionuklide

Tabelle 7.5:Zusammenstellung der zur Modellierung verwandten spezifischen Akti-
vitaten von Gesamtnahrung in Bg/kg.

Nuklid Verteilung EW2 GMP GS°¢ Quelle

238 log-normal 0,007 0,005 2,1 [BfS01]

234)  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
21%pp  log-normal 0,038 0,032 1,8 [BfS01]
2% log-normal 0,037 0,030 1,9 berechnet aus [PR97]
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 Bg/kg.
b geometrischer Mittelwert in Bg/kg.
¢ geometrische Standardabweichung.

d berechnet aus dem in [PF97] angegebefi@Ro”1%Pb-Vertiltnis. Dabei wurde ange-

nommen, dass dieses Vaitnis logarithmisch normalverteilt see\W = 0,96, GM = 0,93,
GS=1,32).

Tabelle 7.4 Informationeiiber die Verzehrsgewohnheiten voauglingen, allerdings
kann die Gesamtnahrung gafTabelle 7.5{fr SAuglinge nicht mehr als repsentativ
angesehen werden. Da im Rahmen dieser Arbeit ketngl$igsnahrung untersucht
werden konnte, wurde auf in [BfS03a] ¥éientlichte Werte der spezifischen Aktisdt

in Sauglingsnahrung zuckgegriffen. Leider ist auch hier die Dokumentation seitens
des BfS recht drftig. 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 alktingarithmisch normal-
verteilt ist, wurde aus den bekannten Informationen die Kennwerte der Verteilung wie
geometrisches Mittel, geometrische Standardabweichung und der Erwartungswert re-
konstruiert. EinUberblickiiber die so ermittelten Verteilungen der spezifischen Akti-
vitat in Sauglingsnahrung findet man in Tabelle 7.6.

Ingestion von Trinkwasser

Trinkwasser wurde, wie schon in Kapitel 5.1C&erdert, im Rahmen dieser Arbeit nicht
auf seinen Gehalt an natichen Radionukliden untersucht. Daten zur spezifischen
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7.3 Dosis durch Ingestion

Tabelle 7.6:Zusammenstellung der zur Modellierung verwandten spezifischen Akti-
vitaten von &uglingsnahrung in Bg/kg.

Nuklid Verteilung EW?2 GMP GS°© Quelle

238y  log-normal 0,007 0,007 1,3 [BfS03a]

234  log-normal 0,008 0,006 29 [BfS03a]

230Th  log-normal 0,003 0,002 1,8 [BfS03a]
226Ra  log-normal 0,022 0,019 1,6 [BfS03a]
21pp  log-normal 0,039 0,034 1,7 [BfS03a]
21%pg  log-normal 0,037 0,032 1,8 berechnet aus [PE97]
232Th  log-normal 0,001 0,001 29 [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 Bg/kg.

b geometrischer Mittelwert in Bg/kg.

¢ geometrische Standardabweichung.

d da in [BfS03a] nur ein Messwert angegeben war, wurde eine geometrische Standardab-
weichung von 2,0 angenommen.

€ perechnet aus dem in [PF97] angegebefi@Rof1%Pb-Vertiltnis. Dabei wurde ange-

nommen, dass dieses Vaitnis logarithmisch normalverteilt setYV = 0,96, GM = 0,93,
GS=1,32).

Aktivit at natirlicher Radionuklide in Trinkwasser findet man wiederum in [BfSO1].
Ein Grol3teil der dort veiffentlichen Untersuchungen von Trinkwasser fand jedoch in
Gegenden durch Bergbau stark @nker natirlicher Radioaktiviét statt, so dass zwar
Medianwerte fir Gebiete nicht erbhter naiirlicher Radioaktiviét dort abgescitzt,

die Schwankungsbreiten jedoch nicht mehr alsasentativ @ir Deutschland oder gar
fur Niedersachsen angesehen werdénnlen. far die Variabiliéit konnte daheriir
Deutschland lediglich Information aus [BfSO3b] benutzt werden, wo wenigstens f
226Ra die fir ganz Deutschland regwentative Schwankungsbreite@entlicht wird.
Folglich wurde, was eher als konservativ anzusehen ist, die geometrische Standard-
abweichung von 3,17 de#if Deutschland durchschnittlichéA’Ra-Gehaltesiir alle
Nuklide Ubernommen. Wiederum lediglickif??°Ra lagen noch weiter gehende Un-
tersuchungen vor [BfS03b], in denen auch nach Burgsheldr differenziert wurde. Die

dort angegebene geometrische Standardabweichung voru2 Mi&flersachsen wurde
wie fur Deutschlandir alle Nuklidetibernommen.
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7 Strahlenexposition durch natiirliche Radionuklide

Tabelle 7.7:Zusammenstellung der zur Modellierung verwandten spezifischen Akti-
vitaten von Trinkwasseiif Deutschland und Niedersachsen in mBg/I.

Deutschland

Niedersachsen

Nuklid | Verteilung EW GM?2 GSP | Vertelung EW GM2 GSP
238y log-normal 9,73 5,00 3,17 log-normal 7,50 5,00 2,46
234y log-normal 11,7 6,00 3,17 log-normal 9,00 6,00 2,46
230Th¢ | log-normal 2,66 1,57 2,80log-normal 2,66 1,57 2,80
226Ra | log-normal 9,36 4,81 3,17log-normal 5,55 3,70 2,46
21pp | log-normal 2,92 1,50 3,17log-normal 2,25 1,50 2,46
2P0 | log-normal 0,97 0,50 3,17log-normal 0,75 0,50 2,46
235y | log-normal 0,58 0,30 3,17log-normal 0,45 0,30 2,46
232Th | log-normal 0,19 0,10 3,17log-normal 0,15 0,10 2,46
228Ra | log-normal 5,84 3,00 3,17log-normal 4,50 3,00 2,46
228Th | log-normal 0,39 0,20 3,17log-normal 0,30 0,20 2,46

a geometrische Mittelwerte wurden [BfS01] enthommen.
b geometrische Standardabweichungen wurden [BfS03b] entnommen.

¢ fir 228Th lagen keine Angaberiif nicht ertdhte Gebiete vor. Deshalb wurde unter in

Kaufnahme einedbersclitzung fir dieses Radionuklid8M undGSaus Gebieten etinter
natirlicher Radioaktiviét ibernommen.

Alle in der sich anschlie3enden Modellierung angenommenen spezifischen®ktivit
konnen zusammen mit ihren Quellen, den postulierten Verteilungen und den dazu-

gelobrigen Parametern Tabelle 7.7 entnommen werden.

Die altersabhngigen Verzehrsgewohnheiten von Trinkwasser entstammen wiederum
[StrO1]. Aus den dort getroffenen Annahmen inclusive der dort durch einen Faktor
abgeschtzten 95 %-Perzentile wurden wie obém flie Gesamtnahrung beschrieben
unter der Annahme einer logarithmischen Normalverteilung die Parameter derselben
bestimmt. Die Verzehrsgewohnheiten von Trinkwasgemien Tabelle 7.8 entnommen

werden.
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7.3 Dosis durch Ingestion

Tabelle 7.8:Verzehrsgewohnheiten von Trinkwass@rDeutschland und Niedersach-

sen in kg/a.
Altersklasse Ew 2 Pgs @ GM GS
l<a<2 100 200 88 1,64
2<a<’ 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 auglingsnahrung

Man findet in Tabelle 7.8 keine Angabeirfunter Einahrige, da diese auf Grund des
moglichen Verzehrs von Muttermilch gesondert zu betrachten sind. Die Dosis durch
Ingestion fir unter Einahrige setzt sich somit aus drei verschiedenen Komponenten
zusammen:

» Verzehr von Muttermilch,

» Verzehr von &uglingsmilchnahrung, 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 demgngsnahrung béack-
sichtigt. Je nachdem, ob das unter @mjge Kind gestillt wird oder nicht, sind nach
[StrO1] 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 Aktivititen des Trinkwassers als bekannt angesehen weidereR (siehe Ta-
belle 7.7), bleibt als gesondert zu betrachtender Pfad die Strahlenexposition durch die
Ingestion von Muttermilch. Der in der [StrO1] angegebene Faktor zur Bestimmung des
95 %-Perzentils resultiert im Wesentlichen aus der Varidgipiier Stilldauer [SSKO3].

Dies kann zu dem mathematischen Artefakiren, dass die vomaagling rechne-
risch inkorporierte Aktiviat hoher ist als die mit der Muttermilch zugéfrte Aktivitat.

Um dies zu vermeiden, wurde von der SSK in [SSKO03] die #@nnfing so genann-

ter ,,transferierter Bruchteile* empfohlen, die den elementspezifischen Bruchteil der
von der Mutter inkorporierten Radionuklide, die durch die Muttermilch démunging
zugefihrt wird, beschreiben. Diese transferierten Bruchtedadgen somit von dem
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7 Strahlenexposition durch natiirliche Radionuklide

Tabelle 7.9:[SSKO03] entnommene transferierte Bruchteile den Ingestionspfad
(erMQ) und den InhaIationspfadf,E"M’h) zur Bestimmung de$Jber-
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
fMM.g 0,05 0,5 0,2 0,0005 0,02 0,005 0,01
fMMh 0,07 0,3 0,3 0,2 0,2 0,09 0,1

Zeitraum ab, den derébigling gestillt wird und wurden sowolilif den Ingestionspfad

als auchiir 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 Forschungsiristikinf
dererrahrung Dortmund stammt [SSKO03]. Da keine Informatiofiéer die Schwan-
kungsbreite der transferierten Bruchteile in die Muttermilch ivglolr waren, wurden
diese als Punktsétizer behandelt.

Zusatzlich zur bereits oben implizit angegebenen inkorporierten nuklidspezifischen
Aktivit at pro Jahrifir Erwachsene @mlich als spezifische Aktivdt in der Gesamtnah-
rung multipliziert mit der Verzehrsmenge unter Beksichtigung 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 akinvder Atemluft

in Gegenden nicht eiinter naiirlicher Radioaktiviéit 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 linhalation vernackissigt werden kann.

Ergebnisse

Mit den oben beschrieben Annahmen konnte nun eine Monte-Carlo-Simulation zur
Abschatzung des Erwartungswertes und der Schwankungsbreite der Strahlenexposi-
tion durch die Ingestion von rniaichen Radionukliden altersabihgig durchgefhrt
werden. Da fir manche Parameter Informationen zur &abkchen Differenzierung
zwischen Niedersachsen und Deutschland vorlagen, wurde diese Modelliéimung f
Niedersachsen und Deutschland getrennt durdhgeind 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 fir Niedersachsen und Deutschland in mSv.

a<l l<a<?2 2<a<’ T<a<1l?2 1Xxa<17 > 17a
Niedersachsen
EW 0,84 0,42 0,37 0,37 0,39 0,22
VB2 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?2 0,47-1,60 0,25-0,87 0,25-0,65 0,25-0,61 0,25-0,62 0,19-0,30

aVB =95 %ige Vertrauensbereich.

Man erkennt, dass die Dosigrfunter Einahrige im Vergleich zu den anderen Alters-
klassen ungéihr doppelt so grof? 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 Dosiskoeffizientin’f®Ra (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 Jahredtosis f
den Bereich der gesamten Bundesrepublik Deutschland und Niedersachsen sind Folge
aus den unterschiedlichen Konzentrationen im Trinkwasser und in der Gesamtnahrung,
wo fur 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 veasachl
sigbar klein ist. Br den unter Eirghrigen 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 Ingestionsdosil|tsauf,
dass die dosisrelevanten Nuklide duffK, 2?8Ra, 21%Po, 21%Pb und??°Ra gegeben
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7 Strahlenexposition durch natiirliche Radionuklide

B Gesamtnahrung E Trinkwasser B Muttermilch

100%-
90%-
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70%-
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0%-

<la 1-2a 2-Ta 7-12a 12-17a >17a
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 altersaiiige Darstellung des Anteils der unter-
suchten Nuklide an der effektiven Dosis durch Ingestion findet man in Abbildung 7.2.

