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Zusammenfassung

Ziel dieser Arbeit war die Untersuchung des Einflusses der Pilzkulturen Leucoagaricus
naucinus (LN) und Schizophyllum commune (SC) auf den Sr-90 Transfer aus dem Boden
eines Testfeldes in der unmittelbaren Umgebung des Kernkraftwerks Tschernobyl in Kar-
toffelknollen und Winterroggengriin. In Folge des Reaktorungliicks 1986 finden sich in der
unmittelbaren Umgebung noch heute dosisrelevante Sr-90 Aktivitdtskonzentrationen.
Eine Inkorporation dieses Radionuklides resultiert in Gesundheitsrisiken, welche durch
genaue Kenntnisse des Transferfaktors durch Berechnung der Folgedosis préaziser ab-
geschétzt werden konnen. Die verwendeten Pilzkulturen wurden dahingehend auf einen
moglichen Einfluss einer verdnderten Radionuklidaufnahme in Pflanzen untersucht. Zu
diesem Zweck wurden im Rahmen des Projektes BioVeStRa Boden-, sowie Pflanzen-
proben untersucht. Die bioverfiighare Fraktion der Bodenproben wurde mittels Ex-
traktion nach Zeien und Briimmer abgetrennt und dort angebaute Pflanzen, geerntet
2018, wurden fiir diese Arbeit zur Verfiigung gestellt. Im Rahmen dieser Arbeit sind die
Proben fiir die p-spektrometrische Aktivitdtsbestimmung préapariert, sowie analysiert
worden. Pflanzenmaterial wurde zu diesem Zweck in einem Ofen verascht. Fiir die Be-
stimmung der Wiederfindungsrate wurde Sr-85 verwendet, dessen Verbleib in der Probe
~v-spektrometrisch durch Halbleiterdetektoren bestimmt wurde.

In dieser Arbeit konnte kein signifikanter Unterschied der Pilzkulturen gegeniiber der
Kontrollgruppe auf die Aufnahme von Sr-90 aus der bioverfiigharen Fraktion des Pro-
jektbodens in Kartoffelknollen nachgewiesen werden. Die durchschnittliche Aktivitat der
untersuchten Kartoffelknollen pro Kilogramm betrug (0.57 4= 0.12) kBq kg™'. Der Trans-
ferfaktor der Kartoffel aus Lehmboden lag in dieser Arbeit bei 0.119 + 0.027. Zwecks
einer Risikoabschédtzung wurde die effektive Folgedosis der Kartoffelknollen konserva-
tiv berechnet. Legt man die durchschnittlichen Verzehrgewohnheiten der allgemeinen
deutschen Bevolkerung zu Grunde, ergibt sich durch die Radionuklidbelastung der Kar-
toffelknollen eine zusétzliche jéhrliche Ingestions-Folgedosis von (0.94 £ 0.20) mSv.

Auch im Fall des untersuchten Roggengriins wurde kein signifikanter Unterschied der
Pilzkulturen gegeniiber der Kontrollgruppe beobachtet. Die Aufnahme von Sr-90 aus der
bioverfiigharen Fraktion des Bodens in das Roggengriin entspricht nach den Ergebnis-
sen dieser Arbeit dem Transferfaktor 1.4 £ 0.4. Eine resultierende jéhrliche Ingestions-
Folgedosis durch die Verwendung des Roggens als Futtermittel, wurde fiir Milch- und
Fleischkonsum berechnet. Diese zusétzliche Dosis entspricht dabei im Fall der Milch-
produkte (0.82 £ 0.26) mSv, sowie (0.54 £ 0.17) mSv fiir Fleischerzeugnisse.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde bei der Analyse der Bodenproben zudem eine Ab-
weichung der Aktivitdtskonzentrationen des Projektbodens des Roggens gegeniiber dem
der Kartoffeln erkannt.
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Abstract

The aim of this thesis was to investigate the influence of the fungal cultures Leucoagaricus
naucinus (LN) and Schizophyllum commune (SC) on Sr-90 transfer into plants. For that
purpose a test field in the immediate vicinity of the Chernobyl nuclear power plant
(NPP) was used to plant potato tubers and winter rye. As a consequence of the reactor
accident in 1986, dose-relevant activity concentrations of Sr-90 are still to be found in the
immediate vicinity of the NPP. Incorporation of these radionuclides leads to a dose, for
the precise estimation of which, an exact knowledge of the transfer factor is neccecary.
The fungal cultures used were examined for a possible influence in respect to radio-
nuclide uptake in plants. For this purpose, the plants were grown and harvested within
the project BioVeStRa in 2018 and the bioavailable fraction of the soil samples were
separated by sequential chemical extraction according to Zeien and Briimmer. In the
course of this thesis, the samples were prepared for the -spectrometic determination of
the activity and analyzed. Plant material was incinerated in a furnace for this purpose.
For the determination of the recovery rate, Sr-85 was added prior to chemical separation
and quantified in the final sample using high-purity germanium ~-spectrometry.

No significant difference of the fungal cultures compared to the control group for the
uptake of Sr-90 from the bioavailable fraction of the project soil into potato tubers was
found. The average activity of examined potato tubers per kilogram was measured as
(0.57 £ 0.12) kBqkg™'. The transfer factor for potatoes on loam soil was found to be
0.119 £ 0.027 in this thesis. For the purpose of a risk assassment, the effective follow-up
dose from potato tubers was calculated conservatively. If one takes the average consump-
tion habits of the general German population as a basis, the radionuclide content of the
potato tubers results in an additional annual ingestion dose of (0.94 £ 0.20) mSv.

No significant difference was observed between the fungal cultures and the control
group for the examined rye green. According to this works results, the uptake of Sr-
90 from the bioavailable fraction into the rye green corresponds to a transfer factor of
1.4 4+ 0.4. The consequential annual effective follow-up dose from rye consumption, was
calculated using it as food for livestock. Milk and meat consumption would lead to an
additional annual ingestion dose of (0.82 £ 0.26) mSv and (0.54 + 0.17) mSv respectively.

Within the scope of this thesis, the analysis of soil samples has further revealed a
deviation of activity concentrations between soil samples cultivated with winter rye
plants and soil samples cultivated with potatoes.
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1 Motivation

Die technische Entwicklung der Menschheit fand Anfang des 20. Jahrhunderts eine rasan-
te Beschleunigung. Die Kernspaltung wurde im Jahr 1938 von Otto Hahn und Kollegen
entdeckt [1], wenig mehr als einhundert Jahre nach dem Bau des ersten Generators im
Jahr 1832 von Pixii [2]. Die Kernenergie wird seit dem Anschluss an das Stromnetz in
Calder Hall, England, 1956 kommerziell genutzt. Im Jahr 2019 befanden sich weltweit
450 Kernkraftwerke (KKW) am Netz, weitere sind im Bau.

In dieser relativ kurzen Entstehungsgeschichte ereigneten sich eine Reihe schwerer
Unféalle und Katastrophen: Bereits ein Jahr nach Inbetriebnahme des ersten kommer-
ziellen KKW, kam es in der militdrischen Anlage, nahe der Stadt Kyschtym in der
Sowjetunion, zu einer chemischen Explosion die 400 PBq an radioaktiven Stoffen iiber
20000km? freisetzte [3]. Im Jahr 2011 sorgten Erdbeben und ein anschlieBender Ts-
unami fiir den Unfall des Fukushima Daiichi Kernkraftwerks [4]. Im April 1986 kam
es, nahe der Stadt Tschernobyl (Ukraine) im Rahmen eines Tests zur Bestimmung der
Restenergieerzeugung der Turbinen in einem simulierten Stromausfall, zur verheerend-
sten Katastrophe in der Geschichte der Kernenergie. Die Kontrollmannschaft verlor die
Kontrolle und die Explosion des Reaktorblocks 4 des Kernkraftwerks kontaminierte weite
Landstriche auf der Nordhalbkugel.

Die Explosion schleuderte grofie Teile des Gebédudes in die Luft und das als Moderator
verwendete Graphit des Reaktors begann zu brennen. Eine zweite Explosion, Sekunden
spéter, setzte Block 4 in Brand. In den Folgetagen nach dem Unfall wurden insgesamt
5000 Tonnen Sand und Lehm iiber den Luftweg auf die Brandherde geworfen. Das akute
Emissionsgeschehen dauerte noch die kommenden zehn Tage, bis Stickstoff-Loschmittel
den Brand unter Kontrolle brachten.

Um eine Fortsetzung der Emissionen in die Umgebung zu verhindern, wurde im Herbst
1986 ein Betonmantel errichtet, der erste Sarkophag. Durch vollstandiges VerschlieSen
vor der Umgebung konnten die Gefahrenstoffe innerhalb des Schutzgebéudes eingeschlos-
sen werden. Der erste Sarkophag zeigte jedoch wesentlich frither Alterserscheinungen als
erhofft und ein zweiter, groflerer Schutzmantel wurde 2015 in unmittelbarer Nahe gebaut
und anschlieBend iiber den ersten Sarkophag geschoben (siche Abb. [1.1)).

Besonderes Interesse der durch Tschernobyl freigesetzten Nuklide gilt in dieser Arbeit
Sr-90, welches laut UNSCEAR [6] zu iiber 90 % in Brennstoffpartikeln gebunden in die
nahere Umgebung des Kernkraftwerks niederging, sieche Abbildung Insgesamt wird
die freigesetzte Aktivitat von Sr-90 auf etwa 10 PBq geschitzt (vgl. [6, Table Al]), ein
Wert der ungefahr 1.5 % des damaligen Reaktorinventars entspricht.

Eine genaue Beschreibung der kontaminierten Gebiete und weiterer Aktivitdten, sowie
ein detaillierter Ablauf des Ungliicks findet sich in etlichen Fachliteraturen ( [7], [6], 8],
[4])-

Diese Arbeit wurde im Rahmen des Projektes Biological methods for precautionary
radiation protection against radionuclide contamination, kurz BioVeStRa angefertigt.
Ziel des Projektes war eine Untersuchung des Einflusses der Pilzkzulturen Leucoagaricus
naucinus (LN) und Schizophyllum commune (SC) auf die Radionuklidaufnahme von
Pflanzen [9]. Als Teil des Projektes wurden dafiir Winterroggen und Kartoffeln 5km
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Abb. 1.1: Zweiter Sarkophag iiber den beschédigten Reaktorblécken von Tschernobyl.
Das Bild wurde 2017 aufgenommen [3].

</ -1 kBqm®
74-111 kBq m”

37-74 kBq m’

Abb. 1.2: Sr-90 Kontamination in der Néhe von Tschernobyl. Ausschnitt aus Abbil-
dung VIII des UNSCEAR Berichts von 2000 [7, Figure VIII]. Der Kreis
stellt dabei einen 30 km Radius dar.
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stid-siidwestlich des Reaktors, in der Chernobyl-Ezxclusion-Zone (CEZ) angebaut.

Bisherige Ergebnisse der untersuchten Proben zeigten weder fiir das Cs-137 und das
Am-241 in Feldversuchen, noch fiir das Sr-85 in Laborversuchen einen erkennbaren Ein-
fluss der Pilze in Bezug auf Mobilitéit im Boden oder Transfer in die Pflanzenproben [9].

Im Rahmen dieser Arbeit wird der Transfer von Sr-90 vom Boden in die Pflanze
im Hinblick auf den Einfluss der Bodenbehandlung durch die Pilzkulturen LN und SC
und schlieflich die resultierende Verdnderung einer Dosis im Falle einer Ingestion der
kontaminierten Pflanzen untersucht.

Eine Gegeniiberstellung der Dosiskoeffizienten von Sr-90 und Cs-137 zeigt, dass das in
dieser Arbeit untersuchte Nuklid im ndheren Umfeld der Explosion, in welcher die frei-
gesetzten Aktivitdten beider Nuklide vergleichbar hoch sind, einen mafigeblichen Anteil
des Risikos beim Verzehr kontaminierter Nahrungsmittel liefert. Wahrend Cs-137 sich
primér im Dickdarm ablagert, wird Sr-90 in der Knochenoberfliche deponiert |10]. Ein
Blick auf die Dosiskoeffizienten der beiden Isotope zur Umrechnung in die effektive Dosis
zeigt fiir Sr-90 g, p = 2.8 - 1078 [Sv/Bq] und Cs-137 g,z = 1.4 - 107® [Sv/Bq] (vgl. [10]).

10
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2 Theorie

2.1 Migrationsverhalten von Strontium

Die Nutzung der Kernspaltung hat zu einer Freisetzung vieler verschiedener Spaltpro-
dukte gefiihrt. Mit einer Spaltausbeute von 5.7 %{[| ist Strontium-90 ein vergleichsweise
haufig gebildeter Vertreter dieser Spaltprodukte. Laut UNSCEAR |7, Table 9.] wurden
global etwa 622 PBq durch Kernwaffentests freigesetzt, davon aufgrund der Testorte ein
wesentlicher Anteil auf der nérdlichen Hemisphére. Da die Troposphére eine Dispersi-
on zwischen den Halbkugeln einschriankt, kann dieser Unterschied mit entsprechenden
Messgeriten bis heute beobachtet werden. Freisetzungen durch Unfélle wie T'schernobyl
tragen zur Kontamination mit Sr-90 bei. Aber auch der Brennstoffkreislauf der Kernener-
gie setzt jahrlich Strontium Isotope frei. Durch verschiedene operative Verbesserungen
wurde die Freisetzung in Wiederaufbereitungsanlagen weltweit zwischen 1970 und 1997
von 230 TBq auf 40 TBq jahrlich reduziert. Kleinere Mengen Sr-90 werden des Weiteren
jéhrlich iiber Industrieanlagen abgegeben, beispielsweise durch das Schmelzen kontami-
nierter Metalle [11].

Die Deposition durch diese Quellen kann zu unterschiedlichen Risiken fiir Mensch und
Umwelt fithren, je nach regionalem Klima oder Geologie, um einige Einflussgréfien zu
nennen. Daher ist Kenntnis {iber die Verweildauer der Nuklide in diesen Gebieten von
groflem Vorteil fiir Risikoabschétzungen. Mehrere im Buch ,,Radionuclides in the Envi-
ronment® [11] aufgefiihrte Quellen, sowie [12], weisen eine hohe Mobilitdt von Strontium
nach. Das Element ist in untersuchten Béden vor allem in den leichter zu 16senden Bo-
denfraktionen enthalten. Weiter gibt Atwood [11] an, dass jener Sr-Gehalt innerhalb
der Bodenlosung hauptséchlich mit Molekiilen kleiner Masse gebunden vorliegt. Durch
die vergleichsweise hohe Mobilitét ist der vertikale Transport von Strontium gegeniiber
anderen radiotkologisch relevanten Nukliden, wie Cs-137 und Am-241 erleichtert und
das Gefdhrdungspotential einer Kontamination des Grundwassers, sowie eine potentielle
Aufnahme durch Pflanzen ist erhoht.

Durch die Aufnahme in Pflanzen kann Strontium direkt oder iiber Tiere indirekt in
den Nahrungskreislauf des Menschen gelangen. Aufgrund der chemischen Ahnlichkeit zu
Calcium fithrt der Verzehr von Sr-haltigen Pflanzen bei Nutztieren zu einer Akkumula-
tion in Milch und Knochen und der Transfer auf den Menschen durch Tiere ist priméar
auf Milchprodukte zuriickzufiihren. Der Transfer von Sr in Milch ist fast unabhéngig
von der Quelle, hangt aber von der produzierten Milchausbeute und Laktationsphase
ab [11]. Die Akkumulation von Sr in einem erwachsenen Menschen findet primér im
Knochengewebe statt, wo es durch seine unmittelbare Ndhe zum Knochenmarksgewebe,
sowie die hochenergetische 5-Stahrlung insbesondere seiner Tochter Y-90 (siehe folgen-
des Kapitel), potentiell schwerwiegende Schiden im menschlichen Organismus bewirken
kann.

'Fiir U-235, thermische/schnelle Neutronen

11
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2.2 Physikalische Eigenschaften von Strontium 90

Daten zu den folgenden Isotopen entstammen Nucleonica [13]. Strontium-90 ist ein reiner
B~ -Strahler mit einer Halbwertzeit (HWZ) von T/, = 28.79 a. Dies bedeutet, dass zum
Zeitpunkt der Ernte, 32 Jahre nach dem Unfall bei Tschernobyl, bereits eine HWZ
verstrichen ist.

Beim (-Zerfall wird ein Nukleon im Kern umgewandelt. Fiir den Fall des Sr-90 liegt
ein $~ Zerfall vor. In diesem wird ein Neutron des Kerns in ein Proton, ein Elektron
sowie ein Antineutrino umgewandelt:

‘n— lp+te +7, (1)
X = 4..Y+e +7, (2)

Das Proton verbleibt nach dem Zerfall im Kern, Elektron und Antineutrino werden
jedoch abgegeben. Die Energie, welche das Nukleon bei der Umwandlung freisetzt, wird
iiber den -Wert beschrieben und beim Zerfall auf die beiden letztgenannten Teilchen
in Gleichung [1] verteilt. Folglich entsteht {iber die Energie der emittierten Elektronen
ein charakteristisches Spektrum mit einer zum Q-Wert des Zerfalls dquivalenten Maxi-
malenergie, bezeichnet als -Endpunktenergie. Die Endpunktenergie bezeichnet dabei
den Fall, indem das detektierbare Elektron den maximalen Anteil der Zerfallsenergie
erhalten hat.

Sr-90 hat eine Endpunktenergie von E,., = 546 keV. Auch die Tochter, Y-90, ist ein
B~ -Strahler mit einer Endpunktenergie von Ey,,x = 2280keV und HWZ T}, = 64 h. Fiir
eine Analyse des Sr-90 Gehalts im Boden sind y-Messungen in der Praxis iiber einen
weiten Aktivitidtsbereich nahezu ausgeschlossen, da Y-90 die Zerfallskette beim stabilen
Z1-90 beendet (v Ausbeute ~ 1.4 x 107%). Zusammengefasst werden kann dieser Prozess
durch das Schema in Abbildung [2.1]

90 5464,
2858!:1- w‘ OY ‘)9
B W—%b‘
B 4oz,
stabil

Abb. 2.1: Schema der Strontium 90 Zerfallskette. Unterschiede der Endpunktenergien
sind angedeutet.

Bei der Untersuchung von radioaktiven Proben, spielt das Gleichgewicht (GGW) der
Isotopen eine grofle Rolle, welches sich durch unterschiedliche HWZ von Mutter und
Tochter ergibt. Dabei konnen sich drei mogliche Situationen einstellen:

e Transientes Gleichgewicht T /2 vutter > 11 /2, Tochter

e Sikulares Gleichgewicht T /o vutter => T1/2,Tochter

12
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e Kein Glemhgewmht T1/2,Mutter < T1/2,Tochter

Bei einem transienten GGW ist die HWZ der Mutter nur etwas grofler als die HWZ
der Tochter. Ist die Tochter langlebiger als die Mutter stellt sich kein GGW zwischen
beiden Aktivitdten ein. Bei der Sr-90 Zerfallskette liegt ein sdkulares GGW vor. Dieses
stellt sich ein, wenn die Mutter eine wesentlich lingere HWZ als die Tochter aufweist.

Im Fall von Tschernobyl liegt die Kontamination iiber 30 Jahre zuriick, daher ist fiir
alle Umweltproben von einem sdkularen GGW zwischen Y-90 und Sr-90 auszugehen.
Das sidkulare GGW stellt sich nach ca. 6 bis 8 vergangenen Halbwertszeiten der Tochter
ein. Nach einer chemischen Separation vom Strontium wurde im Rahmen dieser Arbeit
von 21 Tagen (~8 Halbwertzeiten) ausgegangen, in denen sich ein sdkulares GGW mit
Y-90 wieder vollstindig einstellte.

2.3 Strontium 85

Fiir die Bestimmung der Wiederfindungsrate der Probenvorbereitung wird Sr-85 verwen-
det. Bei Sr-85 handelt es sich um einen electron capture Kern mit einer HWZ von 64.8d,
welcher sich in seinem Zerfallsprozess von S~ -Strahlern unterscheidet. Statt ein Neutron
im Kern umzuwandeln, wandelt sich ein Proton des Kerns mit einem Hiillenelektron
zusammen in ein Neutron und ein Neutrino um:

Ibte =ntu, (3)

Bei Spaltprodukten kommt electron capture aufgrund des Neutroneniiberschusses der
spaltbaren Ausgangsnuklide nicht vor. Dies hat den Vorteil, dass eine Sr-85 Kontami-
nation von Umweltproben ausgeschlossen ist und sich das Nuklid damit gut als Tracer
eignet. Das Strontium Isotop kann ~-spektrometrisch iiber seinen Full Energy-Peaks bei
514 keV bestimmt werden.

2.4 Transferfaktoren

Transferfaktoren (TF) quantifizieren die Aufnahme eines Elements aus einer Quelle in ein
anderes Medium. Die Quelle des Elements ist in dieser Arbeit der kontaminierte Boden
des Testfeldes, und das Zielmedium die untersuchte Pflanze. Um eine Risikoabschétzung
treffen zu kénnen wird versucht, die Formeln zur Bestimmung solcher Transferfaktoren
einfach zu halten. Fiir den Untersuchten TF ergibt sich:

Aktivitatskonzentration der Pflanze [Bq/kg]

TF =
Aktivitdtskonzentration des Bodens [Bq/kg]

(4)

Aus der Fachliteratur sind mehrere Faktoren fiir einen Einfluss auf die Mobilitdt von
Elementen bekannt, einige Beispiele sind pH-Werte, anwesende Organik und Feuchtig-
keit |14]. Daher ist es fiir eine Vergleichbarkeit von Transferfaktoren zwingend erforder-
lich, die experimentellen Parameter der untersuchten Gruppen moglichst identisch zu
halten. Um einen Vergleich der TF zu erméglichen, muss aufgrund der Unterschiede in

13
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der Biologie verschiedener Pflanzenarten, mit der Unterteilung in die Arten begonnen
werden.

Der Report 472 der IAEA [15] listet verschiedene Transferfaktoren fiir Pflanzenarten
auf verschiedenen Bodentypen auf. Aufgrund der Thematik dieser Arbeit wird aus dem
Report im Folgenden ein Vergleich von Getreide (Cereals) und Kartoffeln (Tubers) auf
Lehm und Sandigen Boden iiber die Tabelle 17 des Reports aufgefiihrt:

Pflanze Boden Transferfaktor Std.Abweichung
Getreidekorn ~ Lehm 0.11 2.7
Sandig 0.14 3.0
Getreidestdngel Lehm 1.8 2.3
Sandig 2.1 2.3
Kartoffel Lehm 0.13 3.0
Sandig 0.22 2.6

Tab. 2.1: Auswahl verschiedener Transferfaktoren aus der Tabelle 17, TAEA Report
742. Kartoffeln sind Teil der , Tubers“ Gruppe, Roggen wird unter ,,Cere-
als“ gefiihrt [15]. Die fiir diese Arbeit relevanten Bodenproben des Testfeldes
sind nach [16] der Lehm Gruppe zugehérig.

Tabelle 2.1l betont Unterschiede in den Transferfaktoren verschiedener Pflanzen. Selbst
innerhalb derselben Pflanzengruppen ist die Aufnahme von Sr-90 in unterschiedliche
Pflanzenkompartimente, wie Stingel und Koérner, unterschiedlich. Die Werte der TAEA
sind allerdings mit Vorsicht zu genieflen. Es wurde im Report versucht, eine moglichst
simple Klassifikation der Transferfaktoren zu erzielen. Aus diesem Grund sind verschie-
dene Pflanzen zu der Getreidegruppe zusammengefasst und ein Mittelwert iiber diese ist
genommen worden. Diese Vereinfachung und die teils geringe Anzahl an verwertbaren
Quellen fithrt zu den hohen Standardabweichungen der tabellarisierten Transferfaktoren.

Die Aufnahmeféhigkeit von Sr-90 in Pflanzen héngt neben den zuvor genannten Fak-
toren zudem von der Art des Kontaktes ab. Die relevanten Pfade sind wie folgt:

e Aufnahme iiber die Wurzeln
e Sorption iiber Blatt und Stéangel
e Soil Loading

Unter normalen Umsténden ist die Aufnahme iiber die Wurzeln der dominierende Auf-
nahmepfad. Soil Loading ist die Aufnahme durch Partikel, die im Erdreich an der Pflan-
ze anhaften [11]. Die Adsorption iiber Blétter ist kurz nach einer grofieren Freisetzung,
unter Einschriankungen durch Jahreszeiten, jedoch iiberwiegend. Da die untersuchten
Proben der CEZ-Boden 32 Jahre vor der Ernte kontaminiert wurden, kann hier primér
von einer Aufnahme durch die Wurzeln ausgegangen werden.

14



Malte Bohsl Masterarbeit 22. September 2020

2.4.1 Bioverfiigbarkeit

Neben dem simplen Konzept des Transferfaktors gibt es Versuche, die Ubertragung auf
die Pflanze besser darzustellen. Die Idee der Bioverfigbarkeit (siche Gupta et. al. [17])
ist, dass nicht alle Fraktionen fiir die Pflanzen zur Verfiigung stehen und geht davon
aus, dass Strontium im Boden in verschieden starken Bindungen vorliegt, die sich zum
Beispiel durch sequentielle Extraktionen, wie das Extraktionsverfahren nach Zeien und
Briimmer [18] auftrennen lassen.

Ergebnisse von Mark Viebrock [19] haben gezeigt, dass (76 £ 4) % Sr-90 Aktivitéit aus
Bodenproben des CEZ-Testfeldes bioverfiighar vorliegt (Fraktionen 1 u. 2 nach Zeien
und Briimmer). Die Residualfraktion (Fraktion 7, HNO3; + HClO4) enthélt dagegen mit
(12 + 3) %, etwa die Hélfte von Fraktion 3 bis inklusive 7 zusammengerechnet (24 £+ 4) %.

Aufgrund der heterogenen, partikuldren (und damit zundchst bioverfiigharen), Kon-
tamination des Testfeldes werden Transferfaktoren in dieser Arbeit ausschliellich auf
Basis des - mittels der Zeien und Briimmer Extraktion - als bioverfiighar identifizierten
Bodeninventars von Sr-90 ermittelt.

2.5 Dosis, Dosiskoeffizienten

Die Dosis stellt im praktischen Strahlenschutz einen errechneten Wert dar, welcher zur
Einschétzung eines Risikos durch radioaktive Stoffe und ionisierende Strahlung verwen-
det wird. Verschiedene Dosen werden dabei fiir verschiedene Zwecke herangezogen. Die
Energiedosis D gibt beispielsweise die Energie an, die auf eine Masse m iibertragen wird.
Angegeben wird die Energiedosis in Gray 1 Gy = 1 Jkg™!. Dies ermoglicht eine einfache
Abschétzung fiir deterministische Schiaden am Menschen anhand der Energie, die ein
Zerfall eines Radionuklids abgibt. Diese deterministischen Schéden erfolgen allerdings
erst ab einem Schwellenwert.

Eine weitere Folge von radioaktiven Substanzen sind stochastische Schéden, deren
Auswirkungen sich oft erst Jahrzehnte nach einem Aussetzen der Dosis zeigen. Um die-
sen Unterschied zu verdeutlichen, wird fiir die Beschreibung stochastischer Schiaden die
sogenannte Aquivalentdosis Hg in der Einheit Sievert 1Sv = 1Jkg™! verwendet. Bei
der Aquivalentdosis wird zusétzlich zur Energie der Strahlung auch deren Strahlungsart
beriicksichtigt und welche schidigende Wirkung die verschiedenen Arten auf den Men-
schen haben. Dies spiegelt sich im Strahlungs-Wichtungsfaktor wg wieder. Um unter-
schiedliche Krebsrisiken fiir verschiedene Organe abzuschétzen, wird die Aquivalentdosis
mittels eines Gewebefaktors wr in die Organ-Aquivalentdosis H, r,T umgerechnet. Der Ge-
webefaktor spiegelt dabei die relative Empfindlichkeit der Organgruppe wider. Werden
alle so gewichteten Organ-Aquivalentdosen aufsummiert, ergibt sich daraus die effektive
Dosis E. Diese wird ebenfalls in Sievert angegeben und ist dabei geméafl des LNT-Modells
(linear-no-threshold) proportional zu dem zusétzlichen Risiko Krebs auszubilden. Hier-
bei kann von einem zusétzlichen Risiko einer Krebserkrankung von etwa 5% pro Sievert
ausgegangen werden [20].

Um Risikoabschétzungen im praktischen Strahlenschutz zu vereinfachen, sind in der
Literatur die so genannten Dosiskoeffizienten tabelliert. Diese stellen eine Abkiirzung
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dar, eine konservative Abschiitzung der deponierten effektiven Dosis, bzw Organ-Aquiva-
lentdosis durch ein Nuklid zu berechnen. Der folgende Abschnitt orientiert sich an den
Erklarungen aus Grundziige des Strahlenschutzes von Vogt und Vahlbruch [10].

Folgedosis ist ein Begriff der fiir eine konservative Abschitzung eines Risikos durch ei-
ne Kontamination dient. Dazu wird ein Standardmensch nachgebildet und alle Einfliisse
auf die erhaltene effektive Dosis der néchsten 50 Jahre verwendet, wenn es sich um einen
Erwachsenen handelt. Fiir Kinder wird der Wert bis zu einem Alter von 70 Jahren hoch-
gerechnet. Um eine effektive Folgedosis Fy, oder Folge-Organ-Aquivalentdosis H .7 durch
Konsumieren von Sr-90 kontaminierten Pflanzen mit der Aktivitdt A, zu bestimmen,
wird der Ingestionspfad betrachtet. Dieser wird durch die Ingestions-Dosiskoeffizienten
9q.5 [Sv/Bq] fiir die Effektive- und g, 7 [Sv/Bq] fiir die Folge-Organ-Aquivalentdosis [Sv]
bestimmt, geméafl folgenden Ausdriicken:

Ey =945 Ay Hyr = ggr- 4y (5)

Um den Faktor A, der zugefithrten Aktivitét zu bestimmen, wird folgende Abschétzung
verwendet:

Ag:aM-Mg-t (6)

Dabei ist aj; die spezifische Aktivitdt des Konsumguts. Der Faktor ¢ entspricht der
Zeit der Aufnahme und die Verbrauchsrate Mg entspricht der Masse des Konsumguts
iiber einen Zeitraum in kga~!. Fiir Strontium ergibt sich die relevante Dosis durch
die Ablagerung in der Knochenoberfliche mit g, 7. Aus Tabelle 15.84 von Vogt und
Vahlbruch [10] konnen die gesuchten Dosiskoeffizienten fiir Sr-90 entnommen werden:

gop =24%107%; g7 =2.7%1077 (7)

2.6 Fliissigszintillationszahler - Liquid Scintillation Counting (LSC)

Die LSC, vom Englischen Liquid Scintillation Counting, ist eine Methode zur Messung
von Jonisationen in einem Cocktail, bestehend aus einer zu untersuchenden Messprobe
und Szintillatormolekiilen durch Photokathoden.

Ein prominentes Beispiel fiir Emission von Teilchen ist der f~-Zerfall. Die vom Kern
ausgesandten Elektronen besitzen ein fiir das Nuklid charakteristisches Energiespektrum
mit einer spezifischen S-Endpunktenergie, welche zu Analysezwecken verwendet werden
kann. Die LSC eignet sich besonders durch ihre Nachweisfahigkeit niederenergetischer
Zerfallsprozesse.

Strontium-90 ist mit seiner 546 keV S-Endpunktenergie iiber dieses Nachweisverfahren
quantitativ auswertbar. Da weder dieses Isotop noch seine Tochter in geringen Konzen-
trationen mittels y-Spektrometrie nachgewiesen werden konnen, ist die LSC die wichtig-
ste Analysemethode fiir eine Aktivitatsbestimmung. Im Folgenden werden die Methoden
die zur Bestimmung der Zerfallsrate eines Stoffes Verwendung finden beschrieben. Her-
angezogen wird dabei das ,,LSC Handbuch“ von Siegurd-Siegfried und Tiana Lalao von
der deutschen Gesellschaft fiir Fliissigszintillationsspektrometrie e.V. aus Karlsruhe von
2008 [21]. Eine neuere englische Version von 2013, derselben Institution, zeigt fiir die
Methodik keine essentiellen Unterschiede.
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2.6.1 Funktionsweise der LSC

Organische aromatische Verbindungen werden in der LSC verwendet, um die abgegebe-
ne FEnergie von Radionukliden in Photonen zu konvertieren. Durch Verwendung eines
geeigneten Losemittels, kann die gesamte Masse der Probe in den Analysator gebracht
werden, wodurch potentiell hohe Effizienzen erzielt werden kénnen. Die Kombination
aus Losungsmittel und den Szintillatormolekiilen wird als Szintillationscocktail, kurz
Cocktail, bezeichnet.