In [UNSOO] wird zur Vergleichbarkeit von Dosisangaben einer Population ein Mittel-
wert aus den Altersklasse<h<2 (gewichtet mit 5 % Anteil an der Gesamtpopulati-
on), 7<a<12 (gewichtet mit 30 %) und>al7 (gewichtet mit 65 %) gebildet. Die mit
Hilfe einer Monte-Carlo-Simulation erhaltene Verteilurig Hiesen altersaldimgigen
gewichteten Mittelwert ist zusammen mit den 95 %-Perzentilen in Abbildung 7.3 dar-
gestellt. Dabei ergab sicliif Niedersachsen ein Erwartungswert ddrjichen Strah-
lenexposition durch die Ingestion von ddichen Radionukliden von 0,28 mSv mit
einer Schwankungsbreite von 0,22 bis 0,41 mSv (95 %-iger Vertrauensbéreich)

7.4 Dosis durch Direktingestion von Boden

Ein weiterer Pfad, der vor allenuf die Strahlenexposition von Kleinkindern nicht
als vernacldssigbar angesehen werden kann, ist die Direktingestion von Boden. Die-
ses Verhalten, mit dem sich detailliert in [Abr02] beaftlgt wird, tritt in Deutsch-

2Die Modellierung fir das gesamte Bundesgebiet ergibt dieselbe Schwankungsbreite bei einem Er-
wartungswert von 0,27 mSv
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7.4 Dosis durch Direktingestion von Boden

ORa-226 OPb-210 @ Po-210 ORa-228 WK-40

100%+

80%-

60%-

40%-

20%-+

0%-

<la 1-2a 2-7a 7-12a 12-17a >17a
Altersklasse

Abbildung 7.2: Anteile der unterschiedlichen Nuklide an der Dosis durch Ingestion.

0,20 0,26 0,32 0,38 0,44
eff. Jahresdosisin mSv

Abbildung 7.3: Verteilung der nach [UNSOOQ] altersafrigig gewichteten Verteilung
der effektiven Jahresdosis durch Ingestion.
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7 Strahlenexposition durch natiirliche Radionuklide

Tabelle 7.11:Zur Modellierung verwandte spezifische Akt#itdes Bodens in Bg/kg.

210Pb 226Ra 228Ra 228-|-h 238U 235U

arithm. MW. 42,3 270 265 265 280 14
arithm. Stabw. 17,5 8,0 7,9 82 11,2 0,6
geo. MW. 384 257 252 251 259 12
geo. Stabw. 1,6 1,4 14 14 15 15
Ew?@ 43,4 27,1 26,7 26,7 280 14

2 EW bei angenommener log-normal Verteilung.

land hauptachlich bei Kleinkindern (¥a<2) und mit Abstrichen bei jungen Kindern
(2<a<7) auf. Zur Modellierung der effektiven Jahresdosisssen folgende Parameter
bekannt sein:

+ Die Dosiskoeffizientew g der Ingestion des Nuklidsin Sv/Bq,

» die spezifischen AktivittenAgoqen des Radionuklidsin Boden in Bg/kg,
« die Aufenthaltsdauer pro Jahy;; der Referenzperson im Freien in h und
+ die Bodenaufnahmeratssy der Referenzperson in kg/h.

Damit ergibt sich die effektive Jahresdosis durch Ingedtigpgodenin Sv zu

Hing,Boden: r.nsoil Tout z di,g : ABodeni- (7-7)
1

Wahrend die DosiskoeffizienteiirfIngestion [ICR96] entnommen wurden (siehe Ta-
belle 7.1 auf Seite 155), wurden zur Ab&trung der spezifischen Aktigten der
natirlichen Radionuklide im Boden die Verteilung und deren Kennwerte ausiden f
diese Arbeit untersuchten Bodenproben berechnet [HarO3a]. Diese Angabeirsind f
die wichtigsten Radionuklide in Tabelle 7.11 dargestellt, wobei von einer logarithmi-
schen Normalverteilung der spezifischen Aktvihusgegangen wurde.

Zur Abschatzung der Aufentshaltszeit im Freien wurden Annahmen einer Modell-
rechnung der BENK-SYSTEMPLANUNG Ubernommen [Mic03], wobei die Aufent-
haltsdauer in Geluden 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 Abséltrung von Aufenthaltszeiten im Freien und in

GelaAuden.

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 enthalten: 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 sAdst der Normalver-
teilung bei 3234 h/a ebenfalls begreAzDiese Abschtzung kann zusammen mit der
daraus resultierenden Aufenthaltsdauer im Freien Tabelle 7.12 entnommen werden.
Allerdings liegen keine gesicherten altersabgigen Dateniir die Aufenthaltsdauer

von Kleinkindern im Freien bzw. im Inneren von Grlalen vor, zumal in den oben vor-
gestellten Modellen keineealistischensondern allenfalls abdeckende Angaben dies-
beziglich zu finden sind.

Tabelle 7.13:[BGB99] zur Modellierung entnommene Bodenaufnahmeraten in mg/h
beim Aufenthalt im Freien.

<la ka2 a7 T<acl? 1X%ka<l7?7 >17a

Msoil 0 50 30 6 6 6

Ebenfalls schwer abzusatzen sind die Bodenaufnahmeratém Referenzpersonen
unterschiedlichen Alters. Diese Angaben wurden in der hier vorgenommenen Model-
lierung [BGB99] entnommen. Da keinerlei Informatioriglver die Verteilung oder die
Schwankungsbreite dieser Faktoren ugtfar waren, wurden die Bodenaufnahmera-
ten als Punktscitzer angenommen. Diéif die Modellierung geséizten Parameter

SHier 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 gi3er als 6000 h/a ist.
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7 Strahlenexposition durch natiirliche Radionuklide

Tabelle 7.14:effektive Jahresdosis durch Direktingestion von Boden in mSv.

l<a<?2 2<a<’ T<a<12 12<a<17 > 17a
Niedersachsen
EW 0,229 0,061 0,009 0,008 0,004
vB?2 0,058-0,557 0,016-0,140 0,002-0,019 0,002-0,017 0,001-0,008

aVB =95 %iger Vertrauensbereich.

sind in Tabelle 7.13 dargestellt.

Mit den so geviahlten Parametern konnte dann wiederum altei&adply die effekti-

ve Jahresdosis durch Direktingestion von Boden mit ihrer Schwankungsbreite unter
Zuhilfenahme von @ysTAL-BALL® berechnet werden. Die Ergebnisse dieser Mo-
dellierung sind in Tabelle 7.14 dargestellt.

Man erkennt, dass die Direktingestion von Boden vor alléndfe Altersklasse Za<?2
mit einer effektiven Jahresdosis von 0,23 mSv nicht verréasigt werden kann. Mit
Ausnahme der zwei- bis sieb@hyrigen Kindernling goden= 0,06 mSv) liegt die ef-
fektive Jahresdosis durch Direktingestion allerdings unter 0,01 mSv.

7.5 Dosis durch Inhalation von  %22Rn und
Folgeprodukten

Wie schon oben ditert, tritt in de?38U-Zerfallsreihe mi£??Rn ein Edelgas auf, das

aus Boden oder Baumaterialien entweichen und nach Inhalation durch den Zerfall in
der Lunge zu einer Strahlenexpositiarfen kann. Dabei&gt der Zerfall des Radons
selber nur unwesentlich zur eigentlichen Dosis bei; entscheidendi¢ Dosis sind
vielmehr die kurzlebigen Folgenuklidé (> < 30 min fur alle Tochter bis hin zum
210pp). zur Berechnung der Strahlenexposition durch die Inhalation?%n und
Folgeprodukte existieren verschiedene Modelle, die unterschiedlichégzengerfol-

gen, ramlich den so genannten epidemologischen im Unterschied zum dosimetrischen
Ansatz (eine aushrliche Beschreibung dieser beiden unterschiedlichen Herangehens-
weisen findet man in [Zoc96]). Dabsiliren diese beiden verschiedenen #&mae zu
Dosisfaktoreniir die Inhalation vorf??Rn, die sich deutlich voneinander unterschei-
den lonnen. In dieser Arbeit wurde der in [ICR93] empfohlene Dosisfaktor zur Mo-
dellierung geraf3
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7.5 Dosis durch Inhalation von ??°Rn und Folgeprodukten

Hrro22 = Arrp22- F - texp: AR- drrp22 (7.8)

verwendet, wobei

Hrrp22 = eff. Jahresdosis durch Inhalation von Radon und Radonfolgeprodukten in Sy,
Arrpoo = Aktivit atskonzentration vof??Rn in der Atemluft in Bg/m,

F = Gleichgewichtsfaktor [dimensionslos],

texp = [Expositionszeit pro Jahrin h,

AR = Atemrate in Bg/m und

drrp22 = Dosisfaktor @ir die Inhalation vorf?Rn in Sv/Bq

gilt. FUr diese unterschiedlichen Faktoren wurden Verteilungen abgeschkie im
Folgenden besprochen werden sollen, wobei wiederum so weit dgéeh zum einen
Deutschland insgesamt und zum anderen Niedersachsen im speziellen betrachtet wer-
den soll. Dies geschieht am Ende dieses Abschnittes durch dielBschtigung der
unterschiedlichen Radon-Konzentrationen in der Atemluft; alle anderen Parameter un-
terscheiden sich nicht geographisch. @tch zu geographischen Abweichungen
sind in beide Bllen die unterschiedlichen Situationen beim Aufenthalt im Freien
(,,drauBen®) und im Inneren von Gaalden (,,drinnen®) zu beachten. In Tabelle 7.15

und 7.16 werden die angenommenen Verteilungen der Parametgp sowieAR zu-
sammen mit ihren Kenndaten dargestellt.

Tabelle 7.15:Parameter der Modellierung bei der Abattung der Dosis durch Inha-
lation von Radon und Folgeprodukten.

F texpln h

drinnen drauRen drinnen drauf3en
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 [UNSO0] [Rei90] [Mic03] [Mic03]
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7 Strahlenexposition durch natiirliche Radionuklide

Tabelle 7.16:Altersabfangige Atemraten, [ICR95] entnommen.

Altersklasse <la I<a<?2 2<a<7 7<a<l2 1Xxa<l7 >17a Quelle

ARINmM3h 0,12 0,22 0,36 0,64 0,84 0,96 [ICR95]

Dabei ist folgendes anzumerken:

» Der Gleichgewichtsfaktof beschreibt den Grad des Gleichgewichts zwischen
222Rn und den Tochternukliden, diérfeinen GroRteil der Dosis verantwortlich
sind. Da dieser Faktor grof3en Schwankungen unterliegt (meteorologische Ein-
flusse drau3en,llfungsgewohnheiten drinnen, &enverteilung der vorhande-
nen Aerosole, an die sich Radon-Folgeprodukte anlag@amndn, siehe S. 117),
wurde die in der Literatur veiigbare Informatioriiber die Schwankungsbreite
durch eine Dreiecksverteilung abgeat#t.

* Die Aufenthaltsdauer wurde wie oben beschriehen,firinnen” und ,,drauRen”
durch abgeschnittene Normalverteilungen beschrieben.

» Die Atemraten wurden altersadihgig [ICR95] entnommen. Als Teil des do-
simetrischen Modelles wurderirf die Atemraten ebenso wiéirf den Dosis-
faktor drrp22 keine Verteilungen angenommen und diese beidedi3&n wie
Punktschtzer betrachtet.

« Entsprechend [ICR93] wurdiizpoo = 9- 102 Sv/Bq gesetzt.

Nicht behandelt wurden bisher die Aktigtskonzentrationen voff?Rn in Luft in
Deutschland und Niedersachsen sowall fdrau3en® als auchif ,,drinnen®. Fr

die Konzentration voR?2Rn in der AuBenluft lagen keine zwischen Deutschland und
Niedersachsen differenzierende Werte vor. Die bei der Modellierung getroffenen An-
nahmen bzgl. der Radonkonzentration in der Atemlofiken in Tabelle 7.17 wieder-
gefunden werden.