Der Energieiibertrag wird im Fall von -Strahlern {iber Streuprozesse an die Szintil-
latormolekiile weitergegeben und von diesen durch Resonanzen der m-Elektronen an die
Losungsmittelmolekiile ibertragen. Der Prozess der Energieiibertragung von Szintillator-
zum Losungsmittelmolekiil wird als Migration bezeichnet. Um die gewiinschte Photo-
nenausbeute zu erhalten, ist zudem das Tapping notig. Durch dieses kann die Energie
strahlungsfrei im Cocktail weitergegeben werden und schliefllich ein Molekiil erreichen,
welches Photonen in einer, seiner molekiilspezifischen Anregungsenergie entsprechenden,
Wellenlénge emittieren kann. Die Abgabe dieser Energie geschieht als prompte Fluores-
zenz vom angeregten in den Grundzustand.

Dieser Prozess liasst sich in vier Schritten darstellen:

1 P"+S = P+8S" Losungsmittelanregung

2 S*+F, = S+F] Fluoranregung des priméren Szintillators

3 Fi+F, = F;+F, Fluoranregung des sekundéren Szintillators
4 F3 = F+hr Lichtemission

Tab. 2.2: Schema der LSC-Cocktail Funktion, aus dem LSC-Handbuch. P ist das ra-
dioaktive Isotop, S ein Losungsmittelmolekiil und F die Szintillatormolekiile,
* bezeichnet einen angeregten Zustand (angepasst aus: [21].)

Zertallt im Cocktail ein Teilchen, so werden wie im Schema aufgefiihrt, Photonen
statistisch in alle Raumrichtungen emittiert. Die Anzahl der abgegebenen Photonen ist
dabei proportional zur Energie des Beta-Teilchens.

Eine Photomultiplier-Tube (PMT) kann diese Photonen dann mit einer hohen Aus-
beute detektieren und durch die Anzahl der Ereignisse einem Kanal zuordnen, welcher
proportional zur Energie des emittierten Teilchens ist. Einzelne Photonen 16sen dabei
durch den dufleren Photoeffekt ein Elektron aus, sofern sie mindestens dessen Bindungs-
energie aufbringen kénnen. Durch Anoden und Dioden wird das ausgeloste Teilchen be-
schleunigt und 16st weitere Elektronen aus. Dieser Kaskadeneffekt wird von der letzten
Anode detektiert.

Um die Storsignale zu minimieren und die Ausbeute der detektierten Photonen zu
erhohen werden die Proben in einer Dunkelkammer gemessen. Reflektierende Ober-
flichen erhohen die Wahrscheinlichkeit fiir die Quanten, in Richtung der PMT zu pro-
pagieren.

Verschiedene Schutzmafinahmen fiir Untergrundreduzierungen erhohen die Effizienz
der LSC-Methode noch weiter. Eine Bleiwand um die Dunkelkammer reduziert den Ein-
fluss kosmischer Strahlung, sowie Hintergrundstrahlung des Messraums. Um die Fluo-
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reszenz durch Untergrundeffekte zu reduzieren, verfiigen Detektoren zudem iiber ein
Koinzidenz-System. Durch dieses werden nur solche Ereignisse gezéihlt, welche von zwei
Photomultiplier-Tubes innerhalb einer Koinzidenzzeit detektiert werden. In einigen De-
tektoren wird ein weiterer PMT verwendet, um gegen statistische Koinzidenzen durch
den Untergrund zu diskriminieren.

Typische Werte fiir die Effizienz der LSC werden im LSC-Handbuch fiir niederenerge-
tische -Strahler bei etwa 150keV mit 90% sowie hochenergetische [-Strahler mit 95%
angegeben. Als Grund dieser hohen Effizienz wird die Nahe der Probe zum Szintillator-
molekiil in einer homogenen und effektiven 47-Geometrie angegeben.

2.6.2 Quench und andere Storeffekte

Der Verlust von Energie wihrend des Detektionsprozesses wird als Quenching bezeichnet.
Das Resultat dieses Verlustes ist unabhéngig von der Art des Quenchings eine Verrin-
gerung der Zéhlrate und eine Verschiebung des Spektrums hin zu niedrigeren Kanélen.
Urspriinge fiir dieses Phénomen werden in die folgenden Kategorien unterteilt:

e Konzentrationsquench: Wird die Konzentration zwischen geléster Probe und Szin-
tillator inkorrekt gewéhlt, kann die Energie der Zerfallsteilchen nicht vollsténdig
iiber strahlungslose Ubergénge auf die Szintillatormolekiile transferiert werden.

e Chemischer Quench: Chemische Substanzen in der Losung absorbieren die Energie
eines Losungsmittelmolekiils. Dadurch wird die Energieweitergabe unterbunden
und Szintillatormolekiile werden nicht angeregt. Dieser Quench ist die haufigste
Storquelle in der LSC.

e Farbquench: Verunreinigungen oder Triibungen der Losung absorbieren die vom
Szintillator emittierten Photonen. Dadurch wird die Energie vor dem Erreichen
des Photodetektors verringert.

e Optischer Quench: Werden Photonen durch eine Geometrie oder Oberflache vom
Erreichen der PMT abgehalten, wird dies als optischer Quench bezeichnet.

Jeder dieser Verlustprozesse kann durch Einflussnahme von auflen verringert, aber
nicht ausgeschlossen werden. Optischer Quench wird durch die Hersteller des LSC-
Messgerites verringert. Farb- und chemischer Quench kann durch die Praparation der
Proben und des Probenvials beeinflusst und der Konzentrationsquench kann durch die
Angaben des Cocktail-Herstellers reduziert werden.

Fiir das Bestimmen des Verlustfaktors werden verschiedene Methoden im LSC Hand-
buch aufgelistet, welche es ermoglichen, eine Quenchkorrektur durchzufiihren.

In dieser Arbeit wird eine externe Korrekturmethode mit einem im Gerét verbauten
Ra-226 Standard verwendet. Der Standard wird von auflen an die Probe gebracht. Die
~v-Strahlung der externen Quelle durchdringt die Geféafle und 16st im Vial Elektronen
von Losungsmolekiilen aus. Die entstehenden Compton-Elektronen verhalten sich ana-
log zu den Elektronen der S~ -Zerfille und induzieren dieselben Effekte im Szintillator.
Das Compton-Spektrum der vom Ra-226 ausgelosten Elektronen steht in einer festen
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Relation zum ungequenchten Compton-Spektrum, welches dem Detektor als Vergleich
zur Verfiigung steht. Der Wert vom Spectral Quench Parameter of the External Standard
(SQP(E)) wird vom Detektor als der Kanal angegeben, in welchem 99 % der Impulse
in kleineren Kanélen gemessen wurden, siehe dazu Abbildung Fiir stdrkeres Quen-
ching wird der Kanal, an welchem dies erreicht, ist zu kleineren Werten verschoben, der
SQP(E) sinkt. Mehr zur Verwendung im Abschnitt Quenchkorrekturkurve .

R
SQP(E)=949.7

1%
99 04 \
1

T T T T T T T T T T
1 188 288 308 488 5P BB YAA BPA 988 1968

SQP(E) based on Ra-226 external standard
{unguenched sample)

Abb. 2.2: Graph eines ungequenchten Spektrums des externen Ra-226 Standards und
die Position den SQP(E) Wertes aus dem Handbuch des Quantulus [22].

In Abbildung ist der Einfluss des Quenchings auf die untersuchten Proben gezeigt.
Nimmt der Quench zu, werden die Peaks zu kleineren Kanélen verschoben. Das Absinken
der Peakhohe ist zuerst nur bei dem rechten Peak zu erkennen. Die gleichzeitige Ver-
schiebung iiberkompensiert den Verlust der detektierten Ereignisse des linken Signals.
Unterstiitzt wird diese These durch einen erkennbaren Anstieg der Hohe des Minimums
zwischen den Peaks. Ab einem gewissen Punkt verliert diese Verschiebung allerdings
ihren Einfluss auf die Peakhohe resultierend in dem einbrechenden Signal, zu erkennen
in der griinen Kurve.

2.7 Statistische Signifikanz

Um den Wahrheitsgehalt einer Annahme in der Wissenschaft zu iiberpriifen, werden Hy-
pothesentests verwendet. Diese bestehen dabei aus zwei Hypothesen, der Nullhypothese
Hy, von der ausgegangen wird, sie sei korrekt und der ihr gegeniiberstehenden Gegenhy-
pothese H;. Bei den Ergebnissen dieser Arbeit wurde angenommen, dass das Auftreten
jeder Sr-90 Konzentration innerhalb derselben Gruppe, dieselbe Wahrscheinlichkeit be-
safl. Dies ist fiir einen parametrischen Hypothesentest notwendig, um von einer Grund-
gesamtheit innerhalb der Gruppe ausgehen zu konnen. Es resultiert ndherungsweise eine
normalverteilte Grundgesamtheit fiir die Aktivitdten der Proben um den Mittelwert der
jeweiligen Gruppe. Abbildung [2.4] entlichen von [23], stellt diese Verteilung mit der
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Abb. 2.3: Beispiel fiir Quenching anhand von fiinf gemessenen Standards normiert auf
deren jeweilige Aktivitat. Angegeben sind die SQP(E) Werte, die iiber eine
Ra-226 Quelle extern bestimmt wurden. Der Einfluss des Quenchings nimmt
mit sinkendem SQP(E) zu. Quench reduziert die Ereignisse und verschiebt
die Peaks zu kleineren Kanilen. Durch die stirker werdende Uberschneidung
vom rechten Y-90 Peak mit dem linken Sr-90 Peaks, sinkt die Hohe des
letzteren erst ab einem stdrkerem Quench. Ebenfalls steigt die Hohe des
Minimums zwischen den Peaks vorerst an.

Standardabweichung o dar. Die Prozentwerte markieren dabei den relativen Anteil der
Fléche unterhalb der Verteilung.

Die Normalverteilung wird unterteilt in den Ablehnungsbereich, durch welchen die
Nullhypothese abgelehnt und das Konfidenzintervall, in welchem sie beibehalten wird.
Letzterer liegt fiir beidseitige Hypothesentests symmetrisch um den Mittelwert Z, der
Ablehnungsbereich am Rand der Verteilung. Getrennt werden beide durch den kritischen
Wert ¢, welcher beidseitig berechnet wird:

¢c=T+SEM-ki_o/ (8)

Der Standardfehler des Mittelwerts (SEM= o/+/n), mit n als Stichprobenumfang,
gibt eine Aussage iiber die wahrscheinliche Abweichung des Stichprobenmittels zum
Mittel der Grundgesamtheit an, wenn mehr als eine Stichprobe durchgefiihrt wurde.
Er normiert die Standardabweichung auf den Umfang der Stichprobe. Der Wert k;_,
entspricht dem gewéhlten Quantil der Normalverteilung. Das Signifikanzniveau o gibt
dabei die Wahrscheinlichkeit an, die Hypothese félschlicherweise als inkorrekt anzusehen.
Dies wird als Fehler 1. Art bezeichnet. Zugleich gibt das Signifikanzniveau, {iber 1 — a,
als Fehler der 2. Art an, wie wahrscheinlich es ist, einen falschen Wert irrtiimlicherweise
als korrekt anzusehen.

In dieser Arbeit wurde ein o von ~ 32 % mit einem k;_,/» = 1 verwendet. Die Gréfie
dieses Wertes bedeutet also, eine Wahrscheinlichkeit von 32 % einen Fehler 1. Art zu
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34.1% 34.1%

Abb. 2.4: Darstellung einer Normalverteilung aus . Die Flichen stellen relative An-
teile der Flache unterhalb der Normalverteilung dar, beschrankt durch ganze
Vielfache der Standardabweichung o. Die Gesamtfliche weicht durch Run-
dungen von 100% ab.

erhalten, oder aber eine Wahrscheinlichkeit von 1 —a/ = 0.7 also 68 % einen Fehler 2.
Art zu erhalten (vgl. [24]).
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3 Material und Methoden

3.1 Entnahme und Vorbereitung der Proben
3.1.1 Herkunft der Proben

In dieser Arbeit wurden sowohl Boden- als auch Pflanzenproben auf ihren Sr-90 Anteil
untersucht. Die Proben wurden 2018 von einem Testfeld (Abb. des Projektes Bio-
VeStRa in 5km Entfernung zum Sarkophag geerntet bzw. entnommen. Abbildung
zeigt den Anbau der Kartoffeln, und die Ernte in 2018 [9].

s Tsch _'r\_obyl KKW
— "—Rea_-ongebaude "

-
- -
- h 0
= 5

Abb. 3.1: Satellitenkarte vom 07.07.2020 von Google Maps , Markierungen zeigen
ungeféhre Position des Reaktors des Kernkraftwerks bei T'schernobyl und des
Testfelds. Der Abstand der beiden Positionen betragt etwa 5km.

Ein Schema der Anbaureihen ist in Abbildung gezeigt. In den Reihen A bis D

sind je 18 Pflanzlocher mit Kartoffeln und Winterrogen bepflanzt, auf E und F sind
es 10. Anbaureihen A und B wurden mit Schizophyllum commune (SC), E und F mit
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(b)

Abb. 3.2: (a) Beispiel des Anbaus von Pflanzen auf dem Testfeld. Einzelne Positionen
werden abgesteckt und mittels einer Plane eingegrenzt. (b) Ernte der Kar-
toffelproben im September 2018. Roggenernte erfolgte analog im Mai 2018.

Leucoagaricus naucinus (LN) behandelt. Eine Kontrollgruppe (Ctrl) befindet sich auf C
und D.

Es wurden insgesamt fiinf individuelle Pflanzen- und entsprechende Bodenproben
gesampled. Fiir einige der Kartoffelproben konnte zu den fiinf individuellen Proben
zusétzliches Material gesammelt werden, welches je Reihe in einer Bulk-Probe verei-
nigt wurde. Eine entsprechende Boden- Bulk-Probe liegt dazu fiir die Kartoffelpositionen
ebenfalls vor.

Vorangegangene Forschungsberichte von Schumann und Stéger fithren die
Erkldrungen zur Ernte der Proben ausfiihrlicher aus:

Die Roggenpflanzen wurden im Anschluss an die Ernte im Mai vor Ort zunéchst in
Aluschalen bei 105°C getrocknet, und anschliefend im Labor in Hannover tiefgekiihlt.
Danach erfolgte eine Uberfithrung in Petrischalen, welche mit Parafilm versiegelt wurden.
Mit den Bodenproben wurde analog verfahren, mit dem Zusatz, dass die Proben nach der
Trocknung iiber einem 2 mm Sieb von groben Pflanzenresten befreit wurden (vgl. [26]).
Bei den Kartoffelproben verlief die Praparation dhnlich. Allerdings wurden die Pflanzen
im September geerntet, geschélt, im Ofen getrocknet und in kleine Stiicke geschnitten.

(vel. )
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Abb. 3.3: Schema des Testfeldes mit Positionen der Proben. Vorlage vom Forschungs-
bericht von Nanne Schumann [26]. Anzahl der Proben je Reihe nur stilisiert
dargestellt. Reihen A und B wurden mit Schizophyllum commune (SC) und
D und E mit Leucoagaricus naucinus (LN) prapariert. Die Reihen C und
D dienen als Kontrollgruppe (Ctrl). Die entnommenen Proben dieser Arbeit
sind im Anhang mit entsprechender Bezeichnung gelistet.