Mit diesen so ge@hlten Parametern konnte mit einer Monte-Carlo-Simulation auch
die effektive Jahresdosis durch Inhalation von Radon und Radon-Folgeprodukten ab-
gesclatzt werden. Die Ergebnisse dieser Modellierung findet man in Tabelle 7.18.

Insgesamt liegt die Strahlenexposition in Niedersachsen im Vergleich gagiggin-

ter dem gesamtdeutschen Durchschnitt, was unmittelbar ausid&liddersachsen
leicht erniedrigterf2?Rn-Aktivitatskonzentration in der Atemluft resultiert. Der Anteil
der Strahlenexposition durch Aufenthalt in Gelden betigt knapp 79 %, wobei die
Schwankungungsbreite zwischen 43 % und 97 % liegt (95 %iges Vertrauensniveau).
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7.5 Dosis durch Inhalation von ??°Rn und Folgeprodukten

Tabelle 7.17:Parameter der angenommenen Verteilungen der Aktskbnzentratio-
nen vor?2?Rn in Bg/n? in der Atemluft.

Verteilung EW?2 GMP GS°® Quelle

drinnen

Niedersachsen log.-normal 41,8 34,0 1,9 [BfS97]
Deutschland log.-normal 43,3 35,9 1,8 [BfS97]
drauf3en

Deutschland log.-normal 12,3 10,0 1,9 [BfS98]
Niedersachsefh log.-normal 12,3 10,0 1,9 [BfS98]

2 EW = Erwartungswert bei angenommener logarithmischer Normalverteilung in°8g/m
b GM = geometrischer Mittelwert in Bg/fn

¢ GS = geometrische Standardabweichung.

4 Fir Niedersachsen lagen keine gesonderten Daten vor.

Tabelle 7.18:Effektive Jahresdosis in mSv durch Inhalation von Radon und Folgepro-
dukte.

a<1 l<a<?2 2<a<’ T<a<1l?2 1Xxa<17 > 17a

Niedersachsen

EW 0,15 0,28 0,46 0,81 1,06 1,22
VB2 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?2 0,05-0,40 0,10-0,74 0,16-1,21 0,29-2,16 0,38-2,83 0,44-3,24

aV B =95 %iger Vertrauensbereich.
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7 Strahlenexposition durch natiirliche Radionuklide

Nicht betrachtet wurde im Rahmen dieser Arbeit die Strahlenexposition durch die In-
halation vor?2°Rn, dem so genannten Thororiirilieses, auf Grund einer Halbwerts-
zeit von 55,6 Sekunden im Vergleich Z8fRn deutlich kurzlebigere, Radonisotop lie-
gen nur wenige gesicherte Daten bglich der Aktivitatskonzentration in der Atemluft
vor. Insgesamt kann allerdings die Strahlenexposition déféRn als vernackissig-

bar angesehen werden.

7.6 Dosis durch Inhalation von Staub

Einen weiteren raglichen Expositionspfad stellt die Inhalation von Staub dar. Das hier
zur Absclatzung der effektiven Jahresdosis verwandte Modell entstammt [BGB99]
und beiicksichtigt 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 fir die Inhalation. Insgesamt ergibt sich damit die effektive Jahresdosis durch
Inhalation von Staub zu

Hstaub= AFo,02- Sstaubr AR: (tin - @Lu t,in + tout) - Z Agoden - di h, (7.9)
|
wobei also

Hstaup = effektive Jahresdosis durch Inhalation von Staub in Sy,

ARy, = Aufkonzentrierungsfaktor, der das mittlere Valtnis der spezifischen Akti-
vitat eines Radionuklidsder Staubfraktion (R< 0,02 mm) und der Gesamt-
probe beschreibt,

Sstaus = Referenzwert der Schwebstaubkonzentration in Rg/m

AR = Atemrate in Bg/m,

tin = Aufenthaltszeit pro Jahr in Gahden in h,

tout = Aufenthaltszeit pro Jahr im Freien in h,

aiuftin = Faktor zur Bestimmung der Staubkonzentration am Expositionsort aus der
Staubkonzentration im Freien,

Asodeni = spezifische Aktiviat des Radionuklidsim Boden in Bg/kg und

din = Dosisfaktor fir die Inhalation des Radionuklidsn Sv/Bq

gilt. Die bei der Modellierung getroffenen Annahmen bzgl. Verteilungen werden in Ta-
belle 7.19 angegeben, die verwendeten Dosisfaktaredié Inhalation findet man in
Tabelle 7.20. Die Faktoreniif die keine Aussagéber Schwankungsbreiten getroffen
werden konnten, wurden dabei als Punkigzkr behandelt.

Insgesamt zeigt sich, dass die Strahlenexposition durch die Inhalation von an Aeroso-
len angelagerten natichen Radionukliden in Gebieten nicht deutlich@nter naiirli-
cher Radioaktiviit im Vergleich zu den anderen Expositionspfaden veridasigt
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7.6 Dosis durch Inhalation von Staub

Tabelle 7.19:Parameter zur Modellierung der Dosis durch die Inhalation von Staub.

Parameter Sdtzwert Verteilung Quelle
ARy 02 4 Punktschtzer [BGB99]
Sstaub 5,0.10°8 Punktscitzer [BGB99]
tin siehe Tabelle 7.12 normal [Mic03]
tout siehe Tabelle 7.12 normal [Mic03]
AL uft,in 0,5 Punktschtzer [BGB99]
AR siehe Tabelle 7.16 Punktsatzer [ICR95]
Aspezi siehe Tabelle 7.11 log-normal [Har03a]

Tabelle 7.20:Dosisfaktorerd; y fur Inhalation nach [ICR96] in Sv/Bq.

Nuklid <la l<a<?2 2<a<’ T<a<1? 12<a<17 a>17
238y 1,2E-05 9,4E-06 5,9E-06 4,0E-06 3,4E-06 2,9E-06
234y 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 45E-06 3,5E-06
210pp 5,0E-06  3,7E-06  2,2E-06 1,5E-06 1,3E-06 1,1E-06
210pg 1,5E-05 1,1E-05  6,7E-06  4,6E-06  4,0E-06  3,3E-06

235y 1,3E-05 1,0E-05 6,3E-06 4,3E-06 3,7E-06 3,1E-06
231pg 2,2E-06 2,3E-04 1,9E-04 1,5E-04 1,5E-04 1,4E-04
227pc 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
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7 Strahlenexposition durch natiirliche Radionuklide

Tabelle 7.21:effektive Jahresdosis durch Inhalation von Staup $v.

a<1l a2 2<a<7? T<akl? 1Xxa<1l?7 > 17a

Niedersachsen

EW 1,6 2,6 2,7 3.4 3,9 4,0
VB2 08-2,7 13-43 14-46 1,7-56 20-64 21-6,7

aV B =95 %iger Vertrauensbereich.

werden kann. Eine Zusammenstellung der alter@abilyen effektiven Jahresdosen
kann zusammen mit der modellierten Schwankungsbreite Tabelle 7.21 entnommen
werden.

7.7 Dosis durch externe Bestrahlung

Eine weitere Quelle der natlichen 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&adbn befindet, sind entwe-

der Zerflle von Radionukliden in Bden oder in Baumaterialen von Bedeutung. Die
Strahlenexposition durch kosmische Strahlung hingegerdlstiiabkhngig und steigt

bei zunehmender &he auf Grund geringerer Absorption der pairan und sekuréden
kosmischen Komponente in der Atmogpé an. Aus diesem Grund wird in 8§ 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-Datens4tzom 2.11.2000 zur Quantifizierung der
effektiven Jahresdosis verwandt [IMI94]. Die in diesem Datensditzeutierten Werte
stammen von etwa 200ber das Gebiet der gesamten Bundesrepublik vertepten
Sonden, die die natliche Umgebungsstrahluridberwachen. Als ein Beispielif die
Messttigkeit ist in Abbildung 7.4 eine an Hand der gemessenen Ortsdosisleistung
(kurz: ODL) erstellte Kartierungifr Deutschland dargestellt. Diese Kartierung kann,
mit der Angabe der Ortsdosisleistung in nSwvélglich aktualisiert, unter www.bfs.de
eingesehen werden.

4IMIS = Intigriertes Mess- und mformationsgstem, genaueres siehe www.bfs.de.

178



7.7 Dosis durch externe Bestrahlung

| Brandenburgi

7

CARSS
Iy

3

Sv pro Jahr

>14
1,2-14
1,0-1,2
0,8-1,0

0,6-0,8 — ——
<0,6 o] 50 100  15Ckm

Daten aus IMIS

Bundesministerium flir Umwelt, Naturschutz
und Reaktorsicherheit, Bonn

NOOCEN

Abbildung 7.4: Durch IMIS erstellteODL-Kartierung fir Deutschland (www.bfs.de).
Das Datum der Karte entspricht nicht dem Datum des verwendeten
Datensatzes.
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7 Strahlenexposition durch natiirliche Radionuklide

1,6,

1,5,

Erwarteter Wert

1,4-

1,3 | | |
13 1,4 15 1,6

Beobachteter Wert
Abbildung 7.5: QQ-Plot der Ortsdosisleistung eines beispielhaften IMIS-Datensatzes.

Die durch den IMIS-Tagessatz erhaltenen Messwertégliohen daher eine detail-
lierte Aufteilung der Ortsdosisleistung in verschiedene Burétheldr, wobei anhand

der vorliegenden Daten die gesamte Bundesrepublik im Vergleich zu Niedersachsen
untersucht wurde. In beiderdfien wurde eine logarithmische Normalverteilung der
Ortsdosisleistung unterstellt. In Abbildung 7.5 wird der QQ-Plot@BL aus 295 in
Niedersachsen liegenden Messstellen dargestellt, wobei deutlich wird, dass die Annah-
me einer logarithmischen Normalverteilung nicht abzulehneriRfsiNfert von 0,98).

Die aus oben genannten Datensatz stammenden Verteilungen der Orstdosisleistungen
fur Deutschland und Niedersachsémken zusammen mit den Kennwerten der Ver-
teilungen Tabelle 7.22 entnommen werden.

Die externe Bestrahlung beim Aufenthalt iratlsern Bngt versindlicherweise in er-

ster Linie von der Konzentration riaticher Radionuklide in denif das Gehude
reprasentativen Baumaterialien statt. Dah@nken die daraus resultierenden Strahlen-
expositionen stark variieren und sind im Gegensatz zu der durch geologische Gegeben-
heiten schwankenden terrestrischen Strahlungskomponente im Freien nichtimehr f
Niedersachsen oder auch Deutschland als Gesamtésespativ zu beschreiben. Da
auch die Datenlage in der Literatuirfeine Modellierung der externen Strahlenexpo-
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7.7 Dosis durch externe Bestrahlung

Tabelle 7.22:Durch IMIS gemessene Ortsdosisleistu@ipl) vom 2.11.2000 sowohl
fur Deutschland als auckif Niedersachsen.

Niedersachsen Deutschland

geo. MW. in nSv/h 79,3 94,8
geo. Stabw. 1,2 1,2
EW 2in nSv/h 80,5 96,7

a Erwartungswert bei angenommener logarithmischen Normalverteilung.

sition beim Aufenthalt in Geduden nicht als ausreichend angesehen werden konnte,
wurden die Messwerte des IMIS-Datensatzes aiicidfe Modellierung der Strah-
lenexposition im Inneren von Gabden verwandt. Dies ist sicherlich nicht optimal,
rechtfertigt sich aber aus der Tatsache, dass nach [BfS03€)@ieim Inneren von
Gelkauden mit ungethr 80 nSv/h in etwa dem beim Aufenthalt im Freién Nieder-
sachsen angenommenen Wert entspricht. Bei der Modellierung der effektiven Jahres-
dosis flie3t des Weiteren bei der Ab&trung der Strahlenexposition im Freien ein
Faktor fyon zur Beficksichtigung der altersabhgig unterschiedlichen Umrechnung

der Photonerquivalentdosis in effektive Dosis ein [Pet91a], [Pet91b]. Bgich die-

ses Faktors lagen zwei unterschiedliche Quellen vor ((UNS00] und [BGB99]), so dass
er als gleichverteilt zwischen den Angaben aus [UNSO00] und [BGB99] angenommen
wurde. Insgesamt ergibt sich die Strahlenexposition als Folge der externen Bestrahlung
durch:

Hextern= (fkon-tout +tin) - ODL (7.10)
mit
Hexem = effektive Jahresdosis durch externe Bestrahlung in Sy,
fron = Umrechnungsfaktor von Photonémuivalentdosis in effektive Dosis,
tout = Aufenthaltszeit im Freienin h,
tin = Aufenthaltszeit in Gebuden in h und
ODL = Ortsdosisleistung in nSv/h.

Eine Zusammenstellung ddirfdie 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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7 Strahlenexposition durch natiirliche Radionuklide

Tabelle 7.23:Parameter der Modellierung der Dosis durch externe Bestrahlung.

Parameter Sdéizwert Verteilung Quelle

fron (B<1) 0,80-0,91 uniform [BGB99], [UNSOOQ]
fron (1<a<12) 0,70-0,79 uniform [BGB99], [UNSOO0]
fkon (@>12) 0,60 - 0,69 uniform [BGB99], [UNSO00]
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 veiissigfidar und

zugleich aldiber 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<l l<a<?2 2<a<’ T<a<1l?2 1Xxa<17 > 17a
Niedersachsen
EW 0,69 0,67 0,67 0,67 0,66 0,66
vB?2 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
VB2 0,44-1,34 0,44-1,30 0,44-1,30 0,44-1,30 0,43-1,27 0,43-1,27

a4V B = 95 %iger Vertrauensbereich.
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7.8 Ergebnisse und Diskussion

Tabelle 7.25:Vergleich der in dieser Arbeit modellierten altersabbigen Strahlen-
exposition zwischen Niedersachsen und dem gesamten Bundesgebiet.
Angegeben ist die effektive Jahresdosis in mSv.

a<1 l<a<?2 2<a<’ T<a<12 1%a<17 >17a
Niedersachsen
EW 1,69 1,61 1,56 1,87 2,13 2,11
VB2 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
VB2 1,22-2,76 1,14-259 1,08-2,72 1,17-3,66 1,25-4,40 1,17-4,69

aVB =95 %iger Vertrauensbereich.

7.8 Ergebnisse und Diskussion

Mit den in den vorangegangenen Abschnitten diskutierten Expositionspfaden ergibt
sich die gesamte Strahlenexpositlag;s als Summe der verschiedenen Expositionen
zu

Hiotal = Hing + Hing,Bodent Hrre22+ Hstaub+ Hextern (7.11)

Modelliert man mit den oben angegebenen Verteilungen diese Sutyng so er-
geben sich die in Tabelle 7.25 angegebenen und in Abbildung 7.6 dargestellten al-
tersablngigen 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 riurden Ein- bis
Zweijahrigen und mit Abstricheruf den Zwei- bis Siebeajrigen eine Rolle. In Ab-
bildung 7.8 sind die absoluten Anteile der einzelnen Expositionspfade an der Gesamt-
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7 Strahlenexposition durch natiirliche Radionuklide
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Abbildung 7.6: Vergleich der in dieser Arbeit modellierten altersahbigen Strahlen-
exposition zwischen Niedersachsen und dem gesamten Bundesgebiet.
Die Schwankungsbreite stellt das 95 %ige Vertrauensniveau dar.

exposition grafisch dargestellt. Dabei wurde die auf Seite 16&tamte und weiter
unten definierte Mittelungber die verschiedenen Altersklassen angewendet.

Um die Strahlenexpositioriif ein Gebiet mit anderen in der Literatur getroffenen Aus-
sagen diskutieren zudkinen, wurde nach einem Vorschlag des UNSCEAR [UNSO00]
als Vergleichsgil3e die altersal@mgigen Strahlenexpositionen mit Hilfe einer Ge-

wichtung zusammengefasst, die diaHigkeit der Altersgruppen in der Gesellschaft

beriicksichtigt, indem als Mittelwert

Htotal,m = 07 05. |'|total,1<a<2 + 07 30- |'|total,7<a<12+ 07 65- |'|total.,a>17 (7-12)

gebildet wird. Dies entspricht nicht der tathlichen Altersverteilung der Bélke-

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 verfigbaren Angaben gegélpergestellt, wobei zum Vergleich auch die Ge-
genden mit den weltweitdthsten Strahlenexpositionen durchimithe Radionuklide
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7.8 Ergebnisse und Diskussion

ORadon EIngestion B Direktingestion Boden [ Staub M extern

100%-

80%-

60%-
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0%-
<la 1-2a 2-7Ta 7-12a 12-17a >17a gemittelt
Altersklassen

Abbildung 7.7: Prozentuale Anteile der einzelnen Expositionspfade an der gesamten
Strahlenexpositioniir die verschiedenen Altersstufen.

Tabelle 7.26:Vergleich der effektiven Jahresdosig fverschiedene Gebiete nach der
Mittelung durch Gleichung (7.12).

Quelle Gebiet EWin mSv Schwankungsbreite
diese Arbeit Niedersachsen 2,0 1,1 - a1
diese Arbeit Deutschland 2,2 12 - 43
[BfSO1] Deutschland 2,1 keine Angaben
[UNSO0] Weltweit 2,4 1,0 - 10
[Tso00]P Hong-Kong 2,4 1,0 - 438
[UNSOQ] ¢ Kerala (Indien) 7,3 0,8 - 16
[UNSOQ] ¢ Ramsar (Iran) - 0,3 - 69
[UNSOQ] ¢ Guarapari (Brasilien) - 04 - 364

@ angegeben ist der 95 %ige Vertrauensbereich.

b nur Strahlenexposition durch Inhalation von Radon und Folgeprodukten und durch externe Be-
strahlung bdicksichtigt.

¢ nur Strahlenexposition durch externe Bestrahlung (kosmisch und terrestrisizbientigt.
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7 Strahlenexposition durch natiirliche Radionuklide

B Ingestion @ Direktingestion Boden [0 Radon & Staub M extern

0,28 mSv
(13,8 %)

0,02 mSv

0,67 mSv
(0,8 %)

(33,1 %)

0,004 mSv
(0,2 %)

1,05 mSv
(52,1 %)

Abbildung 7.8: Anteile der einzelnen Expositionspfade an der effektiven Jahresdosis
(Mittelung Uiber verschiedene Altersklassen nach Gleichung (7.12)).

Tabelle 7.27:Vergleich der in dieser Arbeit modellierten altersabbigen Strahlen-
exposition zwischen Niedersachsen und dem gesamten Bundesgebiet,
wobei fur Parameter ohne Informatidiber deren Verteilung Annahmen
entsprechend Tabelle 7.28 gemacht wurden.

a<1 l<a<?2 2<a<’ T<a<1l?2 1%xa<17 > 17a
Niedersachsen
EW 1,69 1,61 1,56 1,87 2,13 2,11
VB2 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?2 1,12-2,99 1,05-2,98 0,99-3,23 1,04-4,61 1,09-5,60 0,98-6,11

2V B =95 %iger Vertrauensbereich.
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7.8 Ergebnisse und Diskussion

aufgeftihrt werden.

Insgesamt stimmen sowohl der nach Gleichung (7.12) berechnete Mitteluwélie-
dersachsen (2,01 mSv) als auch dardie gesamte Bundesrepublik ermittelte Wert
(2,16 mSv) recht gut mit der in [BfSO1] angegebenen effektiven Jahresdasis f
Deutschland von 2,10 mSv und mit dem in [UNSOO] ampeten Mittelwert von

2,40 mSv weltweitiberein. VVahrend in [BfSO01] keine Aussagéiber die Schwan-
kungsbreite der natlichen Strahlenexposition getroffen werden, gibt UNSCEAR in
[UNSOQ] eine grobe Abs@&izung 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 imSv f
Niedersachsen und 1,2 bis 4,3 mSv bezogen auf einen 95 %igen Vertrauensbereich
erheblich pazisiert werden.

Allerdings wurde, wie oben ausfrlich beschrieben, aus Mangel an Informationen ei-
nige Parameter als Punktg&ther angenommen, was sicherlich nicht der Réadint-
spricht. Um den Einfluss dieser Annahme auf die Schwankungsbreite zu untersuchen,
wurde (willkiirlich, da keine Informationeiiber die tatachlichen Verteilungen vor-
lagen) in einer weiteren Modellierungrfjeden dieser Parameter mit Ausnahme der
Dosiskoeffizientendr Inhalation und Ingestion eine logarithmische Normalverteilung
mit einer geometrischen Standardabweichung von 2 postuliert. In Tabelle 7.28 werden
diese weiteren, neuen Annahmen zusammenfassend @afgeh 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 16<% (@d 30 % (217)
vergioiRert. In wie weit diese Schwankungsbreiten als realistisch oder konservativ an-
zusehen sind, kann erst nach einer genaueren Untersuchungen @dhlictien Ver-
teilungen der in Tabelle 7.28 aufggidrten Parametern entschieden werden.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass durch den in dieser Arlait-gew
ten Ansatz der Versuch unternommen wurde, die Strahlenexposition durath-nat
che Radionuklide sowohlif Niedersachsen als audlr Deutschland rglichst rea-
listisch zu modellieren. Als z@szliches Ergebnis konnten bestehende Aussaben

die Schwankungsbreiten der aidichen Strahlenexposition wesentlictapisiert wer-

den, wobei aul3erdem gezeigt wurde, dass Faktaneer, deren Verteilung keine In-
formationen vorliegen, die Schwankungsbreite der Strahlenexposition um weniger als
30 % beeinflussen. Somit kann die in dieser Arbeit ermittelte Variabiier Strah-
lenexposition durch néatliche Radionuklide als veimftiger Sclatzer eines 95 %igen
Vertrauensniveaus angesehen werden kann.
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7 Strahlenexposition durch natiirliche Radionuklide

Tabelle 7.28:Zusammenstellung der angenommenen Verteilungen bei Paramatern, f
die keine weiteren Informationen vorlagen.

Parameter Alter Element \erteilung EW?2 GMbP  Gs¢
Mgoil IN Mg/h al - - 0,0E00 - -
l<a<?2 - log-normal 5,0E01 3,9E01 2
2<a<’ - log-normal 3,0E01 2,4E01 2
7<a<1?2 - log-normal 6,0E00 5,0E00 2
12<a<17 - log-normal 6,0E00 5,0EQ0 2
a<17 - log-normal 6,0E00 5,0E00 2
fMM.g - 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
MM.h - Pb  log-normal 7,0E-02 55E-02 2
- Po log-normal 3,0E-01 24E-01 2
- Ra log-normal 3,0E-01 24E-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
ARy o2 - - log-normal 4,0E00 3,1E00 2
Sstaubin kg/m?® - - log-normal 5,0E-08 3,9E-08 2
aLuftin - - log-normal 5,0E-01 3,9E-01 2
ARin m3/h a<l - log-normal 1,2E-01 9,4E-02 2
l<a<? - log-normal 2,2E-01 1,7E-01 2
2<a<’ - 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

& Erwartungswert.
b geometrischer Mittelwert.
¢ geometrische Standardabweichung.
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8 Zusammenfassung und Ausblick

8.1 Zusammenfassung der wichtigsten Ergebnisse

Diese Arbeit hatte zum Ziel, eine verbesserte Datengrundlage deliclarweise exi-
stierenden Umweltradioaktivt in Niedersachsen zu erarbeiten. Dies beinhaltete Un-
tersuchungen zur spezifischen Aktatiin Boden, Pflanzen und tierischen Produkten
und zum Transfer zwischen den einzelnen Kompartimenten sowiedtiéahst reali-
stische Modellierung der daraus resultierenden Strahlenexposition und deren Schwan-
kungsbreite. Alle untersuchten Proben wurden eigemiy entnommen, im Labor
aufgearbeitet ungi-spektrometrisch untersucht, so dass eile&énlose Qualtskon-

trolle der einzelnen Untersuchungsschritte gbrleistet ist. Zusammenfasserihken
folgende Kernaussagen festgehalten werden:

1. Sowohl diespezifischen Aktivitatenals auch didransferfaktoren kdonnen als
logarithmisch normalverteilt angesehen werden. Als Konsequenz daraus er-
gibt sich fr diese rechtsschiefe Verteilung zum einen, dass der Erwartungswert
groRRer ist als der Mittelwert und zum anderen, dass seltene grof3e Werte der spe-
zifischen Aktivitat bzw. eines Transferfaktors normal sind.