3.1.2 Praparation der Bodenproben

Alle Bodenproben wurden im Verlauf dieser Arbeit iiber das Zeien-Briimmer Verfah-
ren [18] zur schrittweisen Extraktion von Schwermetallverbindungen in Boden in ver-
schiedene Fraktionen prapariert. Verwendet werden dabei (20.0 £ 0.5) g Bodenprobe.
Aufgrund der im Abschnitt erliuterten Eigenschaften wurde angenommen, dass
sich das fiir die Pflanze verfiighare Sr in den Fraktionen 1 und 2 von Zeien und Briimmer
befindet. Daher wurden im Zuge der Vorarbeiten des Projekts BioVeStRa diese beiden
bereits abgetrennt.

Fraktion 1 wurde in 1L Zentrifugengefdfien aus Plastik mit 500 mL 1 M Ammonium-
nitratlosung und der Probenmasse fiir 24 h iiber einem Schiittler durchmischt. Anschlie-
Bend wurde die Probe bei relativer Zentrifugalbeschleunigung von 570 g zentrifugiert und
die Losung danach iiber Filterpapier mit Riickhaltebereich 0.45 bis 0.7 nm filtriert.

In Fraktion 2 wurde der Bodensatz der ersten Fraktion analog zu dieser mittels 500 mL
Ammoniumacetatlosung extrahiert. Beide Fraktionen wurden dann vermischt und zum
Ausgleich kleinerer Fliissigkeitsverluste mit Ammoniumnitrat auf einen Liter aufgefiillt.

Es wurde jeweils ein Aliquot von 400 mL vom Extrakt zur weiteren Analyse entnom-
men. Zu dieser Losung wurde Sr-85 als Tracer zugegeben, vgl. Tabelle fiir Kartof-
felboden und fiir die Roggenbdden im Anhang, und in einem Becherglas zur Trockene
eingedampft. Uber eine Heizplatte wurden die Ammoniumsalze der eingeengten Extrak-
te thermisch zersetzt. Dies geschah analog zu dem Verfahren, welches in der Masterarbeit

24



Malte Bohsl Masterarbeit 22. September 2020

von Viebrock entwickelt wurde. Das Verrauchen der NH,-Salze verbessert dabei die
Qualitat der weiteren Arbeitsschritte.

Zeigte der Bodensatz eine weifle salzige Konsistenz, wurde dieser mit 8 M HNOj3 auf-
genommen. Dazu wurden in 2 Schritten je 5mL konzentrierte Salpetersidure iiber den
Rand hinzugegeben. War der Bodensatz nicht ganz aufgenommen, wurde noch ein wei-
teres Mal Salpetersidure zugegeben, hat dies nicht ausgereicht, wurde erneut eingeengt.

Die Fliissigkeit wurde dann in 20 mL Vials, siche Abb. tiberfithrt und war bereit fiir
die chemische Separation des Strontiums iiber das Austauscherharz. Das anschliefende
Verfahren war fiir Pflanzen und Boden identisch und wird in Abschnitt [3.1.5] beschrieben.

Abb. 3.4: Vollstindig préaparierte Proben des Kartoffelbodens in den Vials, bereit fiir
die LSC Messung im Quantulus. Im Hintergrund ist die Vakuumbox fiir die
chemische Separation zu erkennen.

3.1.3 Praparation der Pflanzenproben: Kartoffel

Die zu kiesartigen Pellets vorbehandelten Kartoffelproben wurden in einem Tiegel ab-
gewogen und mit 1 bis 2mL einer Verdiinnung des Industriestandards Sr85-03 ge-
spiked. Die Aktivitdten und Wiederfindungsraten kénnen im Anhang in der Tabelle [7.4
eingesehen werden.

Das Priaparat wurde mit Aluminiumfolie abgedeckt und in einem Ofen verascht. Die
Zeiten, sowie Temperaturen konnen der Tabelle entnommen werden. Das Programm
zur Veraschung der Proben wurde analog zum Verfahren von Frau Anica Weller [29)
durchgefiihrt.

Da Aluminium bei 660.2°C schmilzt, wurde die Folie bei etwa 300°C entfernt. Die
Folie, in welche zuvor ein paar Locher gestochen wurden, diente bis zu diesem Zeitpunkt
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Temperatur [°C] | 600 | 600 | 900 | 900
Laufzeit [min] | 180 | 180 | 180 | 180
Anmerkung A| H | A | H

Tab. 3.1: Heizprogramm fiir die Kartoffel, A Autheizen, H Halten.

dazu, dass die Kartoffel im Fall eines zu heftigen Veraschens nicht aus dem Probentiegel
entweichen kann. Die verbleibende Asche wurde, analog zur Préaparation der Bodenpro-
ben, auf einem Filterpapier aufgenommen und mittels 8 M Salpetersdure in ein 20 mL
Vial iiberfithrt. Die Salpetersdure wurde zum Ausspiilen in 10 Schritten je 1mL iiber
den Rand des Tiegels zugegeben.

3.1.4 Préparation der Pflanzenproben: Roggen

Aufgrund einer Frithernte war nur eine geringe Menge Pflanzenmaterial verfiighar, daher
wurde nur das Griin des Roggens untersucht. Winterroggen und Kartoffeln gehéren nicht
nur verschiedenen Pflanzenordnungen an, auch beim Prozess des Veraschens zeigten sich
deutliche Unterschiede, die zu beriicksichtigen waren. Wie sich in einem Testlauf fiir den
Roggen gezeigt hat, ist der Verlust, gemessen am Sr-85 Tracer, fiir den Winterroggen
weitaus grofler beim Veraschen als im Fall der Kartoffeln. Ein méglicher Grund koénnten
die hohen Ofentemperaturen gewesen sein, da nach dem Verfahrensschritt Uberreste
am Tiegelboden eingebrannt waren, welche sich durch konzentrierte Salpetersédure nicht
aufnehmen liefen.

Der Standard des Tracers fiir die Roggenproben wurde dabei, abweichend zu den
Boden- und Kartoffelproben, mit dem Institutsstandard Sr85-04 [30] angesetzt. Die Ak-
tivitdten und Wiederfindungsraten konnen im Anhang in der Tabelle [7.6| eingesehen
werden. Zur Optimierung der Veraschung wurden folgende Parameter variiert: Ofentem-
peraturen, ein zusétzlicher Mikrowellenaufschluss, sowie Nassveraschung. Die Nassvera-
schung verbesserte die Wiederfindung bereits von unter 50 % auf iiber 60 %. Die folgende
Methode zeigte allerdings Wiederfindungsraten iiber 80 % fiir die gesamte Praparation
und ist daher fiir alle Roggenproben angewandt worden.

Das Ofenprogramm der Veraschung wurde anhand der hausinternen Methoden von
Herrn Simon Pottgiefler und Marcus Mandel angepasst und ist in Tabelle [3.2] zusammen-
gefasst. In Abbildung[3.5]ist beispielhaft ein Bild der Roggenasche unmittelbar nach dem
Ofenaufschluss gezeigt. Die Kartoffelasche zeigte ein &hnliches Erscheinungsbild. Zudem
wurde ein Mikrowellenaufschluss der Asche fiir eine halbe Stunde bei 160 °C in 3 M Salpe-
tersdure durchgefiihrt. Die Sdure wurde anschlieBend in einem Becherglas zur Trockene
eingedampft.

Der Bodensatz der Gefédfle wurde in 8 M Salpetersidure aufgenommen und iiber einen
0.45 bis 0.7 pm Filter in Vials, analog zu Boden- und Kartoffelproben, iiberfiihrt.
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Abb. 3.5: Roggenasche vor dem Mikrowellenaufschluss.

Temperatur [°C] | 250 | 250 | 400 | 400 | 550 | 550
Laufzeit [min] | 30 | 30 | 30 | 240 | 30 | 640
Anmerkung A|H| A | H| A | H

Tab. 3.2: Heizprogramm fiir den Roggen, A Aufheizen, H Halten. AnschlieBender Mi-
krowellenaufschluss in 3 M HNO; fiir 30 min beil60 °C.
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3.1.5 Chemische Separation von Sr-90

Vor der Messung des Sr-90 in den Pflanzen- und Bodenproben mittels LSC, muss die-
ses von weiteren J-Strahlern separiert werden, um einen storenden Einfluss insbesondere

durch Cs-137 auszuschliefien. Abbildung [3.6a] zeigt eine Roggenprobe, mehrere Pro-
ben nach einem Filterschritt direkt vor der chemischen Separation.

(a) (b)

Abb. 3.6: (a) Eine Roggenprobe 5 min nach der Filtrierung mit einem 0.7 pm Glasfa-
serfilter. (b) Vergleich mehrerer gefilterter Roggenproben.

Zur Separation verwendet wurde das Sr-Resin 2 mL mit Partikelgrofie 50 bis 100 pm
der Firma Triskem (Artikel Nr. SR-R10-S [31]). Zur Trennung wurde folgendes, im Haus
etablierte Trennschema angewandt, welches an die Eichrom Vorschrift angelehnt ist:

Der Prozess der chemischen Abtrennung erfolgte in vier Schritten:

e LOAD: Das Resin wurde mit 5mL 8 M HNO3 konditioniert. Anschliefend wurde
die Probe durch die Saule geleitet. Abbildung ist als Beispiel aufgefiihrt. Fiir
die leichtere Uberfithrung wurde eine Kaniile einer Spritze verwendet.

e RINSE 1: Das Resin wurde mit 5mL 8 M HNOj3 gespiilt. Ein neues Vial diente

zum Auffangen.

e RINSE 2: Das Resin wurde mit 10mL 8 M HNOj3 gespiilt. Ein neues Vial wur-
de zum Auffangen verwendet. Dieser Schritt unterschied sich von der Vorschrift
von Eichrom insofern, dass dort insgesamt drei RINSE Schritte a 5 mL angegeben
werden.

e ELUTE: AbschlieBend wurde das im Austauscherharz fixierte Strontium mit 10 mL
0.025M HNOj in ein sauberes Vial ausgewaschen. Dieses Vial darf ausschlieflich
am Deckel beschriftet werden. In diesem Schritt wurde die von Eichrom empfohlene
Konzentration der Salpetersdure auf 0.025 M reduziert.

Ein Beispiel fiir die einzelnen Ergebnisse der chemischen Separation ist in Abbil-
dung |3.7bl an einer Roggenprobe abgebildet. Das ELUTE ganz rechts im Bild zeigt eine
gewiinschte Transparenz fiir die LSC. Bei grofleren Verlusten der Wiederfindungsrate,
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(b)

Abb. 3.7: (a) Abtrennung von Strontium iiber das Austauscherharz. Hier gezeigt ei-
ne gefilterte Roggenprobe (LOAD). (b) Gezeigt sind von links nach rechts:
LOAD, RINSE 1, RINSE 2 und ELUTE einer Roggenprobe.

kann jeder der Schritte iiber diese Gefafie mit einer v-Messung untersucht werden. Stich-
proben ergaben fiir keine der Gruppen einen nennenswerten Verlust der Sr-85 Aktivitéiten
in der chemischen Separation (vgl. Anhang Tab. .

Fiir einige der Kartoffelproben wurde eine zweite ELUTE-Probe angefertigt. Wie bei
der ersten ELUTE wurden 10mL 0.025M HNOj iiber das Resin gegeben. Dies diente
dem Uberpriifen, ob nach dem Auswaschen noch Strontium durch das Austauscherharz
zuriickgehalten wurde. Die Messungen der ELUTE 2 Fraktionen ergaben jedoch, dass
dies nicht der Fall war (vgl. Anhang Tab. [7.7)).

3.1.6 Uberfiihren der Proben in geeignete Messpriaparate fiir die LSC

Um die Sdurekonzentration der Elutefraktion weiter zu verringern, wurde das Volumen
der Probenvials nach der Abtrennung zunéchst auf 3 mL eingeengt. Verwendet wurden
dazu Becherglidser mit einem 50 mL Volumen, in welche die ELUTE iiberfithrt wer-
den. Auf einer Heizplatte, wahlweise mit einer Heizlampe, wurde das Volumen durch
Evaporation bis kurz vor Trockene eingeengt und dann 1 mL H5O hinzugefiigt, um ein
Austrocknen zu verhindern. Dieser Schritt wurde neun weitere Male wiederholt. Das
Gefafl wurde anschliefend zum Abkiihlen zur Seite gestellt und mit der Fiillhdhe von
1mL in ihr Vial zuriickgefiihrt. Das Becherglas wurde 2 mal mit 1 mL HyO iiber den
Rand ausgespiilt. Testmessungen zeigten einen vernachléssigbaren Verlust durch dieses
Einengen in der Wiederfindung an.

Dieses Verfahren wurde an dem der Arbeitsgruppe Steinhauser orientiert und nur
leicht abgewandelt (vgl. supporting information zu [33]). Der Unterschied bestand bei
der Spiilung des Becherglases, dort wurde bei Steinhauser mehrfach 0.5 mL verwendet.
Durch das Erhitzen verringerte sich der Sduregehalt, wodurch die Kompatibilitdt mit
dem Cocktail verbessert und der Quench folglich reduziert wurde. Nach diesem Prozess
wurden die Proben in dem Vial mit einem ~-Detektor gemessen um die Wiederfindungs-
raten zu bestimmen.
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Drei Wochen nach der Abtrennung war geniigend Zeit vergangen damit sich ein
sikulares Gleichgewicht zwischen Sr-90 und der Tochter Y-90 einstellen konnte. Zu die-
sem Zeitpunkt wurden 17 mL Ultima Gold AB hinzugeben und die Proben zur Messung
in den Probenhalter des Quantulus gestellt.

Der ,,Ultima Gold™ LSC Cocktail “, im Folgenden nur Cocktail, der Marke Sigma ist
laut Hersteller fiir eine grofle Anzahl an wéssrigen und nicht wéssrigen Proben fiir die
LSC geeignet. Besonders fiir Proben mit einem hohen Quenchrisiko wird dieser Cocktail
beworben [34]. Der pH-Wert des Cocktails liegt bei Zimmertemperatur bei 6.3 (dem
Sicherheitsdatenblatt entnommen [35]).

3.2 Wallac 1220 Quantulus

Die LSC Messungen wurden an einem 1220 Quantulus™™ von der Firma PerkinElmer
durchgefiihrt. Der Quantulus verwendet bei den Messungen einen Ra-226 Standard zur
Bestimmung der SQP(E) Werte. Drei Photomultiplier-Tubes sind in dem Gerét inte-
griert, um Koinzidenz und Anti-Koinzidenzkorrekturen auszufiihren.

Fiir die Messungen im Quantulus wurden je Probe 3 Messungen durchgefiihrt. Jede
dieser Messungen hatte eine Laufzeit von 6h. Die Anzahl der Kanéle lag bei 1024. Die
SQP(E)-Werte fiir die Quenchkorrektur wurden mit je 15s Messungen des integrierten
Standards ermittelt. Die gewéhlten Kanalfenster liegen bei:

Fenster 1 Fenster 2 Fenster 3
10 bis 299 | 300 bis 719 | 720 bis 940

Es hat sich bei dem Gerét als vorteilhaft erwiesen, in einer Messung nicht mehr als 3
Proben gleichzeitig zu messen. Der Quantulus zeigte andernfalls vermehrt Speicherfehler,
wodurch einzelne Messungen wiederholt werden mussten.

3.3 Kalibration des Quantulus mit einem Sr-90 Standard

Der Quantulus sortiert vom Cocktail emittierte Photonenlawinen in Kanélen von 1 bis
1024. Zur Quantifizierung der Proben wurde eine externe Kalibrationsreihe angefer-
tigt. Dazu wurden Strontium-90 Standards (Anhang: Referenzbrief Sr-90-9 [36]) in 3 mL
0.025M HNOj3 und 17mL Cocktail angesetzt.

Fiir eine erste Abschétzung der zu erwarteten Sr-Inventare wurden die Masterarbeit
von Mark Viebrock [19], sowie die IAEA Transferfaktoren [15] zurate gezogen. Es wurden
jeweils fiinf Standards mit 0.1 Bq bis 0.9 Bq in 0.2er Schritten fiir die Pflanzenproben,
sowie b Bq bis 45Bq in 10er Schritten fiir die Bodenproben angesetzt. Wie sich spéter
gezeigt hat, ist die Aktivitdt der Pflanzenproben grofler als der Schétzwert.