2. Diespezifischen Aktivititen variieren je nach untersuchter Probenart zum Teil
erheblich. Vergleichsweise hohe spezifische Akitgn findet man in Weide-
und Wiesenbewuchs und in Getreidestrokhvend in Gerase und Getreide-
korn eher niedrigere spezifische Aktiétien gemessen wurden. Dabei betrug die
mittlere spezifische Aktivit im Blattgeniise ungeihr das Zwei- bis Dreifache
der in Wurzelgerise gemessenen. Die Akti&ttvon naiirlichen Radionukliden
in Milch und Fleisch lag mit Ausnahme vdfiK in der Regel unterhalb der Er-
kennungsgrenzen.

3. Entsprechend&nterschiedefindet man auclbei der Differenzierung nach
unterschiedlichen Radionukliden Abgesehen vofi°K, das als Isotop des es-
sentiellen Nihrelementes Kalium hadostatischer Kontrolle unterliegtpknen
die hbchsten Aktivititen fir 219Pb beobachtet werden, was durch die Depositi-
on von luftgetragenen Folgeprodukten dé¥Rn erkkrt werden kann. \Bhrend
226Ra, 2%®Ra und??®Th zumeist noch spezifische Aktigiten oberhalb der Er-
kennungsgrenze aufweisen, muss@igpektrometrieiir die beiden Uranisoto-
pe 228U und 23%U zumindest dir diese in Niedersachsen genommenen und im
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Rahmen der Niglichkeiten des ZSRs untersuchten Proben als unzureichend an-
gesehen werdeniiF detaillierte Aussagen zu den verschiedenen Probearten und
Radionukliden sei auf Kapitel 5 bzw. die dort anigi@fte Zusammenfassung auf
Seite 107 verwiesen.

. Auch dasTransferverhalten unterscheidet sich deutlich, je nachdem, welches

Nuklid und welches Kompartiment man betrachtet. Es zeigt sich, dass der Trans-
fer fur 21%Pb groR ist im Vergleich zu anderen Nukliden. Dies ist besonders aus-
gepiagt bei Pflanzen mit einer grofRen Blattok#cfie und einer langen Wachs-
tumsperiode, da somit Deposition vétPPb bevorzugt stattfinden kann. Aber
auch fir andere Nuklide kann die Blattobé&rthe immer dann ein wichtiger
Faktor fur den Betrag des Transfers sein, wenn Resuspension eine nicht zu ver-
nachbssigende Rolle spielt. Diesem Transferpfad kann bei Pflanzen, deren zum
Verzehr geeignete Biter bodennah wachsen, ein@@ere 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.

DaTransferfaktoren je nach den vorherrschenden Bedingungen auichlei-

che Kompartimente und Nuklidéber weite Bereiche variiererbknen, ist bei
einer Verwendung von Transferfaktoren in einem Modelldiiertragbarkeit der
verwendeten Transferfaktoren auf das zu Grunde liegende Probleralsgregh
prufen. So eignen sich beispielsweise in Laborversuchen bestimmte Transferfak-
toren nmoglicherweise zur Differenzierung zwischen verschiedenen Transport-
mechanismen, sollten aber wenmgtich nicht zur Modellierung einer realen
Strahlenexposition angewandt werden.

Eine unter der Béicksichtigung aller vorhandenen Informatioridrer Parame-

ter und deren Verteilung durchggirte Modellierung der Strahlenexposition
ergab fir 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
mSyv befinden. Es konnte somit im Rahmen dieser Arbeit die Schwankungsbrei-
te der nafrrlichen Strahlenexposition im Vergleich zu den bisher in der Literatur
verfugbaren Angaben erheblichgaisiert werden. Dies ist insofern von Bedeu-
tung, als dass die Strahlenexposition durchir&he Radionuklide ohne die
Angabe einer Variabil&t nur unzureichend charakterisiert wird.
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Verlockend ist deaufRere Schein
der Weise dringet tiefer ein.

Wilhelm Busch
Der Geburtstag

Wie eingangs erahnt, wird im Rahmen der aktuellen Strahlenschutzverordnung
[StrO1] erstmals auch die Strahlenexposition durclimiahen Radionukliden bei Ar-
beiten behandelt, wobei nach § 9% tlie Strahlenexposition von Einzelpersonen der
Bewblkerung durch Rckstinde aus Arbeiten 1,0 mSv als Richt- aber nicht als Grenz-
wert festgehalten worden ist. Bei einér Deutschland ermittelten Schwankungsbreite
von 1,2 bis 4,3 mSv pro Jahr ist eine exakte Bestimmung der vorhandenen geoge-
nen Umweltradioaktivit oftmals unedsslich, um die durch die Alubung der Ar-

beit entstandeneusitzlicheStrahlenexposition realistisch bestimmen baken. Die-

ses wird nach der StrISch\Mif diejenigen Arbeiten notwendig, die, gafiden in
Anlage XIllI, Teil A der StrlISchV genannten und auf Seite 2 aufdpten Arbeitsfel-
dern,uberwachungsbeéniftige Rickstinde produzieren. Aber auch nicht explizit in der
StrISchV aufgeifihrte Arbeitsbereichednnen von der Problematik eineroglicher-

weise zuatzlichen Strahlenexposition der Bakerung durch ndlfrliche Radionuklide

in den Ricks&inden betroffen sein. Als Beispiel kann hier der Abbau von Steinkoh-
le angeiihrt werden, wo unter Tage in den anfallenden Gruliessrn Ausillungen

von Bariumsulfat auftreten urfd®Ra und?28Ra durch Mitllung konzentriert werden
konnen. Ein Teil dieser radiumhaltigen Aatingen kann mit den Grubetassern 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 derothsten Jahresfrachten an Radium augddtwnd die
zusatzliche Strahlenexposition von deriMdung des Vorfluters in die Lippe bis hin

zur Mundung der Lippe in den Rhein abgeattt 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 Einiindung des Vorfluters in die Lippe festzustellen sind. Insgesamt
ergeben sich die in Abbildung 8.1 dargestellten Erwartungswartdié zu&tzliche,
bergbaubedingte Strahlenexposition.

Man erkennt, dass mit Ausnahme der Ein- bis Zélsijgen der Erwartungswert der
zusatzlichen ghrlichen Strahlenexposition weniger als 0,17 mSvdggtBei den Ein-
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Abbildung 8.1: Erwartungswerte der zag&lichen Strahlenexposition durch Steinkoh-
lebergbau entlang der Lippe.

bis Zweijahrigen wird die @hrliche Strahlenexposition durch die Direktingestion von
Boden dominiert, so dass der Erwartungswert bei 0,25 mSyv liegt. Eine Modellierung
fur den Fall, dass der Ort mit der maximalen aiaichen Strahlenexposition als re-
prasentativ fir das gesamte untersuchte Gebiet eingestuft wird, ergab eiaeltse
jahrliche Strahlenexposition von 0,3 mSv (Ein- bis Z@kijge 0,5 mSv). Angesichts

der in dieser Arbeit berechneten Varialdtider Strahlenexposition durch adichen
Radionuklide kann somit festgehalten werden, dass der Steinkohlebergbau nicht zu
einer relevanten Eidhung der Strahlenexposition entlang der Lipiplert.

Neben diesem Beispiel aus dem Bereich der Steinkohle sei nochmalsrdighe Pro-
blematiken @r die in Anlage XII der StrlISchV aufgéhrten Bereichen hingewiesen.
Dabei finden sich vor allem in den so genannten TENORM-Materialiect{iologi-
cally-Enhanced Mturally Gccurring Radioactive Material) sehr hohe spezifische Ak-
tivitaten (als Beispiel seien die radiumhaltigen Ablagerungen idlEotler Erdgas-
leitungen genannt), die ebenfalls einen Schutz der Arbeiter erfordern. Um den von
den EURATOM-Grundnormen geforderten Anspruch nach Realismus nachkommen
zu kodnnen, ist es bei der Absatzung der resultierenden Strahlenexposition @ser|

lich, sowohl die ndirlicher Weise vorhandene Strahlenexposition durch Radionuklide
als auch die Schwankungsbreite dieser und der durch Arbeiten verursachten Strahlen-
exposition verinftig zu beiticksichtigen. 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 Knnen und rachte somit einen Beitrag zurdsung dieser seit Neuerem zu
beachtenden Problematiken liefern.
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A Tabellen

Tabelle A.1: Zusammensetzung der Gesamtnahrung.

Tag Menii Zusammensetzung Masse ing
08.04.2002 Tellergericht Tafelspitz mit Frankfurteri@e Sau- 447
ce, Wurzelgerase und Bouillonkartof-
feln
Vollwertmeril Tofuschnitte Florida mit Pfirsich u. 434

KaseUberbacken, Sauce Hollandaise,
Risi Bisi und gemischtem Salat

Wahlmeril mit Fleisch: Bifteki Schweinehack mit Schaiésle, 227
Zaziki
Wahlmeril ohne Fleisch:  Vegetarisches Frikassee mit Tofu 377
darin enthaltene Beilagen: Tomatenreis, Pommes frites i(Gem
Salat, Mais-Zucchinigeitse mit To-
mate, Salat mit Schnittlauchdressing

09.04.2002 Eintopf Spargeleintopf mit Meibdchen, 626
Brotchen
\ollwertmernili Putenbrustfilet mit Zwiebelkruste, Pa- 424

prikasauce, gemischtem Gése und
Krauterreis, Birnenkompott

Wahlmeril mit Fleisch: Hahnchenbrustfilet mit Erdnuf3sauce 405
Wahlmeril ohne Fleisch:  Zwiebel-&seschnitte mit Estragon- 401
rahmsauce

darin enthaltene Beilagen: Kurkumareis, Gesm, Salat Kohlrabi-
gemise, Gem. Salat mit Orangendres-
sing
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Tag Menu Zusammensetzung Masse ing
10.04.2002 Eintopf Kichererbseneintopf 526
Vollwertmeril Spatzlepfanne mit Putenfleisch und 466
Genilse, gemischter Salat mit Joghurt-
Krauterdressing
Wahlmeril mit Fleisch: Schweinegeschnetzeltégizher Art 494
Wahlmeril ohne Fleisch:  Falafelbratling mit Géiserahmsauce 383
darin enthaltene Beilagen: Salzkartoffeln, Spiralnudeln
11.04.2002 Eintopf Botaggio italienischer Gefigelein- 761
topf, Ciabattabrot
Tellergericht Senfeier mit Petersilienkartoffeln und 433
Kopfsalat mit Zitronendressing
Wahlmeril mit Fleisch: Spiessbraten mit Burgundersauce 372
Wahlmeril ohne Fleisch:  Sojagulasch mit buntem Gise 388
darin enthaltene Beilagen: Schnittlauchkartoffeln, Chilireis,
Genlise, Salat: Italienisches Misch-
gemise, Mhrenrohkostsalat mit
Apfeln und Sesam
12.04.2002 Eintopf Irish Stew Lammeintopf, Bauernbrot 660
Tellergericht Hot dog mit Pommes frites und Ameri- 355
can Salat mit Islanddressing
Wahlmeril mit Fleisch: Heilbuttsteak mit Estragon-Senfsauce 425
Wahlmeril ohne Fleisch:  Knusperschnitte Hawaii mit Currysau- 434
ce
darin enthaltene Beilagen: Butterkartoffeln, Makkaroni, Gs&)
Salat: Balkangeiise, Fenchel-
Karottensalat
12.08.2002 Eintopf Milchreis mit Eichten 437
Tellergericht Chili con Carne Rind, Naturreis und 429

gem. Salat mit Quarkdressing

Wahlmeril mit Fleisch: Schweineschnitzel Toscana, Pizzao- 391
lasauce mit Oliven

Wabhlmeril ohne Fleisch:  hampignonburger mit Sellerie- 281
Apfelcremesauce

darin enthaltene Beilagen: Herzoginkartoffeln,  Gnocchi  mit
Lauch, Chinakohlsalat mit Paprikast-
reifen, Buttererbsen, Joghurtcremesup-
pe, Mandarinenjoghurt
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Tag Menu Zusammensetzung Masse ing