Fiir die Bestimmung der Sr-Aktivitdt wurden nur die Ergebnisse zwischen Kanal 720
und 940 verwendet. In Abbildung sind die gewéhlten Fenster Anhand der fiinf Mes-
sungen zwischen 5 und 50 Bq aufgefiihrt. Die linke Schranke liegt im Minimum zwischen
den Peaks fiir Strontium-90 (links im Graph) und Yttrium-90 (rechts im Graph). Fiir
die Standards kleiner 1Bq liegt das Minimum nahe bei 720 4 5, siehe Abbildung [3.8b]

30



Malte Bohsl Masterarbeit 22. September 2020

7000 300 300 720 940
) 120- + 0.9Bq
__ 6000 — v 0.7Bq
] £5 £100- R
€ 5000 yot £ 0.5Bq
] 3 80 + 0.3Bq
©, 4000 ALY 152 = 0.1Bq
[ Feoay ¢ ]
® 3000+ f AT ¢ 60
5 A £ 40]
§ 20001 f{;f Yk 3
“ 1000+ A \ﬁ 3 W 9
0 ; . . = 0 ——== , ; el
0 200 400 600 800 1000 1200 0 200 400 600 800 1000 1200
Kanal [arb] Kanal [arb]
(a) (b)

Abb. 3.8: Ereignisse aufgetragen nach Aktivitdt der Sr-90 Standards. Legende enthélt
gerundete Werte. (a) Spektrum der Standards 5 bis 45 Bq. Messfenster fiir
Sr-85, Sr-90 und Y-90 fiir den Vergleich eingezeichnet. Minimum von Y-
90 mit Sr-90 bei Kanal 720. (b) Spektrum der Standards 0.1 bis 0.9 Bq.
Minimum nahe bei Kanal 720. Messfenster der linken Abbildung auch hier
eingezeichnet.

Die Begriindung fiir die ausschlieSliche Verwendung dieses Fensters wird ersichtlich,
wenn man es mit dem Spektrum einer Sr-85 gespiketen Probe vergleicht (Abb . Dort
kann bis Kanal 300 ein deutlicher Einfluss auf die Ereignisse erkannt werden, bei Kanal
720 ist dies jedoch auszuschlieffen. Zudem ist in dieser beispielhaft zu erkennen, wie der
Quench der Proben das Spektrum zu den kleineren Kanélen verschoben hat.

Aufgrund der unerwartet hohen Aktivitdt der Pflanzenproben gegeniiber der ersten
Abschétzung, war ebenfalls eine Kalibration zwischen 1Bq und 5Bq notwendig. Da
die Steigungen der einzelnen Kalibrationsgeraden iiber dasselbe Messfenster nicht stark
verschieden waren, konnte ein Fit iiber die CPS des Kanalfensters 720 bis 940 aller zehn
Standards angefertigt und einer Linearitéitsprobe nach DIN 38402 unterzogen werden
(vgl. Anhang Abb. 7 welcher fiir die Auswertung sdmtlicher Proben verwendet wurde.
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Abb. 3.9: Beispiel fiir den Einfluss des Sr-85 Wiederfindungsstandards auf das Spek-
trum einer Bodenprobe. Es liegt bei allen Proben eine Verschiebung des
Spektrums aufgrund von Quenching analog zu diesem Spektrum vor.

3.4 Quenchkorrektur

Um den Quench der Proben auszugleichen, wurden mehrere Standards aus 3mL HNO;
und 17mL Ultima Gold AB mit einer bekannten Aktivitdt Sr-90 gespiked und der
Sauregehalt unter Zugabe konzentrierter Salpetersiure variiert. Die aus diesem Verfah-
ren resultierenden Proben unterliegen einem stérkeren chemischem Quench, der sich in
den SQP(E) Werten widerspiegelt. Dieser SQP-Wert wird vom System fiir jede einzelne
Messung bestimmt. Fiir eine statistische Aussagekraft wurden alle Proben jeweils drei
mal gemessen.

Fiir die Darstellung des Verlusts der Zahlrate wurden die Ereignisse normiert auf die
Aktivitéat der Probe nach den invertierten SQP-Werten aufgetragen. In Abbildung
ist der logistische Fit iiber die normierten Messwerte zu erkennen. Eingezeichnet ist
zudem das 95% Konfidenzintervall, berechnet mithilfe des Programms Origin [37].

Es wurde aus mehreren Griinden ein logistischer Fit gewahlt: Erstens ist es sinnvoll
von einem Sattelpunkt fiir den Schnittpunkt der Quenchkurve zwischen dem Minimum
der Peaks von Sr-90 und Y-90 auszugehen. Werden die Peaks durch den Quench ver-
schoben, wahrend das Minimum bei Kanal 720 liegt, so ergibt sich fiir starkeren Quench
eine Zunahme an Ereignisverlusten. Wird der Quench allerdings schwécher, so nimmt
der Ereignisgewinn zu. Zweitens liegt eine Notwendigkeit eines Wendepunktes vor, wenn
das Y-90 Maximum durch eine Verschiebung den Kanal 720 schneidet. Analog kann ge-
danklich der Schnittpunkt mit der Flanke des Yttrium-Peaks entlang gewandert werden.
Erreicht man das Maximum, wird deutlich, dass dort der Verlust von Ereignissen bei
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Abb. 3.10: Quenchkorrekturkurve anhand von fiinf Sr-90 Standards mit variierten
Sauregehalt und einem 5 Bq Kalibrationsstandard. Die CPS stammen Ana-
log zu der Kalibrationsgerade aus dem Messfenster 720 bis 940 und sind
auf die Aktivitdt normiert.

einem Quench maximal ist und bei starkerem Quench abzunehmen beginnt. Ein dritter
Grund findet sich darin, dass es einen Punkt gibt, ab welchem keine Ereignisse mehr
durch ansteigenden Quench verloren werden kénnen. Dieser Punkt stellt den Maximal
korrigierbaren Quench dar.

Es ist erwdhnenswert, dass es zusétzlich zur Verschiebung des Spektrums zu kleineren
Kanélen, auch zu einem Verlust der Zahlrate kommt. Der resultierende Hohenverlust
im Spektrum kann zu kleineren Verschiebungen des Wende- bzw. Sattelpunktes der
Quenchkurve fithren.

Die Quenchkurve liefert anhand des inversen SQP einen Faktor, iiber welchen die vom
Quantulus ausgegebenen CPS korrigiert werden konnen. Eine Gauss-Fehlerfortpflanzung
der Fitfunktion und der im Programm angegebenen Abweichungen liefert die Unsicher-
heit des Faktors fiir weitere Fehlerbetrachtungen.

3.5 Gammadetektoren

Eine bewédhrte Methode, die v-Aktivitiat in Proben zu bestimmen, ist die y-Spektrometrie
mittels Halbleiterdetektor. Die Photonen l6sen freie Ladungstriager aus der Sperrschicht
des Halbleiters aus. Das zuriickbleibende Loch bildet mit diesem freien Teilchen ein
Elektron-Loch-Paar. Die angelegte Hochspannung zum Vorverstirker beschleunigt die
freie Ladung und kann diese anschliefend registrieren. Die Energie, welche iiber den
Photoeffekt Ladungen auslost, wird vom Detektor als Full Energy Peak (FEP) aufge-
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nommen und ist nuklidspezifisch.

Zur Bestimmung der Wiederfindungsrate des Strontiums wurde den Proben zu Beginn
der Aufarbeitung Sr-85 als Tracer beigegeben. Dieses zeigt iiber die Gamma-Emission
des Tochternuklids Rb-85 einen FEP bei 514 keV. Bei Verwendung eines Detektors mit
niederenergetischem Fenster (wie Detektor Nr. 5), konnen zusétzlich eine charakteristi-
sche Rontgenlinie bei ca. 13keV (Rb-K,), sowie ein Summationspeak bei ca. 527keV
registriert werden, welche jedoch nicht zur Auswertung herangezogen wurden. Ein Bei-
spielspektrum eines Kalibrierstandards ist in Abbildung zu erkennen.

] o13keV Peak Maxima fur | =~ ¢ —
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— 100 4
2 ]
5,
Q
% 527 keV
a ] <
E
10 -J
‘
1 ||| 1111
0 100 200 300 400 500

Energie [keV]

Abb. 3.11: Beispiel einer Kalibrationsmessung mit einem Sr-85 Standard auf Detektor
Nr.5. Ereignisse hier beispielsweise als Linie auf halb-log-Achsen dargestellt.
Messzeit 115 min.

Es wurden zwei hoch-reine-Germanium Detektoren fiir die Messungen des Tracers
verwendet. Der erste institutsinterne Detektor Nr.5 ist ein Canberra 131 cm planarer
n-Typ Detektor mit einer relativen Effizienz von 28% bei der Co-60 1332keV Linie
und einer Auflosung von 1.9keV. Der zweite verwendete Detektor (Nr.3) ist ein Ortec
226 cm koaxialer p-Typ. Die relative Effizienz betriagt hier 12.6% bei einer Auflosung
von 1.83keV (1333keV).

Die Quantifizierung wurde mit einer Standardlosung (Sr-85-03 [28]) durchgefiihrt,
die analog zu den Proben, allerdings ohne Probenmaterial, prédpariert wurde. Fiir ei-
ne Verbesserung der Ergebnisse wurde ein Vergleich mit einer neueren Standardlosung
(Sr-85-04 [30]) durchgefiihrt. Ergebnisse der Wiederfindungsraten sind auf den Messtag
korrigiert worden.
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4 Ergebnisse und Diskussion

4.1 Berechnung der Unsicherheiten.

Besonders bei Pflanzenproben sind Schwankungen in den Ergebnissen durch diverse
Umwelteinfliisse, selbst zwischen den Individuen innerhalb einer Gruppe, unvermeidbar.
Um eine valide Aussage iiber die Qualitat von Ergebnissen treffen zu konnen, ist eine
solide Abschétzung der mess- und verfahrenstechnischen Unsicherheiten notwendig. Im
Folgenden wurden die verwendeten Rechenschritte zur Bestimmung der einzelnen, in
der Arbeit angegebenen, Unsicherheiten dargestellt. Als optisches Hilfsmittel dient ein
Flussdiagramm in Abbildung [4.1] Die enthaltenen Unsicherheiten wurden in der Grafik
blau markiert. Um die grofite und zweitgréfite Unsicherheit hervorzuheben, wurden diese
in rot, bzw. orange dargestellt.

Grundlage der Abschitzungen bildet die gaufische Fehlerfortpflanzung, welche fiir je-
den Rechenschritt der Arbeit angewandt wurde, mit Ausnahme zweier Rechnungen,
die spéter erldautert werden. Die allgemeine Form dieser Rechnung fiir die Unsicherheit
u(f(x;)) des funktionalen Zusammenhangs f(x;) entspricht:

e = |3 (2wt )

i

Die Groflen z; entsprechen verschiedenen Messwerten mit einer Unsicherheit u(z;).

Pfad 1 des Flussdiagramms die Berechnung der Effizienz des ~-Detektors, besteht
aus drei Schritten. Beginnend mit der Bestimmung fiir die Aktivitdt Asiangara des Ka-
librierstandards, welche sich aus einer einfachen Multiplikation zwischen Masse m des
verwendeten Industriestandards und dessen spezifischer Aktivitat a wie folgt ergibt:

U(Asiia(m. ) = \/ (10 )+ () o

dm

— Jom - u@)? + (@~ ulm))? (1)

Die Unsicherheit u(a) der zerfallskorrigierten spezifischen Aktivitiat wurde im Vergleich
mit dem LSC-Handbuch [21] auf 2 % fiir Standards festgelegt. Fiir die Massen der Tracer
ergab die Analysenwaage eine Ungenauigkeit von +0.00001 g.

Der néchste Schritt ist die Bestimmung der Zihlrate rpe; des Kalibrierstandards, ge-
messen iiber den ~-Detektor. Diese erfolgt {iber eine Division der Impulse I durch die
Messzeit t. Die Unsicherheiten u(I) und wu(t) sind dabei iiber das Messprogramm ausge-
geben. Um die geometrischen Ungenauigkeiten nicht zu vernachléssigen, wurde fiir die
Unsicherheiten der v-Zahlraten mit 1.02 multipliziert.

w(rpe(, 1)) = \/G - u([)>2 + (—té . u(t))2 102 (12)
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Die Effizienz des Detektors wurde aus dem Vergleich von Agiangara Mit 7pet €rrechnet
und mit dem Schema von Gleichung |12| die Unsicherheit dieses Wertes bestimmt.

Pfad 2 zur Bestimmung der Wiederfindungsrate W verlief fiir die Aktivitdt Arracer
analog zu Astangara mit der Besonderheit, dass die Unsicherheit fiir die Analysenwaage
bei den Pflanzenproben nur 0.0001 g betrug. Die Zahlrate rpet;tracer der Probe mit dem
Tracer wurde iiber denselben ~v-Detektor gemessen, fiir den die Effizienz errechnet wurde.
Diese Zahlrate fiihrte {iber die Effizienz des Detektors zur Aktivitdt Apet;tracer- SOWohl
die Unsicherheit der Zahlrate w(7pet;Tracer), als auch die der gemessenen Aktivitét des
Tracers u(Apet;Tracer) €rfolgte tiber das Verwenden des Schemas aus Gleichung denn:

TDet:Tracer = Counts/Messzeit (13)
ADet;Tracer = TDet;Tracer/EfﬁZieHZ - 100 (]_4)

Die Wiederfindungsrate W ergab sich analog zur Effizienz iiber Apet.tvacer/Amracer unnd
die Berechnung der Unsicherheit u(W) erfolgte daher tiber dasselbe Schema wie zuvor.

Bei der Bestimmung der Unsicherheit der Proben sind mehrere Schritte in Pfad 3
der Abbildung aufgefiihrt. Die Zéhlrate r;sc = T entsprach dem Mittelwert dreier
Messungen (n = 3). Ihre Unsicherheit u(rpsc) = o wurde durch die gleichverteilte
allgemeine Formel der Standardabweichung berechnet:

1< 3

o= ”Z;@Z T) (15)
Analog ergab sich der Spectral Quench Parameter of the Ezxternal standard (SQP(E))
durch einen Mittelwert, sowie dessen Unsicherheit durch Gleichung . Uber den SQP(E)-
Wert wurde die Zihlrate rpsc mit der Quenchkorrekturkurve aus Abschnitt [3.4]korrigiert.
Die resultierende Unsicherheit u(rgomsBack) der quench-korrigierten Zihlrate rgormsBack
erfolgte durch die Fehlerfortpflanzung der allgemeinen Form einer logistischen Funkion

mit den Unsicherheiten rpgc und rsqpr):

Al — Ay
[z
1+ ()
xo
Der Wert z entspricht dabei dem Inversen des SQP(E)-Wertes, die restlichen Werte
wurden mit den Konstanten iiber das Fitprogramm bestimmt. Die Ableitungen dieser
Funktion, entsprechend aller Grolen, welche in der Fehlerfortpflanzung aufsummiert
wurden, werden in Tabelle [£.1] einzeln aufgefiihrt.
Die quench-korrigierte Zahlrate rgorriBack €nthielt noch die Hintergrundzahlrate rgaex,

durch Subtraktion beider ergibt sich die korrigierte Zahlrate rg,.., sowie analog deren
Unsicherheit u(rgor):

f=4A+ (16)

TKorr = TKorr+Back — "Back » u<7aK0rr> = TKorr+Back — TBack (17)
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Summand Formel Fehlerrechnung
2

. p(55)?
i=1 | (& u@)? (—(A1 = A2) " gz “m)

2
; (A1—A2)p(35)P
=2 (% - u(zg))? (W : u(m))

2

2

=t |G otr | (0 ) )
2
. (A2—A1)-(55)P-log (%)
1 = 5 (% . u(p))2 - 0 . o’ . u(p)
(r+1)

Tab. 4.1: Summanden der Fehlerfortpflanzung einer logistischen Funktion (Gl. .