13.08.2002 Eintopf 415
Tellergericht 306
Wahlmeril mit Fleisch 444
Wahlmeril ohne Fleisch 325
14.08.2002 Eintopf Salatteller mit Calamaris, Joghurt- 185
Krauterdressing und Baguette
Tellergericht Kohlroulade mit KEmmeljus, Salzkar- 316

toffeln und Rote Betesala

Wahlmeril mit Fleisch: Hihnchen-Piccata mit  Tomaten- 351
Frischkasesauce

Wahlmeril ohne Fleisch:  Makkaroni, #&esauce mit Ratatouil- 274
lewtrfel

darin enthaltene Beilagen: Safranrisotto, Makkaroni, Tomatensa-
lat, Paprika-Zwiebelgeiise, Kartoffel-
suppe mit Mais, Melonenjoghut mit

Minze
15.08.2002 Eintopf Botaggio italienischer Gegfeleintopf, 325
Ciabattabrot
Tellergericht Vegetarische #hlingsrolle, Chinesi- 322

sche Sauce, Butterreis und Eisbergsalat
mit Mandarinen

Wahlmeril mit Fleisch: Schweinebraten griechische Art mit 396
Knoblauchsauce
Wahlmeril ohne Fleisch:  Gnocclii la Romana mit Pesto 390

darin enthaltene Beilagen: Pommes frites, Rosmarinkartoffeln,
Baltischer Gurkensalat, @nes Boh-
nengeniise, Zucchinisuppe, Sanddorn-

dickmilch
16.08.2002 Eintopf 258
Tellergericht Pizza 380
Wahlmeril mit Fleisch: Fisch 455
Wahlmeril ohne Fleisch: 308

darin enthaltene Beilagen:
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Tag Menu Zusammensetzung Masse ing
11.11.2002 Eintopf Pfannkuchen mit Apfelmus 366
Tellergericht Geflgelkalichen mit Pistaziensauce, 351

Safranrisotto und Blumenkohlsalat mit
Orangendressing

Wahlmeril mit Fleisch: Cordon bleu mit Rahmsauce 418

Wahlmeril ohne Fleisch:  Bunte $gzlepfanne mit Spinat und 275
Gemiise Frischiksesauce

darin enthaltene Beilagen: Herzoginkartoffeln, akiternudeln;
Eisbergsalat, Erbsen-dlrengerise,
Englische Hihnersuppe Mulligatawny,
Multivitaminjoghurt

12.11.2002 Tellergericht @nkohl mit Bregenwurst, Senf und 586

Salzkartoffeln

Vollwertmeril Buchweizensuppe, Bunte Schupf- 419
nudelpfanne mit Kawter-
Sonnenblumenkernsauce und gem.
Salat

Wahlmeril mit Fleisch: Rinderhacksteak mit Pfeffersauce 458

Wahlmeril ohne Fleisch:  Brnchennudeln mit Getisebolognai- 280
se

darin enthaltene Beilagen: Pommes frite§rikthennudeln, Salat
Nizza, Grilltomate, Kautercremesup-
pe, Zitronenquarkspeise

13.11.2002 Eintopf Geirseeintopf mit Ginkern 471
Tellergericht 1/2 Eisbein, mit Senf, Sauerkraut mit 622
Speck, Kartoffelpiree
Vollwertmeril gedinstetes Seelachsfilet, indische 404
Genlisepfanne, Basmatireis mit
Koriander
Wahlmeril mit Fleisch: Piccate von der Pute mitdUterkruste 462
darin enthaltene Beilagen: Macaire-Kartoffeln, Tomatensalat mit
Gurke
14.11.2002 Tellergericht Bunte Tortellinin mit Spinat und Ricot- 407
tafullung, Tomatensahnesauce
Vollwertmeril Toskanische Gafyelpfanne mit Papri- 380

ka und Knoblauch, Kurbiskernreis

Wahlmeril mit Fleisch: Schweingeschnetzeltediricher Art 417
mit Rostlitalern

Wahlmeril ohne Fleisch:  Bunte Tortellinin mit Spinat und Ricot- 407
tafullung mit Tomaten-Sahnesauce
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Zusammensetzung Masse ing

15.11.2002 Tellergericht
Vollwertmeril

Wahlmeril mit Fleisch:

Wahlmeril ohne Fleisch:

Currywurst mit Sauce, Pommes, Salat 331
Curry-Tofu-Ragout mit Chinageinse 533
und Fiichten, Vollkornreis

Gebackenes Schollenfilet mit Senf- 367
Remouladensauce, Kartoffelsalat mit
Speck

Geirtselasagne mit Pestosauce und 446
Oliven, Dillkartoffeln

20.01.2003 HRihstick Wurst 148
davon Salami 36,4
Jagdwurst 50,9
Teewurst 33,0
Leberwurst 27,3

Kase 100
Quark 255

Eier 116
Butter 55,6

Obst 44,1
davon Apfel 12,8
Bananen 31,3

Salat 57,0
Brotchen 205

Brot 212
Schwarzbrot 66,0
Konfitire 30,2

Honig 07,0
Gesamt 1065
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Tag Menu Zusammensetzung Masse ing
20.01.2003 Abendessen Wurst 264

davon Salami 73,7

Jagdwurst 75,0

Teewurst 57,2

Leberwurst 58,3

Kase 134

Quark 5,8

Tomaten 332

Butter 34,7

Obst 71,8

davon Apfel 37,4

Bananen 34,4

Salat 170

Brotchen 42 .4

Brot 313

Schwarzbrot 97,0

Gesamt 1465
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A Tabellen

Tabelle A.3: EXCEL®-Auswerteblattiiir die Probe ,,Jeinsen, Mangold“jikzel: JeGeEPMg01, Messung v&#§Railber 295 keV

von 214pb.
Probenbezei.: JeGeEPGKO1
Messtag: 05.09.2002
Probennahme: 22.11.2001
Zerfallszeit [s]: 24796800
Halbwertzeit [s]: | 50492160000
Modell  A=k*(Ny/t,-Ny/to)/(m*T*E)
o 0,05 k 1-a 1,64521144 A/u(A) 15,64028093 c 0,161210958
B 0,05 k 1-B 1,64521144 ® 1
1-vy 0,95 k 1-y/2 1,96039492 p(®) 0,975 q(o) 0,975
Messgrofie Symbol x (input) Einheit u(x) Upel(X) Typ C, u(x)*Cy u(x)*Cy in %
Probennettopeak N, 5648 179,8554976 | 0,031844104 A 0,003259795 | 0,586292034 30,57
Probenuntergrund Npu 13350 0 0 0 0,00
Zeit der Probenmessung t, 432000 s 0 0 0,00
Nulleffektnettopeak NNEn 361 65,12296062 | 0,180396013 A 0,004074744 | 0,265359369 13,83
Nulleffektuntergrund NiE.ua 1940 0 0 0 0,00
Zeit der Nullmessung tug 345600 S 0 0 0,00
Nachweiswahrscheinlichkeit E 0,056294315 | count/gamma| 0,002814716 0,05 B 300,9245075 | 0,847016958 44,16
Entkommwahrscheinlichkeit I 0,1815 gamma/Bq 0,0022 0,012121212 93,33520202 | 0,205337444 10,71
Masse m 0,0695 kg 5,7735E-05 0,00083072 A 243,7458873 | 0,014072675 0,73
Summenkorrektion k 1 0 0 B 16,94033917 0 0,00
Summe: 1,918078481 100
Resultate
Aktivitdt pro Masse A 16,94610674 Bq/kg 1,083491199 | 0,06393747
bester Schatzer z 16,94610674 Bq/kg 1,083491199 |schon bester Schétzer
Erkennungsgrenze A¥* 0,985661419 Bg/kg Probe enthadlt Aktivitat
Nachweisgrenze h* 1,994439042 Bq/kg
untere Vertrauensgrenze Zy 14,8220361
obere Vertrauensgrenze Z, 19,07017738
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A Tabellen

Tabelle A.5: Aschgewicht (AG), Trockengewicht (TG) und Feuchtgewicht (FG) bei Gaaproben. Alle Angaben beziehen sich
auf zum Verzehr geeignete Pflanzenteile. Die fett gedruckten Weéntegk mit einander verglichen werden.

TG/IFG AG/FG

Code ort Art FGing TGing AGing | Mess? MW P [MesO0Oh]¢ | Mess® MW ? [Mes00h]¢
GeGeEPKaOl1  Gestorf Kartoffeln 3376 583,4 23,3 | 0,173 0,222 0,007 0010 0012
GrGeEPKa01 Gindeich  Kartoffeln 16954 376,3 22,9 | 0,222d 0,014 ’ '
GrGeEPKr01 Gindeich  Kohlrabi 810,9 69,5 8,1 0,086 0,010
JeGeEPKr01 Jeinsen Kohlrabi 1915 152,9 13,6 | 0,080 0,083 0,084 0,007 0,009 0,010
GrGeEPRbO1 Gmdeich Rote Bete 166,5 25,5 2,1 0,153 0,013
JeGeEPRDbO1 Jeinsen Rote Bete 864,0 108,9 17,0 | 0,126 0,140 0.112 0,020 0.016 0,010
GrGeEPRdO1 Gmdeich Radieschen 569,0 29,0 3,7 0,051 0,007
JeGeEPEQ01 Jeinsen Einlegegurken 1193 49,7 7,1 0,042 0,032 0,006 0,006
JeGeEPKpO1 Jeinsen Knollenpetersilie 656 122,9 20,3 | 0,187 0,031
LiGeEPKa01 Linden Karotten 2382 245,7 18,9 | 0,103 0,118 0,008 0,009
GrGeEPBKO01  Gindeich Blumenkohl 329,8 30,2 3,1 0,092 0,009
JeGeEPBkO1 Jeinsen Blumenkohl 469,0 32,2 2,9 0,069 0,080 0,084 0,006 0,008 0,008
JeGeEPBr02 Jeinsen Brokoli 892,0 93,9 7,5 0,105 0,008
JeGeEPGKkO1 Jeinsen idkohl 4167 353,0 69,5 | 0,085 0,137 0,017 0,017
GrGeEPLa01 Gmdeich  Lauch 351,1 47,9 4,8 0,136 0,014
JeGeEPLa02 Jeinsen Lauch 394,0 28,3 3,1 0,072 0,104 0,110 0,008 0,011 0,009
GrGeEPMg0O1  Qindeich Mangold 780,0 50,0 11,2 | 0,064 0,079 0,014 0,019
JeGeEPMg01 Jeinsen Mangold 2524 237,6 60,8 | 0,094 0,024
GrGeEPPe01 @ndeich  Petersilie 218,6 20,6 3,9 0,094 0,119 0,018 0,021
JeGeEPPe02 Jeinsen Petersilie 178,1 25,6 4,4 0,144 0,025
JeGeEPR002 Jeinsen Rosenkonhl 2085 316,5 229 | 0,152 0,150 0,011 0,014
GrGeEPWek01 @Gmdeich WeilRkohl 140,2 11,5 1,0 0,082 0,007
JeGeEPWek01 Jeinsen Weiltkohl 1545 136,7 10,9 | 0,088 0,085 0.079 0,007 0,007 0,006
GrGeEPWkO1  @indeich  Wirsingkohl 479,0 44,6 12,0 | 0,093 0,025
JeGeEPWkO1  Jeinsen Wirsingkohl 1402 161,7 14,2 | 0,115 0,104 0,100 0,010 0,018 0,011
GrGeEPKs01 Armdeich  Kopfsalat 899,4 38,3 8,4 0,043 0,009

. 1 1 1 L , ﬂ , L , H , N
JeGeEPKs01 Jeinsen Kopfsalat 1201 85,7 34,7 | 0,071 0.05 0,050 0,029 0.019 0.00
GuGeEPRhO1  Gmmer Rhabarber 1851,9 56,7 9,8 0,031 0,005

a Mess = gemessener Einzelwert des entsprechendealifgsses.

b MW = aus den Einzelwerten gebildetes arithmetische Mittel.

¢in [Mes00h] angegebene Vergleichswerte.

d Wegen fehlender FG-Bestimmung wurde das FG naglith mit dem aus [Mes00h] stammenden \&this TG/FG ermittelt.
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A Tabellen

Tabelle A.7: Trocken- und Feuchtgewicht der untersuchten Milchproben.

Datum FGing TGing TG/FG
HLWMPMIiO1 September 01 1002 109,6 0,109
HLWMPMIi02 Oktober 01 1059 123,7 0,117
HLWMPMI03 November 01 1072 144.,6 0,135
HLWMPMIi04 Dezember 01 1053 143,7 0,137
HLWMPMI05 Januar/Februar 02 1121 126,7 0,113
HLWMPMIi06 Marz 02 1053 129,8 0,123
HLWMPMIi07 April 02 1050 120,5 0,115
HLWMPMIi08 Mai 02 1124 139,7 0,123
HLWMPMIi09 Juli 02 1037 123,4 0,119
HLWMPMi10 Januar 03 549 56,7 0,103
HLWMPMil1l April 03 969 109,3 0,113
PoMPMiIiO1 Mai 01 764 120,7 0,158
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
PoMPMIi06 Dezember 01 1083 144.6 0,134
PoMPMIO7 Januar 02 1037 125,1 0,121
PoMPMI08 Februar 02 1003 154,3 0,154
PoMPMiI09 Marz 02 1076 133,9 0,125
PoMPMi10 April 02 1014 129,7 0,128
PoMPMill Mai 02 1038 131,9 0,127
PoMPMi12 Juni/Juli 02 976 123,1 0,126
PoMPMil13 Oktober 02 569 72,1 0,127
PoMPMil14 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 desalmikses TG/FG ge-

rechnet.
b keine vollstindige Trocknung.
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A Tabellen

Tabelle A.9: Aschgewicht (AG), Trockengewicht (TG) und Feuchtgewicht (FG) von Getreidestroh. Alle Massen sind in g ange-

geben.

Code Ort Probenbeschreibung Datum TG AG Anteil TG verascht? AG/TG P
GeStMPWe0l1 Gestorf Weizenstroh 15.8.01 1206 108,6 1206 9,0
PoStMPWe01 NelRmerpolder Weizenstroh 27.8.01 2090 1815 2090 8,7
SIStMPWe01 Schlewecke Weizenstroh 6.8.01 1039 48,5 1039 4,7
SIStMPWe02  Schlewecke Weizenstroh 20.8.01 1821 158,8 1821 8,7
SIStMPGe01  Schlewecke Gerstestroh 21.7.01 568 44,1 568 7,8
SIStMPGe02  Schlewecke Gerstestroh 21.7.01 343 19,8 343 5,8
PoStMPHa0l NelRmerpolder Haferstroh 27.8.01 573 34,6 573 6,0
PoStMPHa02 Nel3merpolder Haferstroh 27.8.01 950 63,5 950 6,7
ScStMPRo001  Schessinghausen Roggenstroh 16.8.01 2631 230,6 2631 8,8
ScStMPTrO01  Schessinghausen  Tritkalestroh 16.8.01 1686 93,0 1686 55

a Anteil der Masse TG in g, der verascht wurde.
b Angaben in %.
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A Tabellen

Tabelle A.11: Aschgewichte (AG) und Feuchtgewichte (FG) der Gesamtnahrung. Alle Massen sind in g angegeben.

Code Ort Probenbeschreibung Datum FG AG AG/FG?
GES080402 Hauptmensa Hannover Gesamtnahrung 8. Apr.02 989 131 1,32
GES090402 Hauptmensa Hannover Gesamtnahrung 9.Apr.02 1108 16,5 1,49
GES100402 Hauptmensa Hannover Gesamtnahrung 10. Apr.02 1338 20,2 1,51
GES110402 Hauptmensa Hannover Gesamtnahrung 11. Apr.02 1338 20,5 1,53
GES120402 Hauptmensa Hannover Gesamtnahrung 12. Apr.02 1209 18,0 1,49
GES120802 Hauptmensa Hannover Gesamtnahrung 12. Aug. 02 1048 14,5 1,38
GES130802 Hauptmensa Hannover Gesamtnahrung 13. Aug.02 891 16,7 1,87
GES140802 Hauptmensa Hannover Gesamtnahrung 14. Aug.02 725 10,0 1,38
GES150802 Hauptmensa Hannover Gesamtnahrung 15. Aug.02 903 11,7 1,30
GES160802 Hauptmensa Hannover Gesamtnahrung 16. Aug.02 949 16,1 1,70
GES111102 Hauptmensa Hannover Gesamtnahrung 11.Nov.02 933 134 1,44
GES121102 Hauptmensa Hannover Gesamtnahrung 12. Nov. 02 1441 24,3 1,69
Ges131102 Hauptmensa Hannover Gesamtnahrung 13.Nov. 02 1417 17,5 1,24
GES141102 Hauptmensa Hannover Gesamtnahrung 14. Nov. 02 1083 15,7 1,45
GES151102 Hauptmensa Hannover Gesamtnahrung 15.Nov. 02 1113 18,3 1,64

Fr200103 Gesamtnahrung 20.Jan.03 750 15,5 2,07
Ab200103 Gesamtnahrung 20.Jan. 03 1087 19,8 1,82

a Angaben in %.
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Tabelle A.12: Charakterisierung des Multielementstandard QC¥48

Referenzdatum: 12:00 GMT am 1. Februar 2002
Massemy der Losung: 5,3816 g

Massemy, der verdinnten Losung: 257,408 g

Radionuklid Energie Ty, y-Emmision Erweiterte relative

in keV indP pro s undg Standardunsicherheit

241Am 59,54 1,5810° 1114 2,60 %

109¢cd 88,03 462,1 642 6,20 %
5’Co 122,1 271,83 580 1,50 %
139Ce 165,9 137,66 679 1,40 %
203Hg 279,2 46,6 1916 1,40 %
1133 391,7 115,09 2059 3,20 %
853y 514 64,85 3871 2,50 %
137cs 661,6 1,1010% 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] enthommen.

Tabelle A.13: Charakterisierung des Multielementstandard QCYB40

Referenzdatum: 12:00 GMT am 1. Juli 1999
Masse der bsung: 2019
Massemy, der verdinnten Losung: 250,000g
Radionuklid Energie Ty, y-Emmision Erweiterte relative
in keV indP prosundg Standardunsicherheit
210pp 46,54 8145 439 2,0 %
241Am 59,54 1,5810° 734 2,0 %
109¢d 88,03 462,1 380 2,0 %
5Co 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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Tabelle A.14:Beschreibung der Probennahmeorte

Bezeichnung des Hofes Proben geo. Breite gedihge Bodentyp
Heu, Hafer, Weizen, Luzerne, Raps,
Nessmerpolder Gerste, Rindfleisch, innere Organ&3°40’'30'N  07°22'12"0 Seemarsch
vom Rind, Kuhmilch
Heu, Grassilage, @nfutter, Schwei-
HLW nefleisch, Schafsfleisch, Rindfleisch52°18'34’"N  09°50’' 09" O Rendzina
Kuhmilch
Raps, Roggen, Tritikale, Weizen, Mais
Schessinghausen (auch Silage), Putenfleisch (incl. Fut52° 35 28"N  09° 15’ 30" O Podsol-Braunerde
ter), Wildschwein
Schlewecke Gerste, Raps, Weizen, Zudkieen 52°02'29"N 10° 08’ 13" 0O (Pseudogley)-Parabraunerde
Gestorf Weizen, Kartoffeln, Zuckerben 52°13'04’N 09°42' 28" O Pseudogley-Parabraunerde
Kopfsalat, Knollenpetersilie, Rote Be-
te, Mangold, Kohlrabi, Einlegegurken,
Jeinsen Lauch, Petersilie, Wirsingkohl, Wei3-52° 14’ 05"N  09° 47’ 26" O Parabraunerde
kohl, Blumenkohl, Brokoli, Rosenkohl
Kopfsalat, Kohlrabi, Weil3kohl, Man-
Griindeich msom_mr oﬂwg_u_vmmmﬁmwwmw_q_w_ mwwmsw_mwmj_._. mﬂm?mwo 39'43'N 7°30'59"0  Brackmarsch-Seemarsch
Kartoffeln
Buntenbock Ziegenmilch 51°46’23"N  10°19'49"O Braunerde
Reinhausen Pilze 52° 27" 46"N  10°00' 49" O Braunerde-Ranker
Gleidingen Himbeeren, Brombeeren 52°16’09"N 09°47'57" 0 Gley-Auenboden
Gummer Rhabarber 52°24'26"N 09°31'44”0 Gley
Hauptmensa Gesamtnahrung 52°23 11"N  09°42’50"0O -
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A Tabellen

Tabelle A.20: Vergleich der Transferfaktoren verschiedener Getreidesaitethein Transfer Boden-Getreidekorn. Beksichtigt
wurden Messwerte oberhalb der Erkennungsgrenze.

210pp, 226R4 228R4 228TH 235 40K

TF Stabw? | TF Stabw.| TF Stabw. | TF Stabw. | TF Stabw.| TF Stabw.
Weizen 0,019 0,034 | 0,004 0,002 | 0,007 0,007 | 0,003 0,003 | 0,028 0,025 | 0,226 0,114
Gerste 0,024 0,017 | 0,005 0,005 | 0,008 0,008 | 0,005 0,004 | 0,008 0,004 | 0,178 0,073
Hafer 0,041 0,021 | 0,002 o_ooumV ¢ 0,001 0,0002 ¢ 0,199 0,080
Roggen 0,013 0,00® | 0,005 0,00® | 0,013 0,00% | 0,011 0,00F ¢ 0,772 0,049
Tritikale 0,008 o_oomO 0,011 0,002 | 0,019 0,003 | 0,009 0,007 | 0,016 o_oomu 0,806 0,221
Raps 0,011 0,00® | 0,006 0,003 | 0,015 0,013 | 0,003 0,003 ¢ 0,580 0,231

a Bei mehreren Messwerten ist die Standardabweichung, bei einem vorliegenden Messwert die Standardunsicherheit der Messung
angegeben.

b Da die Transferfaktoren auf lediglich einem Messwert basieren, ist hier die Standardunsicherheit des Transferfaktors und nicht
die Standardabweichung angegeben.