Die Umrechnung der Zahlrate ri.., in die Aktivitit A,y erfolgte iiber die Kalibrier-
funktion, erldutert in Kapitel [3.3] Fiir diese wurde, anhand von DIN38402 [38], sowohl
ein Linearitatstest durchgefiihrt, als auch ein Vertrauensbereich V' B bestimmt. Der Ver-
trauensbereich vernachléssigt jedoch die Unsicherheit durch die Quenchkorrektur, daher
wurde diese konservativ mit einbezogen iiber:

w(Axai) = VB + u(rgorn) (18)

Um die Verluste durch die Praparationsschritte zu korrigieren, wurde Ag,; durch die
Wiederfindungsrate dividiert. Das Ergebnis entspricht der Aktivitdt der Gesamtprobe
Apyobe- Die Fehlerfortpflanzung lieferte entsprechend der Gleichung [12] mit den Unsi-
cherheiten u(Agay;) und w(W), die Unsicherheit u(Aprope)-

Der vorletzte Schritt der Fehlerrechnung bestand in der Normierung der Aktivitéiten
auf dieselbe Masse. Dazu wurde Ap,oe durch die jeweilige Masse m der Proben divi-
diert. Die Masse konnte fiir die Pflanzenproben auf Folgende Nachkommastelle préazise
angegeben werden u(m) = £0.0001 g. Bei den Bodenproben wurde das Volumen von
400 mL iiber einen Messzylinder abgefiillt, daher ergaben sich gréflere Schwankungen
und es wurde von u(m) = +0.1 g ausgegangen.

Zuletzt wurden die Aktivitéitskonzentrationen A mit den Unsicherheiten u(A) auf den
Referenztag des 01.04.2019 zerfallskorrigiert zur Sr-90 Aktivitdtskonzentration A und
der Unsicherheit der Sr-90 Aktivitatskonzentration u(A).

Verfahrensweisen fiir die Mittelwerte der Gruppen und TF-Fits

Zur Bestimmung der Fehlerbereiche der Gruppen wurden die arithmetischen Mittelwerte
T herangezogen. Aus diesen konnte die Standardabweichung o berechnet werden, welche
tiber die Anzahl der Proben pro Gruppe auf den Standardfehler des Mittelwertes (SEM)
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mit a = 32% normiert wurde.

(19)

(20)

(21)

Fiir die Berechnung der Transferfaktoren wurden Regressionen der Proben verwendet.
Das Programm Origin hat dabei die zuvor in diesem Kapitel beschriebene Unsicherheit
u(A) der Proben fiir die Regression gewichtet. Anstatt des SEMs wurde der Standard-
fehler des Koeffizienzen (SEK), ebenfalls mit einem a = 32%, verwendet.

4.2 Nachweis- und Erkennungsgrenze

Die Bestimmung der Erkennungs- sowie Nachweisgrenze erfolgt in dieser Arbeit iiber
die DIN 11929-1 [39]. Die Erkennungsgrenze gibt nach dieser an, ob fiir ein ermittel-
tes Messergebnis ein quantifizierter physikalischer Effekt vorliegt. Die Nachweisgrenze
stellt eine Aussage iiber die gestellten Anforderungen des Messverfahrens dar. Da die
Wiederfindungsraten, sowie die Massen im Fall der Pflanzen, fiir jede Probe verschieden
sind, wurden diese Grenzen fiir alle Werte individuell berechnet. Die Ergebnisse dieser
Rechnung finden sich im Anhang

Die Rechnungen setzten hier ein, nachdem die Zahlrate im Quantulus bestimmt und
durch die zuvor besprochene Quench-Korrekturfunktion ausgeglichen wurde.

Verwendete Kiirzel sind:

y  Zahlrate ohne Quench in [cps] u(y)  Unsicherheit Z&hlrate ohne Quench
ty Messzeit der Probenmessung in [s] | a  Verschiebung Kalibriergerade [cps]

yo Zahlrate Hintergrund in [cps] to  Messzeit Hintergrund in [s]

f Wiederfindungsfaktor [arb] u(f) Unsicherheit von f [arb]

g Steigung Kalibriergerade [arb] u(g) Standardfehler der Steigung [arb]

m  Masse Probenmaterial in [g] u(m) 0.1g fiir Boden, 0.0001 g fiir Pflanzen
S Signal in [cps] u(S) Unsicherheit des Signals

w  Umrechnungsfaktor [1/g] u(w) Unsicherheit des Umrechnungsfaktors
y*  Erkennungsgrenze y”  Nachweisgrenze

Das Signal S ist gegeben iiber die Zahlrate abziiglich aller Hintergrundeffekte, also
Nullrate yy und der Verschiebung a der Kalibriergerade. Das heif3t:

S=y—yo—a (22)

Aus diesem Signal ergibt sich iiber die Multiplikation mit dem Umrechnungsfaktor w
das Inventar x in Bqg™!. In diesem Umrechnungsfaktor sind der Wiederfindungfaktor
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f, die Steigung der Kalibriergerade g und die Masse der jeweiligen Probe m enthalten:

:E:S-w:S-(L) (23)
m-g

Nun gilt fiir die Erkennungsgrenze y*, dass fiir > y* ein untersuchter physikalischer
Effekt nachgewiesen werden kann. Diese Grenze berechnet sich hier iiber:

vy =k-w-u(S) (24)

Fiir den k-Faktor wird der Wert 1.65 verwendet. Anzumerken ist, dass die Unsicherheit
u(.S) anders berechnet wurde als in der Norm angegeben:

u(S)Norm = \/Y/tg — Yo/to (25)

U(S) = \/u(rKorr-i-Back) - yO/tO (26)

Statt den statistischen Fehler der Zahlrate (y/t,;) durch den Ausdruck der Wurzel zu ver-
wenden, wie es die DIN vorsieht, wurde hier der Fehler u(y) eingesetzt, welcher wie im
Abschnitt erklart wurde, die Unsicherheit der Quench-Korrektur enthélt. Dadurch
werden die Abweichungen und Probleme der Aktivitdtsbestimmung realitétsnaher dar-
gestellt und ein Risiko, die statistische Belastbarkeit der Proben zu iiberschétzen, redu-
ziert,.

Die Nachweisgrenze wurde der DIN 11929 entsprechend iiber die folgende Gleichung
berechnet:

2y*+ k2w

lg

T 1- k2 - u(w)?

y* (27)

Wie in der DIN 11929 beschrieben, wird y# mit einem Richtwert verglichen. Ist der
Richtwert grofler als die Nachweisgrenze, so geniigt das Messverfahren den gestellten
Anforderungen. Fiir die Umweltproben dieser Arbeit kénnen jedoch keine Richtwerte
aus der Literatur entnommen werden, daher wird der Vergleich mit dem Inventar x
gezogen.

Weiter gibt die Norm an, dass fiir einen Richtwert kleiner der Nachweisgrenze emp-
fohlen wird, die Messzeiten zu erhéhen, um die Grenze dadurch zu senken und so die
Anforderungen anzupassen. Laut DIN 11929-1 (S.32, Abschnitt 8.4 [39]) kann jedoch
das Ergebnis akzeptiert werden, ,[w]enn das primére Messergebnis [z] und die ihm zu-
geordnete Standardunsicherheit [u(x)] dem Messzweck geniigen, [...], obwohl formal das
Kriterium der Nachweisgrenze im Vergleich zum Richtwert nicht erfiillt ist.“ Dies ist
fiir nur eine der Proben nétig, fiir welche der Messwert (0.57 £ 0.19) Bqg~! mit einer
Nachweisgrenze von 0.58 Bqg~! im Rahmen seiner Unsicherheit ausreichend genau ist,
um das Ergebnis zu akzeptieren. Fiir die Erkennungsgrenze gilt, dass keines der Inventa-
re x kleiner ist als y*, damit kann ein quantifizierter physikalischer Effekt nachgewiesen

werden (vgll7.g).
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4.3 Analyse des Strontiumgehalts iiber Yttrium 90 in Bodenproben

Eine Variation der Aktivitdtskonzentration fiir eine der Gruppen wiirde einen Einfluss
auf den Transferfaktor ausiiben, daher wurde an dieser Stelle betrachtet, ob eine Pilzkul-
tur einen signifikanten Unterschied in der bioverfiigharen Sr-90 Aktivitat zur Kontroll-
gruppe ausiibt. Die Bodenproben wurden unterteilt in die Pilzkulturen und die Kon-
trollgruppen und in den Abbildungen 4.2al und 4.2b| graphisch iiber ihre Mittelwerte
dargestellt.

Die erste der beiden Abbildungen fiihrt die bioverfiigbare Sr-90 Aktivitit in Boden
der Kartoffelpflanzlocher auf. Es stellte sich die Frage, ob die Aktivitdtskonzentration
der LN kleiner, oder die SC Gruppe grofler als die der Kontrollgruppe ist. Im Fall der
LN-Gruppe wire dies der Fall, wenn folgende Beziehung der Mittelwerte T der Gruppen
korrekt ist:

TN + SEMin < Tow — SEMcin (28)
Dies war jedoch nicht der Fall, da mit der Legende von Abb. [4.2a}
39Bqg ' +0.3Bqg ' =4.2Bqg ! £ 4.08Bqg ' =4.33Bqg ' —0.25Bqg " (29)
Dies konnte analog fiir die SC-Gruppe iiberpriift werden:

Zsc — SEMgc > Zown + SEMcgn (30)
4.78Bqg ' —0.29Bqg ' = 4.49Bqg ! # 4.58Bqg ' =4.33Bqg ' +0.25Bqg "
(31)

Die Mittelwerte der Pilzkulturen zeigten im Rahmen des SEM fiir das gewéhlte k;_q /o
mit Signifikanzniveau o = 32% daher keine signifikanten Unterschiede in der bioverfiigharen
Sr-90 Aktivitat des Bodens.

Analog konnte dieselbe Fragestellung zur Grundgesamtheit auch mit Abbildung
bei den Roggenpflanzléchern iiberpriift werden. Zudem wurde hier iiber das gewihlte
Quantil kein signifikanter Unterschied festgestellt.

Bei der Untersuchung des Sr-90 Inventars der Bodenproben fiel weiter auf, dass die
Gruppen der Roggenbdden geringere Sr-90 Aktivitaten der bioverfiigharen Fraktion als
die Kartoffelgruppen aufwiesen (siehe Abb. . Dazu wurde fiir einen einfachen Ver-
gleich angenommen, die Kartoffelbéden und Roggenbdden gehorten jeweils einer Grund-
gesamtheit an, sodass hier die Mittelwerte beider Gruppen nebeneinander gestellt werden
konnten:

Kartoffelboden (4.34 +0.18) Bqg~' ; Roggenboden (3.42 £+ 0.25) Bqg™*

Mit dem verwendeten ki_,/» = 1 konnte somit ein signifikanter Unterschied der Boden
erkannt werden. Der Boden der Kartoffelernte zeigte eine Sr-90 Aktivitéitskonzentration
21.2 % grofer als die des Bodens der Winterrogenernte.

In diesem Abschnitt sei abschliefend angemerkt, dass die Sr-90 Aktivitdten der Boden-
proben sich als heterogen erwiesen haben, wie in Abbildung[4.3]im Fall der Roggenbdden
zu erkennen ist. Daher, und aufgrund der geringen Stichprobengréfie von sechs bzw. fiinf
Proben, wurde fiir die weitere Betrachtung nicht von einer Grundgesamtheit der Boden-
proben der Kartoffeln, bzw. des Roggens ausgegangen.
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] LN -Gruppe
%1 ctri-Gruppe
B sC -Gruppe

Bioverfiigbare Sr-90 Aktivitat im Boden [Bqg/g]

SRS G C IR P L I S
N SN [
FITFSSR P oo

v
Roggenpflanzloch

Abb. 4.3: Darstellung der bioverfiighbaren Aktivitdt von Sr-90 in den Bodenproben des
Winterroggens. Heterogenitit der Proben zwischen 7.2 Bqg~! und 2.5Bqg~!
erkennbar. Unsicherheiten nach dem Schema der Abbildung {4.1] einzeln be-
rechnet.
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4.4 Analyse des Strontiumgehalts iiber Yttrium 90 in Kartoffeln
und Roggen

Der Vergleich der Pflanzengruppen lieferte einen ersten Anhaltspunkt iiber die Aufnah-
mefihigkeit von Sr-90 in die untersuchten Kompartimente. Ein Vergleich mit Report
472 [15], in welchem die Gesamtaktivitdt im Boden verwendet wurde, lief8 einen Unter-
schied zwischen Winterrogengriin und Kartoffelknollen erwarten.

Abbildung zeigt die Sr-90 Aktivitit in Kartoffelknollen. Gegeniiber der Sr-90
Aktivitdat von Roggengriin in Abbildung konnte ein klarer Unterschied zwischen
den Pflanzenarten erkannt werden. Die Knollen zeigten eine Aktivitdtskonzentration
von einem Faktor 9 bis 10 weniger als das Griin.

Der Mittelwert der Kontrollgruppe in Abbildung enthielt statt der 6 Proben der
Pilzkulturen nur 4. Zwei Proben aus dieser Gruppe mussten entfernt werden, da es zu
Verfahrensfehlern bei der Praparation kam. Ctrl Bulk zeigte auf, dass ein Filterschritt
zwingend notwendig war, um eine chemische Abtrennung durchzufiihren. Dabei ent-
stand ein Verlust von etwa der Hilfte der Probenmasse. Zudem lag die Unsicherheit
durch den Quench bei 50%. Die Probe Ctrl 4 wurde bei der Separation vom Strontium
in eine geleeartige Substanz gepresst, welche durch weitere Zugabe von Salpetersidure
wieder aufgenommen werden konnte. Dieser Effekt schien eine Unsicherheit des Quench-
Parameters von 200% zur Folge zu haben. Dieses Problem trat bei keiner anderen Probe
auf. Innerhalb der Kartoffelknollen konnte, analog zum Test der Bodengruppen, kein
signifikanter Unterschied zwischen den Pilzkulturen und der Kontrollgruppe erkannt
werden. Fiir LN- und Kontrollgruppe ist direkt an der Abbildung zu erkennen, dass die
Konfidenzintervalle sich iiberschneiden.

Die SC-Gruppe zeigte einen Schnittpunkt im Konfidenzintervall mit der Kontrollgrup-
pe, da:

Tsc — SEMsc > Ten + SEMctn (32)

0.56Bqg™" # 0.60Bqg™! (33)

Betrachtet man nun Abbildung [£.4b] so konnte auch bei der SC-Gruppe des Roggen-
griins kein signifikanter Unterschied zur Kontrollgruppe erkannt werden:

Tsc — SEMgsc > ZTeun + SEMctn (34)

4.6Bqg™" #5.0Bqg! (35)

Bei der LN-Gruppe des Roggengriins folgte die Untersuchung eines Schnittpunkts

der Konfidenzintervalle. Hier zeigte der Roggen auf dem Boden der LN-Pilzkultur eine

signifikant groflere Aktivitatskonzentration von Sr-90, als die Kontrollgruppe. Dieser
Unterschied betrug (31 £ 13) %.

TNy — SEMin > Tegn + SEMegn (36)
5.5Bqg™' > 5.0Bqg™! (37)

Der signifikante Unterschied der LN-Gruppe von der Kontrolle ist ein Indiz fiir einen
erhohten Transferfaktor in Roggen durch die Praparation des Projektbodens durch LN.
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4.5 Ermittelte Transferfaktoren

Die durchgefiihrten Untersuchungen der Kartoffelknollen und des dazugehtrenden Bo-
dens haben in den vorangegangenen Abschnitten keine signifikanten Unterschiede durch
die Pilze nachweisen kénnen. Abbildung zeigt Sr-90 Aktivitdtskonzentrationen von
bioverfiigbaren Fraktionen des Projektbodens und den Knollen in gegeniiber der
resultierenden Transferfaktoren der Mittelwerte in Letzteres zeigte im Bereich sei-
ner SEM ebenfalls keine signifikanten Unterschiede der Pilzkulturen zur Kontrollgrup-
pe. Zudem ist in der Abbildung der Referenzwert aus Report 472 fiir Tubers mit der
Standardabweichung eingezeichnet. Die Kartoffelknollen unterstiitzten daher diesen Li-
teraturwert in dem Sinn, dass hier angenommen wurde, der Transfer aus dem gesamten
Bodeninventar gleiche dem Transfer aus den bioverfiighbaren Fraktionen.

Die hier aufgefithrten Mittelwerte der Transferfaktoren sollen verdeutlichen, dass der
SEM die Heterogenitét der Proben, sowie ihre Unsicherheiten vernachlissigt und eine
lineare Regression daher bessere Ergebnisse liefert.