¢ Kein Messwert oberhalb der Erkennungsgrenze.
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B Abklrzungen

A-Volumen
Abb.
ADC
AG
AVV
BfS
BMU
EG

FG
FWHM
Gl.
HLW
HPGe
IAEA
ICRP
IMIS
IUR
k.A.
MCA
MW
NCRP
NLO
NORM
NRPB
NWG

aktives Volumen eines Halbleiterkristalls
Abbildung
Analog-Digital-Wandler (analog-digitial converter)
Aschgewicht
Allgemeine Verwaltungsvorschrift
Bundesamtiir Strahlenschutz
Bundesministeriumiir Umwelt, Naturschutz und Reaktorsicherheit
Erkennungsgrenze
Feuchtgewicht (Frischgewicht)
Halbwertsbreite (Full-width-half-maximum)
Gleichung
Hermannsdorfer Landwerkiten
Reinstgermanium (High-Purity Germanium)
Internationale Atomenergie Bénde (International Atomic Energy Agency)
International Commission on Radiological Protection
Integriertes Mess- und Informationssystem
International Union of Radioecologists
keine Angaben
Vielkanalanlysator (multi channel analyzer)
Mittelwert
National Council on Radiation Protection and Measurements
Niedersichsisches LandesaniirfOkologie
Naturally Occurring Radioactive Material
National Radioecological Protection Board
Nachweisgrenze
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B Abkiirzungen

P/C-Ratio
PTB
QQ-Plot
SK

SSK
StriSchVv
TENORM
TG
UNSCEAR
ZSR

248

Peak-zu-Compton Veiltnis (peak-to-compton-ration)

Physikalisch Technische Bundesanstalt

Quantil-Quantil-Plot

Summationskorrektion

Strahlenschutzkommission

Strahlenschutzverordnung

Technologically-Enhanced Naturally Occurring Radioactive Material
Trockengewicht

United Nations Scientific Committee on the Effects of Atomic Radiation
Zentrum @ir Strahlenschutz und Radikologie



C Formelzeichen

In dieser Arbeit wurde versucht, Formelzeichen einheitlich undafeden internatio-
nalen Richtlinien zu verwenden. Dort wo dies nicht umgesetzt werden konnte, kann
die entsprechende Bedeutung dem Kontext entnommen werden. Dies giltiadeim f
Fall, dass Formelzeichen mehrfach mit unterschiedlicher Bedeutung verwendet wer-

den mussten.

1-vy
a,b,c
AL uft,in

A
AB
Aj.B;j.Cj

ABodeni
AGes,i
Aspez
As pezFu
ARrp22
ARy 02
AR

B

Wahrscheinlichkeit zum Vertrauensbereich
zu fittende Parameter in der Efficiency-Kalibrierfunktion

Faktor zur Bestimmung der Staubkonzentration am Expositions-
ort aus der Staubkonzentration im Freien

Aktivit at
zufallige Ereignisse

numerische Gifden im HLSEL-COHN-Algorithmus zur j-ten
charakteristischen Gren2g

Wahrscheinlichkeitifr den Fehler 1. Art

Parameter zur Bestimmung des Zeitpunktes der maximalen spe-
zifischen Aktivitit Aspezin einer Pflanze

spezifische Aktiviat des Nuklids im Boden

spezifische Aktiviat des Nuklids in der Gesamtnahrung
spezifische Aktiviat

spezifische Aktiviat im Futter

Aktivit atskonzentration von Radon in der Atemluft
Aufkonzentrierungsfaktor

Atemrate

Wahrscheinlichkeitiir den Fehler 2. Art

249



C Formelzeichen

€oben

Eunten

E
Eg

fl; f27 f3

fkon

250

Sensitiviatskoeffizienten

Konzentration des Radionuklides einer Pflanze
Konzentration des Radionuklidegn Boden
Konstante Gil3e

Materialdicke

Dosisfaktor tir Ingestion @ir das Nuklidi
Dosisfaktor tir Inhalation tir das Nuklidi
Dosisfaktor fir die Inhalation vorf??Rn

die in einem Gewebe, Organ odediperteilT Uber dessen Masse
gemittelte durch Exposition mit der StrahlungsquRR erzeugte
Energiedosis

Efficiency, Entkommwabhrscheinlichkeit

durch Messung mit einem &thenstandardaparat ermittelte Ef-
ficiency, wobei die Folie oberhalb der Probe platziert wurde

durch Messung mit einem &thenstandardaparat ermittelte Ef-
ficiency, wobei die Folie unterhalb der Probe platziert wurde

Energie

Bindungsenergie

Energie eines Photoelektrons
Energie einey-Quantes

Energie eines Comptonphotons
wahrer Wert der MessgReX
Nachweisgrenze

untere Vertrauensgrenze

obere Vertrauensgrenze
Erwartungswert

Maximum-Likelihood-Schtzer des ErwartungswertesV

Faktor aus [StrO1], der das 95 %-Perzentil in Verzehrsgewohnhei-
ten beschreibt

anzupassende Modellparameter von Transferfunktionen

Umrechnungsfaktor von Photondmuivalentdosis in effektive
Dosis



MM,g
r

MM, h
!

f(n|xy)

fo(n|xy)
HEWBY

f/\(‘LL,G) (t)

GM
GS

H

Hing
HingBoden
Hext

Hrre22

HStaub

Htotal
Htotal,m

Htotal,1<a<2

Htotal,7<a<12

|'|total.,a>17
i,k,n
I

transferierter Bruchteil in Muttermilch des Nuklid€iber den In-
gestionspfad

transferierter Bruchteil in Muttermilch des Nuklidsiber den In-
halationspfad

Wahrscheinlichkeitsdichtefunktiorif den wahren Werf)y gege-
ben Messwertex der Messgif3e X unter der Randbedingung

Modellprior

Wahrscheinlichkeitsdichtefunktionif Messwertex der Mess-
grofRe X gegeben den wahren Wegtunter der Randbedingung

y

Wahrscheinlichkeitsdichtefunktion einer logarithmischer Nor-
malverteilung/\

Gleichgewichtsfaktor

charakteristische Grenze

geometrischer Mittelwert

geometrische Standardabweichung

effektive Dosis

effektive Jahresdosis durch Ingestion

effektive Jahresdosis durch Direktingestion von Boden
effektive Jahresdosis durch externe Bestrahlung

effektive Jahresdosis durch Inhalation von Radon und Radonfol-
geprodukten

effektive Jahresdosis durch Inhalation von Staub

Gesamte effektive Jahresdosis unteri®&sichtigung aller rele-
vanten Pfade

Altersablangig gewichtete gesamte effektive Jahresdosis unter
Berticksichtigung aller relevanten Pfade

Gesamte effektive Jahresdodis €inen Ein- bis Zweghrigen

Gesamte effektive Jahresdosis Einen Sieben- bis Zfjahri-
gen

Gesamte effektive Jahresdodis €inentiber Siebzeh@hrigen
ganze nairlichen Zahlen
Intensitt, Entkommwabhrscheinlichkeit
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C Formelzeichen

kx,T

>

A%, u(x))

3 3 3 3

Nem
Nreg
Neb

NRCu
NRn
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Wechselwirkungsquerschniiirf die Paarbildung
Kanalnummer des MCA

Quantil der standardisierten Normalverteilung zur Wahrschein-
lichkeit p

Summationskorrektionsfaktoiif ©°Co in einer realen Messung
Summationskorrektionsfaktoiif ©°Co aus [Deb90]

Summationskorrektionsfaktoiif ein Nuklid X in der realen Mes-
sung

Summationskorrektionsfaktoiif ein Nuklid X aus [Deb90]
Summationskorrektionsfaktor
Zerfallskonstante

Logarithmischen Normalverteilung mit dem Mittelwertind der
Standardabweichung(x)

Masse

Ruhemasse

Verzehrsmenge

Jahresverzehrsmenge

Verzehrsmenge Futtermittel

Bodenaufnahmerate

linearer Photonen-Scltaghungskoeffizient

linearer Photonen-Scltaghungskoeffizientir den Photoeffekt

linearer Photonen-Scltaghungskoeffizientifr den Comptonef-
fekt

linearer Photonen-Scltaehungskoeffizientir die Paarbildung
empirischer Mittelwert

Normalverteilung mit dem Mittelwert und der Standardabwei-
chungu(x)

Anzahl der von der Probe emittierten Photonen

Anzahl der vom Detektor registrierten Photonen
Bruttopeakffiche im Probenspektrum

Peakfaiche des Compton-Untergrunds im Probenspektrum
Nettopeakthche im Probenspektrum



Pr,...,Ps
P(A)
P(AB)

Pos
Gi

Rem
Rreg
Rz

Bruttopeakfiche im Nulleffektspektrum

Peakféche des Compton-Untergrunds im Nulleffektspektrum
Nettopeakihche im Nulleffektspektrum

Anzahl der Kerne oder Zeifle zum Zeitpunkt
Ortsdosisleistung

empirische Plot-WahrscheinlichkeitrfdieA; signifikanten Werte
zwischen derj-ten und ( + 1)-ten charakteristische Grenze im
HELSEL-COHN-Algorithmus

empirische Plotwahrscheinlichkeitirf die j-te charakteristische
Grenze im HELSEL-COHN-Algorithmus

empirische Wahrscheinlichkeitif dasUberschreiten der charak-
teristische Grenz¥; im HELSEL-COHN-Algorithmus

zu fittende Konstanten der Ausgleichsfunktion der Efficiency
Wahrscheinlichkeitiir das Eintreten des ziifigen Ereignisseé

Wahrscheinlichkeitiir das Eintreten des ziifigen EreignisseA
gegeben das Ereignis

95 %-Perzentil

durch den HLSEL-COHN-Algorithmus bestimmte Ersatzwerte
fur Messwertsy; unterhalb der charakteristischen Grefze

Rang deri-ten charakteristischen Grenze imEbESEL-COHN-
Algorithmus

Anzahl der Zerélle pro Zeit (Zerfallsrate) des Nuklids
Anzahl der pro Zeit emittierten Photonen
Anzahl der pro Zeit registrierten Photonen

Zerfalle pro Zeit in der zur Efficiency-Bestimmung benutzen
Standardbsung nach Zertifikat des Herstellers des Multielement-
standards

Relative Growth Rate

Referenzwert der Schwebstaubkonzentration
Wechselwirkungsquerschniiif den Comptoneffekt
empirische Varianz

Zeit

Wechselwirkungsquerschnitif den Photoeffekt
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C Formelzeichen

Urel (X)

N N X «
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Kallibrierfaktor

Streuwinkel des Comptonphotons
Halbwertszeit

Expositionszeit

Aufenthaltsdauer der Referenzperson in @aten
Aufenthaltsdauer der Referenzperson im Freien
Messzeit der Probe

Messzeit des Nulleffekts

Unsicherheit als Funktion des wahren Wertes
Translokationskoeffizient

Transferfaktor

Transferfaktor des Radionuklides Fleisch

Standardmessunsicherheit der Me88giX zum prinéren Mess-
ergebnisx

relative Standardunsicherheit der Mesgtg X zum primaren
Messergebnig

Strahlungswichtungsfaktor
Gewebewichtungsfaktor

primares Ergebnis der MessdeX
Erkennungsgrenze der MessgeX

Messgbl3en

Bezeichnung oder Name eines Radionuklides

charakteristische Grenzen zu Messwestgedie unterhalb dersel-
ben liegen

primares Ergebnis der MessgifeY
Veranderliche

bester Schtzer der Messgfie

i-tes Quantile der Normalverteilung” (x, u(x))
Ordnungszahl, Kernladungszahl



Lebenslauf

Name:
Geboren:
Familienstand:

Werdegang:
1980 - 1993

1993 - 1994
1994 - 2000

2000 - 2004

Abschlisse:

Mai 1993
Juni 2000

Jan-Willem Vahlbruch
03. Mai 1974 in Frankfurt am Main
verheiratet, zwei Kinder

Schulausbildung
Erlangung der Hochschulreife am Otto-Hahn-Gymnasium in
Springe

Zivildienst beim Deutschen Roten Kreuz in Springe

Studium des Lehramtéls Mathematik und Physik an Gymnasi-
en, Universiat Hannover
Erste Staatsexamensarbeit bei Dr. Norbert Hermann
Thema:Uber den Ausgleich mit Spline-Funktionen

Promotion bei Prof. Dr. R. Michel am Zentruim$trahlenschutz
und Radi@kologie, Universiit Hannover

Thema:Ube__r den Transfer von rniatichen Radionukliden in ter-
restrischenOkosystemen und die realistische Modellierung der
natirlichen Strahlenexposition in Norddeutschland

Abitur (Note 2,0)
Erstes Staatsexamé@ndas Lehramt an Gymnasien (Note 1,4)
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