Dazu wurden in Abbildung die einzelnen Proben {iiber die bioverfiigbare Sr-90
Aktivitit im Boden gegen die Sr-90 Aktivitit in Kartoffelknollen aufgetragen. Uber ei-
ne lineare Regression konnte der Transferfaktor anhand der Steigung ermittelt werden.
Die Schnittpunkte mit dem Ursprung wurden erzwungen, da das Modell des Transfer-
faktors ohne Aktivitat im Boden keine Aktivitat in die Pflanzen iibertragen kann. Die
aufgefithrten Regressionen wurden iiber Origin berechnet und ein Konfidenzinterfall fiir
a = 32% eingezeichnet. Das Fitprogramm betrachtete dabei die individuellen Unsicher-
heiten der einzelnen Werte und gewichtete sie entsprechend im SEK und der Regression.

Vergleicht man die Transferfaktoren, welche iiber die Regression folgten mit den Trans-
ferfaktoren in [4.5b] wurde erkenntlich, dass die Letzteren etwas hohere Werte lieferten:

Gruppe LN Ctrl SC

Regression | (0.119 +0.012) Bqg~! | (0.117 4+ 0.016) Bqg~' | (0.122 4 0.011) Bqg™*

Mittelwerte | (0.140 & 0.020) Bqg ' | (0.128 =0.016) Bqg ' | (0.133 £0.012) Bqg

Tab. 4.2: Vergleich der Transferfaktoren berechnet durch Regressionen in Abb. |4.6/und
der Mittelwerte in AbbM.5bl TFs mit SEM fir Mittelwerte und SEK bei
Regressionen angegeben.

Aufgrund der Vernachléssigung der zuvor berechneten systematischen Unsicherheiten
bei der Verwendung von Mittelwerten und den SEM, wurden im Folgenden die Regres-
sionen fiir die Bestimmung von Transferfaktoren verwendet.

In Abbildung ist weiter zu erkennen, dass im Rahmen des Konfidenzintervalls
mit einem Signifikanzniveau von o = 32% kein signifikanter Unterschied zwischen den
Pilzkulturen und der Kontrollgruppe nachgewiesen werden konnte. Weder die SC noch
die LN Gruppe zeigte daher einen Anstieg, oder eine Verminderung, des Transferfak-
tors bei der Aufnahme von Sr-90 von bioverfiigharen Fraktionen des Projektbodens in
die Kartoffelknollen. Daher kann der Transferfaktor als Mittelwert der Steigungen und

46



22. September 2020

Masterarbeit

Malte Bohsl

S1I0M[9IT\ SOP Io[YoJPIepUR]S Iaqn SUDRIaCIB[Ya] "welr) oxd usgedasue ‘Uaddnissydre[dio) Iop Ua)eIALNY (@)

(q)

s 1130

1 ¢-#erovav 1

(z10°0) Was ec1'0 41 [
(910°0) Was sz1'0 41 27
(0z0°0) W3s ovL'0 41 221

N1

“1oUTDIOZASUIS STUI[ZUDIDJOY oNeIS SR JST g ¢l 110day sne
1A\ VAV uoqoSesue (T = &/°~ly) 1o[yojprepuelg sie Io[yo,] oddniS[jorjuos] pun uoInjmyz[i oIp ur j[rojosme
10 0Id[9jO1IRY[ UOA USIOP[RJIOJUERI], IO oYIomPINN (q) "S/bg ur ojromuspuagor] ueqeSeSue [ = &/~ Ly jmu

T
o
o
o

- 00

- 800

- 2L

- 910

- 020

[q4e] ajjouy|aoiey J0}eLIdjsues |

- 20

(®)

110
1

(50°0) W3S 190 (90°0) W3S SS°0 (90°0) W3S €€°S - S
ajjouxjapouey [l lowiegoned [T77]  allouyjagouey lﬁ
9

(62°0) WaS 8LV (52°0) NS €€V (€°0) W3S 6°¢
uaqosduspog [ ueqoiduspog B2  ueqoiduspog (7|

QY qqV

[6/bg] uoneUSZUOHSIENANNY 06-1S

47



Malte Bohsl Masterarbeit 22. September 2020

1,29 e N
] y=0.119x

—_ (SEK 0.012)
D 4,0 J|chir2 3.4972
g 68% Konfidenz _
—_ 1| = Ctrl
c y=0.117x _
2 0,8 1|(sek 0.016) - I[
e ||chir2 25134 ‘ #
X 68% Konfidenz|
G os| = sc |
o y=0.122x T Hi=E |
£ 1| (SEK 0.011)
Q Chi*2 3.5786 L= a -
< 041 68% Konfidenz J
(=}
(<]
L 0,2
7

0!0 T T T T T T T

0 1 2 3 4 5 6 7

Bioverfiigbare Sr-90 Aktivitdt im Boden [Bq/g]

Abb. 4.6: Berechnung der Transferfaktoren fiir Kartoffeln anhand der Steigung.
Schnittpunkt mit (0,0) wurde erzwungen. Konfidenzintervalle fir o = 32%
je Fit angegeben. Unsicherheiten der Messwerte sind in der Regression ge-
wichtet. Kein signifikanter Unterschied der Pilzkulturen zur Kontrollgruppe.

Fehlerfortpflanzung von SEK-t als Unsicherheit zusammengefasst werden als:
T Fxartoffelknolle = 0.119 £ 0.027 (38)

Die Berechnung der Transferfaktoren des Winterroggens wurde in Abbildung [4.7] fiir
die drei untersuchten Gruppen aufgefithrt. Es wurden ebenfalls beidseitige Konfiden-
zintervalle fiir ein Signifikanzniveau von a = 32% eingezeichnet. Aufgrund der Lage
der Regression der SC-Gruppe ist nicht eindeutig zu erkennen, ob eine Uberschneidung
zwischen den Konfidenzintervallen der LN- sowie Ctrl-Gruppe vorlag. Daher wurden in
Abbildung die Regressionen von LN und Ctrl einzeln aufgefiihrt.

Es ist in dieser Abbildung ersichtlich, dass die Konfidenzintervalle fiir einen beid-
seitigen Hypothesentest mit einem verwendeten Signifikanzniveau von alpha = 32%
iiberschneiden und daher kein signifikanter Einfluss der LN-Pilzkultur auf die Sr-90 Auf-
nahme aus der bioverfiigharen Fraktion des CEZ-Bodens in Roggengriin nachgewiesen
werden konnte. Im Fall der LN-Gruppe kann jedoch in Verbindung mit den Ergebnissen
der Aktivitédtskonzentrationen des Roggengriins, der Trend einer erhéhten Aufnahme
von Sr-90 erahnt werden.

Um zu unterstreichen, dass keine Verdnderung des TF nachgewiesen werden konnte,
folgt die Untersuchung auf eine Uberschneidung der Konfidenzgrenzen, @hnlich zu den
in der Betrachtung der Mittelwerte verwendeten Methoden. Die Grenzen werden dabei
iber Multiplikation von SEK und dem Quantil der studentischen t-Verteilung ¢, /s
(hier ~ 1.189) berechnet. Eine Uberschneidung liegt vor falls:
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Abb. 4.7: Darstellung der LN-, SC- und Ctrl-Gruppe. Schnittpunkt beidseitiger Kon-
fidenzintervalle zu erkennen. Beidseitige Konfidenzintervalle fiir o = 32%.
Anmerkungen zum Chi? der SC-Gruppe erfolgt am Ende dieses Kapitels.
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Abb. 4.8: Darstellung der Regressionen fiir die Aktivitdtsaufnahme von Sr-90 in Rog-
gengriin der LN- und Ctrl-Gruppe. Beidseitige Konfidenzintervalle fiir o =
32%.
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TFLy — SEI<LN : tl—a/2 = TFLN;unten } TFCtrl;oben = TFCtrl - SEKCtrl : tl—a/2 (39)

Dies ist, wie im Folgenden zu erkennen, der Fall:

1.67—0.26-1.189 = 1.36 ¥ 1.44 =1.17 — 0.23 - 1.189 (40)

Analog wurden in Abbildung die Transferfaktoren der Kontrollgruppe und der
SC-Gruppe aufgefithrt. Aufgrund der bereits erwédhnten Position der Geraden der SC-
Gruppe kann hier von einer Uberschneidung mit der Kontrollgruppe ausgegangen wer-
den. Fiir eine Bestétigung ergibt sich analog zu vorheriger Berechnung;:

TFsc — SEKSC : tl—a/2 = TFSC;unten } TFCtrl;oben =TFcom — SEKCtrl : tl—a/2 (41)
1.42 —0.05-1.189 =1.36 # 1.44 =1.17—0.23 - 1.189 (42)

-
o
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u  Ctrl
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68% Konfidenz
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[=-]

0 I 1 I I I I
0 1 2 3 4 5 6 7
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Abb. 4.9: Darstellung der Regressionen fiir die Aktivitdtsaufnahme von Sr-90 in Rog-
gengriin der SC- und Ctrl-Gruppe. Beidseitige Konfidenzintervalle fiir o =
32%.

Aufgrund der nachgewiesenen Uberschneidung kann daher auch fiir die SC-Pilzkultur
ein signifikanter Einfluss auf den Transfer von Sr-90 in Roggen fiir die bioverfiighare
Fraktion des untersuchten Bodens nicht nachgewiesen werden.

Zusammenfassend kann der Transferfaktor des Roggengriins aus der bioverfiigharen
Fraktion des CEZ-Bodens des Testfeldes als eine Grundgesamtheit iiber den Mittelwert
der 15 Proben angegeben werden als:
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T Froggengrin = 1.4 £ 0.4 (43)

Es sei anzumerken, dass die Summe der Fehlerquadrate fiir die Gerade der SC-Proben
unterhalb von 1 liegt. Aufgrund der Fehlerquellen dieser Arbeit und der Schwankungen
in biologischen Prozessen ist es unwahrscheinlich, dass die Unsicherheiten der SC-Gruppe
iiberschétzt wurden. Da die Daten fiir diese Arbeit erhoben wurden, ist es daher wahr-
scheinlich, dass die Werte diese Genauigkeit aufgrund der geringen Stichprobengréfie
zuféllig erreicht haben.

4.6 Abschatzung der effektiven Folgedosis, sowie der
Organfolgedosis durch Ingestion

Aus den Aktivitatskonzentrationen der Pflanzenproben wurden Abschéatzungen der Fol-
gedosen im Fall einer Ingestion, ausschliefllich durch Sr-90 der Pflanzen des Testfeldes
in der CEZ, hergeleitet. Die Berechnung der Folgedosen benétigt Kenntnis der auf-
genommenen Aktivitdt Ay, welche nach Gleichung 6] im Abschnitt iiber die mitt-
lere Verzehrsrate M, den Zeitraum des Verzehrs t, sowie der Aktivitdtskonzentration
des konsumierten Lebensmittels ap; bestimmt wurde. Im Rahmen einer konservativen
Abschétzung wurde angenommen, dass die gesamte Sr-90 Aktivitdt der untersuchten
Pflanzen aufgenommen wiirde (A = ays). Aktivitéitskonzentrationen der Proben befin-
den sich im Anhang in Tabelle fiir Kartoffelknollen und in fiir Roggengriin.

Laut Vogt und Vahlbruch |10, Tab.15.86] betrug die mittlere Verzehrsrate im Jahr
2016 von Kartoffeln 68.9 kg in Deutschland. Da der Verzehr von Roggengriin nicht rea-
litdtsnah ist, wurde angenommen, dass dieses als ausschliefliches Weide- und Futter-
mittel an Nutztiere verwendet wird. Die effektive Folgedosis ergibt sich dann aus Milch
und Milcherzeugnissen, sowie dem Fleischkonsum. Zu diesem Zweck kann aus Vogt und
Vahlbruch fiir die mittlere Verbrauchsrate entnommen werden, dass im Jahr 2016 durch-
schnittlich 89.9 kg Milch und Milcherzeugnisse und 59.8 kg Fleisch und Wurst konsumiert
wurden.

Im Fall der Milcherzeugnisse und des Fleisches muss an dieser Stelle ein Zwischen-
schritt durchgefiithrt werden, um zu bestimmen, welche Aktivitédtskonzentration aus dem
Roggengriin (Cp,) in die Produkte iibertragen wird. Dazu gibt die , Allgemeine Ver-
waltungsvorschrift zur Ermittlung der Exposition von Einzelpersonen der Bevolkerung
durch genehmigungs- oder anzeigebediirftige Tétigkeiten [40, G1.56] fiir die Aktivitatskonzentration
von Milch Cy; und Fleisch Cy an:

Crii = Cru - My - Tas (44)

Cr1 = Cru - My, - Ty (45)

Der Faktor My, entpricht der tiglichen Aufnahme von Futter in Kilogramm. Tabelle

3 im Anhang 3 von [40] benennt die tigliche Futtermenge mit 70 kgd~'. Die Transfer-

faktoren fiir die Aufnahme von Sr in Milch, bzw das Fleisch sind in [40, Anh.3,Tab.4]
mit Ty = T = 1 x 1073 d kg™! angegeben.
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Die effektiven Ingestionsdosen wurden geméfl Gleichung [5| berechnet, die in Abschnitt
2.5 aufgefiihrt ist. Da fiir Kartoffel und Roggengriin kein signifikanter Unterschied zwi-
schen den Pilzkulturgruppen und der Kontrollgruppe nachgewiesen werden konnte, wur-
de im Folgenden ein Mittelwert der Pflanzen mit den individuellen Standardabweichung
verwendet. Abbildung fithrt die effektiven Folgedosen auf, welche durch den Kon-
sum von Kartoffelknollen sowie durch Roggengriin als Futter fiir Viehbesténde indirekt
durch Milcherzeugnisse und Fleisch resultiert.

|[EZ2 0.94 (0.20) mSv
2000 - Y] 0.82 (0.26) mSv
RN 0.54 (0.17) mSv

1500

1mSv/a Grenzwert

1000

500

effektive Ingestionsfolgedosis [uSv]

Kartoffel Roggen (Milch) Roggen (Fleisch)

Abb. 4.10: Resultierende effektive Folgedosis durch den Konsum von Kartoffelknol-
len, sowie Milch- und Fleischerzeugnisse nach Verfiittern von Roggen-
griin an Viehbesténde. Uberschreiten des Grenzwertes fiir die allgemeine
Bevolkerung ist fiir Milcherzeugnisse durch Sr-90, sowie bei Kartoffelknol-
len im Rahmen der Unsicherheit nicht auszuschliefen.

Der Grenzwert der zusétzlichen effektiven Dosis, welche der allgemeine Bevolkerung
in Deutschland im Jahr exponiert sein darf, liegt laut Strahlenschutzverordnung bei
1000 uSv/a und wurde in der Abbildung in griin hervorgehoben. Eine Uberschreitung
kann fiir Milcherzeugnisse, sowie Kartoffelkonsum im Rahmen der Standardabweichung
erkannt werden. Der Konsum von Fleisch liefert iiber Sr-90 in der Berechnung der effek-
tiven Folgedosis keine Grenzwertiiberschreitung.

In Tabelle wurden die Organfolgedosen fiir dasselbe Szenario des Konsums durch
Pflanzen des Testfeldes aufgefiihrt. Der Grenzwert von 1.8 mSv a~! galt bis zum 30.12.18
in Deutschland fiir beruflich exponierte Personen aufgrund von Luft oder Abwasser fiir
die Aquivalentdosis der Knochenoberfléiche Tab.3.g]. Fiir die allgemeine Bevolkerung
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Organfolgedosis

Kartoffelknolle (11.0 £ 2.3) mSv
Roggen (Milchprodukte) | (9.1 +2.9) mSv
Roggen (Fleisch) (6.1 £2.0) mSv

Tab. 4.3: Organfolgedosis durch die Pflanzen des CEZ-Testfeldes.

EyNied. Ey.crz EgNied./ Eg.crz (%]
Kartoffelknolle | (0.217 £ 0.022) uSv | (940 £ 200) pSv 0.02
Roggen (Milch) (0.7+0.4) uSv (820 + 260) uSv 0.08
Roggen (Fleisch) | (0.44 £0.27) uSv | (540 £ 170) uSv 0.08

Tab. 4.4: Effektive Folgedosis in der Lebensmittelkette durch Fleisch und Milchpro-
dukten mit Roggengriin als Futterquelle, sowie Kartoffelknollen aufgrund von
Sr-90 im Boden Niedersachsens. Abweichungen von Ejnieq. Wurden iiber die
Differenz zum Maximalwert aus [43] abgeschétzt. Mit Nied. fiir Niedersach-
sen.

liegt aktuell kein Grenzwert vor. Eine Berechnung der Organfolgedosis fiir die Kartoffel,
sowie der Milch- und Fleischerzeugnisse durch Roggengriin als Futtermittel liefert die
in Tabelle aufgefithrten Werte. Eine Uberschreitung der bis 2019 giiltigen Grenzen
kann erkannt werden, sollten die Lebensmittel konsumiert werden, der Grenzwert galt
jedoch explizit fiir Luft und Abwasser, nicht den Verzehr. Daher wiirde aktuell keine
Grenzwertiiberschreitung der Organfolgedosis der Knochenoberfléche vorliegen.

Ein Vergleich der 50 Jahre Folgedosis durch Sr-90 kann iiber den Jahresbericht 2016
der Umweltradioaktivitdt und Strahlenbelastung [43] durchgefiihrt werden. Tabelle T
I1.35 zur radioaktiven Kontamination von Weideboden gibt im Mittel eine Sr-90 Akti-
vitit von 3.1 Bqkg™! in Niedersachsen in 2016 an und Tabelle T I1.36 1.1 Bqkg™! fiir
Ackerflichen. Der hypothetische Vergleich betrachtet, nach Report 472 |15] vergleichbare
Boden in Niedersachsen, mit dem Lehmboden des CEZ-Testfeldes. Mittels der in dieser
Arbeit bestimmten Transferfaktoren fiir Kartoffeln und der Aktivitidt der Ackerboden,
wird so die Dosis dort angebauter Kartoffelknollen abgeschétzt. Da zuvor angenommen
wurde, der Winterrogen wiirde als Futtermittel der Nutztiere verwendet, wird hier im
konservativen Sinn des Strahlenschutzes angenommen, der Roggen wachse auf den Wei-
deflachen. Folgende Tabelle fithrt die Ergebnisse auf:

Wie in der Tabelle [4.4] abzulesen, befinden sich die Folgedosen aufgrund von Sr-90
in den aufgefiihrten Lebensmitteln unterhalb von einem pSv. Das Verhéltnis der Dosis
durch Sr-90 von in Niedersachsen produzierten Lebensmitteln gegeniiber denen der CEZ,
wurde als < 0.1 % ermittelt.
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5 Fazit

Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine Reihe interessanter Ergebnisse zu Transferfakto-
ren von Sr-90 aus dem Projektboden der unmittelbaren Umgebung von Tschernobyl in
Kartoffeln und Roggen gewonnen.

In dieser Arbeit konnte gezeigt werden, dass fiir ein Signifikanzniveau von o = 32%,
basierend auf den SEK Werten einer linearen Regression, weder Leucoagaricus naucinus,
noch Schizophyllum commune einen nachweisbaren Einfluss auf den Transfer von Sr-90
aus den bioverfiigharen Fraktionen des Testfeldbodens in Kartoffelknollen haben. Die
Untersuchungen zeigen weiter, dass die Transferfaktoren der Knollen mit 0.119 £ 0.027
den TAEA-Literaturmittelwert fiir den Transfer aus dem Gesamtinventar bekréftigen. Bei
der Behandlung des Lehmbodens durch die Pilzkulturen kann daher keine Verédnderung
der Dosis durch Sr-90 aufgrund von Kartoffelknollen nachgewiesen werden. Die Berech-
nung der 50 Jahre Folgedosis durch den Jahresdurchschnittskonsum, von auf dem Test-
feld angebauten Kartoffelknollen, ergab (0.94 + 0.20) mSv.

Die Untersuchung der Bodenproben lieferte, neben der Bestimmung der im Fokus
stehenden Transferfaktoren, weitere interessante Ergebnisse zur Radiodkologie des Sr-90.
Die Reihen der Kartoffelproben haben in ihren bioverfiigbaren Fraktionen ca. (27 4+ 6) %
hohere Aktivitdtskonzentrationen, als die Reihen der Winterroggenproben. Im Rahmen
der Unsicherheit auf einem Konfidenzniveau von 68 % betrug die Unsicherheit der Sr-90
Aktivititskonzentrationen im Boden etwa 1 Bqg~. Die Priparationen der Proben verlief
ohne systematische Unterschiede, daher ist als Ursache eine Verdnderung an dieser Stelle
nicht zu erwarten. Weitere Griinde fiir diesen Unterschied konnten im Rahmen dieser
Arbeit nicht iiberpriift werden, seien hier allerdings kurz erwahnt.

Eine Moglichkeit umfasst einen saisonalen Unterschied aufgrund der verschiedenen
Erntemonate. Niederschlag, Temperatur und Luftdruck kénnten sich auf die Aktivitéats-
konzentration im Boden ausgewirkt haben. Laut der norwegischen Wetterseite ,time-
anddate.de® [44] hat es im Mai 2018 in Pripyat zwei Tage mit Gewitter, im September
desselben Jahres 6 Regentage gegeben, welche einen Einfluss auf besagte Eigenschaften
haben kénnten, um ein Beispiel zu nennen.

Ein weiterer moglicher Grund fiir die Variation in den Bodenproben wéren Wechselwir-
kungen zwischen den verschiedenen Wurzelgeflechten der Pflanzen und des Transports
des Strontiums im Erdreich. Fiir eine genauere Aussage an dieser Stelle sind Gesam-
tinventare der Bodenproben nétig, welche im Rahmen der in dieser Arbeit getétigten
Untersuchungen der Transferfaktorbestimmung nicht ermittelt wurden. Die dritte hier
erwahnenswerte Option fiir die Differenz liegt im Transfer in die Pflanzen selbst.

Der um einen Faktor von 8 bis 9 hohere Transferfaktor des Roggens konnte fiir die
beobachtete relative Abreicherung der Sr-90 Aktivitidtskonzentration in den zu Grunde
liegenden Bodenproben verantwortlich sein. Gegen diese Begriindung spricht, dass die
LN-Gruppe des Roggengriins in der Betrachtung der Mittelwerte eine signifikant hohere
Aktivitatskonzentration aufweist, dieser Unterschied bei den Bodenproben jedoch nicht
erkennbar ist. Fiir eine genauere Kontrolle sind gréflere Stichprobenumféinge notwendig.
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Im Rahmen dieser Arbeit konnten bei der Untersuchung der Roggenproben keine si-
gnifikanten Verédnderungen der Transferfaktoren beobachtet werden. Keine der beiden
Pilzkulturen hat, im Rahmen der Untersuchungen {iber die SEK-Werte, einen Anstieg
oder eine Abnahme der Aufnahme von Sr-90 aus der bioverfiigharen Fraktionen des
Projektbodens gezeigt. Der durchschnittliche Transferfaktor des Winterrogengriins wur-
de als 1.4 £ 0.4 bestimmt. Dieser liegt im Rahmen der Unsicherheiten im Bereich des
von der IAEA ausgegebenen Faktors fiir die Aufnahme von Sr aus dem Gesamtinventar
von Lehmboden in Getreidesténgel und Wurzeln [15]. Die zusétzliche 50 Jahre Folgedosis
wurde in dieser Arbeit aufgrund des Jahresdurchschnittskonsums von Milch und Fleisch
mit Roggengriin des Testfeldes als Futtermittel der Nutztiere mit (0.82 4 0.26) mSv bzw.
(0.54 £ 0.17) mSv abgeschétzt.

Fiir zukiinftige Untersuchungen der Sr-90 Aktivitdtskonzentration in Boden und Pflan-
zenproben sind an dieser Stelle ein paar Hinweise aufgefiihrt. Bei der chemischen Abtren-
nung von Sr hat sich herausgestellt, dass eine Pflanzenmasse von bis zu 10 g nach dem
Veraschen unproblematisch fiir die verwendeten 2 ml Cartridges der Sr-Resins ist. Zudem
ist diese Masse Pflanzenmaterials im Fall der untersuchten Proben vom CEZ-Testfeld
ausreichend aktiv fiir den Nachweis durch die LSC.

Die systematische Untersuchung der Fehlerquellen der Probenaufbereitung hat ge-
zeigt, dass die grofite Quelle in dieser Arbeit aus dem Quench resultiert. Diesen durch
eine Ausgleichsfunktion zu korrigieren, ist mit gewissen Unsicherheiten verbunden, wel-
che die Qualitdt der Messungen reduziert. Die zweitgrofite Fehlerquelle dieser Arbeit
erwies sich in der Bestimmung der Wiederfindungsrate. Begriindet werden kann dies
durch die Unsicherheit der Analysenwaage, der Unsicherheit durch die Geometrie bei
einer Aktivitdtsmessung, sowie der Unsicherheit der Bestimmung der Z#hlrate, welche
in die Ungenauigkeit der Wiederfindungsrate einflieSen.
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6 Ausblick

Einige zu untersuchende Fragestellungen im Rahmen dieser Arbeit bleiben offen. Dar-
unter der Transfer von Sr-90 in die Kartoffelpelle und das Roggenkorn. Beide Pflanzen-
bestandteile konnten nur in geringen Mengen geerntet werden. Die im Rahmen dieser
Arbeit ermittelten Ergebnisse fiir das Roggengriin sind in abgeschwéchter Form ebenfalls
fiir den Transferfaktor des Korns zu erwarten.

Es hat sich gezeigt, dass der Stichprobenumfang der Roggengruppen (N= 5) in An-
betracht der hohen Proben-Inhomogenitét relativ klein ausfiel. Fine Wiederholung des
Experiments mit groferer Probenzahl wire daher sinnvoll. Eine Verschiebung des Ern-
temonats von Mai auf Juni hédtte zudem Potential, die Kornmasse zu erhohen, um eine
vergleichbare Masse des Pflanzenmaterials gegeniiber dem Griin zu gewéhrleisten.

Ein signifikanter Unterschied der Sr-90 Aktivitidtskonzentration wurde in den Proben
der LN-Gruppe des Roggengriins zur Kontrollgruppe durch den Vergleich via SEM be-
obachtet. Dieses Ergebnis ist aufgrund der Vernachléssigung der Unsicherheiten durch
die Bestimmung der Mittelwerte, mit Vorsicht zu verwenden. Weitere Untersuchungen
sind zwingend notwendig, um einen méglichen Einfluss bekréftigen oder widerlegen zu
konnen. Der erhohte, wenn auch nicht signifikant grofiere, Transferfaktor der LN-Gruppe
des Roggengriins gegeniiber der Kontrollgruppe, liefert dahingehend einen Grund, diese
Ergebnisse durch eine Reproduktion zu bekriftigen.

Die mogliche Eigenschaft, den Transferfaktor des Winterroggens durch die Behand-
lung des Bodens mit der LN-Pilzkultur zu erhéhen, konnte sich fiir zukiinftige Arbeiten
als interessant erweisen. Ein Ansatz der Nutzung dieses Merkmals kénnte sich in der ge-
zielten Aufnahme von Sr-90 aus kontaminierten Boden zeigen (Remediation). Weiterhin
sollte der Stichprobenumfang zukiinftiger Untersuchungen auf wenigstens 30 Proben fiir
Pflanzen und Bodenproben zuziiglich einer ebenso grofien Kontrollgruppe erhcht wer-
den, um die statistische Aussagekraft zu erhohen. Fiir beide Pilzkulturen konnte gezeigt
werden, dass sie im Sinne eines Strahlenschutzvorhabens zur Nuklidfixierung von Sr-90
im Boden bei Anbau von Roggen und Kartoffeln ungeeignet sind. Es ist daher nicht
sinnvoll, weitere Untersuchungen zu diesem Zweck an den Kulturen durchzufiihren.

Die Unterschiede der bioverfiigharen Sr-90 Aktivitdtskonzentration der Bodenprobe
werfen Fragen auf, welche in zukiinftiger Forschung Beachtung finden sollten. Zur Un-
tersuchung auf einen moglichen saisonalen Effekt sei hier eine monatliche Untersuchung
von mehreren Bohrkernen auf die bioverfiighbare Sr-90 Aktivitdt in Bodenproben vor-
geschlagen. Aufgrund der Heterogenitit des CEZ-Bodens eigenen sich fiir diesen Zweck
moglicherweise andere homogener kontaminierte Gebiete, welche beispielsweise durch
Fallout mit Sr-90 kontaminiert wurden.

Die durchgefiihrte Untersuchung der Fehlerquellen hat den Quench als die gréfite
Unsicherheitsquelle identifiziert. Um diesen in zukiinftigen Untersuchungen zu redu-
zieren, ist besondere Umsicht bei den Prédparationsschritten notwendig. Zur Reduzie-
rung der Fluoreszenz innerhalb des Proben-Vials wurden die Proben fiir eine Stun-
de in der Dunkelkammer des Quantulus ruhen lassen. Weitere Ruhezeit konnte dieses
Quenching moglicherweise weiter senken. Die Winderfindungsrate, als zweitgrofite Feh-
lerquelle, konnte durch groflere Messzeiten der Standards und Proben préziser bestimmt
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werden. Mehrere Messungen zur Bestimmung der geometrischen Unsicherheit konnten
die Genauigkeit der Wiederfindungsrate weiter verbessern.

Abschlieflend wird empfohlen fiir die Angabe der Transferfaktoren die Methode der
Regressionen zu verwenden. Diese zeigte - gegeniiber der Bestimmung durch einen Mit-
telwert - den Vorteil, dass die ermittelten Messwerte iiber deren Unsicherheiten in der
Steigung und dem dazugehorenden SEK gewichtet wurden.
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7 Anhang

7.1 Einseitiger Hypothesentest

Aufgrund der Lage der Transferfaktoren innerhalb der Abbildung wurde ein einseiti-
ger Hypothesentests durchgefiihrt. Annahme dieses Tests war, dass LN einen grofleren
Transferfaktor als die Kontrollgruppe aufweist und daher nicht zur selben Grundge-
samtheit gehort. Diese Annahme ist allerdings aufgrund der hohen Unsicherheiten im
Rahmen dieser Arbeit als zweifelhaft anzusehen und wurde daher lediglich als Zusatz
durchgefiihrt.

Bei einem einseitigen Hypothesentest, wird statt £,_, /, fiir die Multiplikation der SEKSs
zur Bestimmung der links- und rechtsseitigen Konfidenzintervallgrenzen, der Wert ¢;_,,
verwendet. Die einseitigen Konfidenzintervallgrenzen wurden wie folgt berechnet:

TFin — SEKin - ti—a = TFLNunten (46)
TFCtrl - SEKCtrl : tl—a - TFCtrl;oben (47)
Die Grofle t;_, entspricht - mit Signifikanzniveau o = 32% und drei Freiheitsgraden

- etwa dem Wert 0.518. Die obere Grenze des Konfidenzintervalls der Kontrollgruppe
wurde hier als TF cg1.0nen bezeichnet, die untere Grenze der LN-Gruppe als TFix.unten-

-
o
1

m LN
y=1.67x (SEK 0.26)
|R-Quadrat 0.909

68% Konfidenz
u  Ctrl
y=1.17x (SEK 0.23)
R-Quadrat 0.865

68% Konfidenz

1t

-
N

-
N
1

Sr-90 in Roggengriin [Bqg/g]
o o
L\{

-
o
1

o T T T T T T
0 1 2 3 4 5 6

Bioverfiigbare Sr-90 Aktivitat im Boden [Bq/g]

~ -

Abb. 7.1: Einseitiger Hypothesentest mit o = 32% iiber den SEK. Die Konfidenzin-
tervalle wurden von Hand eingefiigt. Der Schnittpunkt mit dem Ursprung
wurde erzwungen. Test auf signifikanten Anstieg des TF in LN Proben.

Die berechneten Intervallsgrenzen entsprechen folgender Relation:

TFLN;unten =153>1.29 = TFCtrl;oben (48)
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7.2 Tabellen und Zusatzinformationen

In der Abbildung ist diese Relation als optisches Hilfmittel aufgefiihrt. Es ist zu
erkennen, dass fiir das Signifikanzniveau von a = 32% keine Schnittmenge der Kon-
fidenzintervalle des Transferfaktors der LN Gruppe mit dem Transferfaktor der Kon-
trollgruppe durch dieses Verfahren vorliegt. Ein signifikanter Anstieg der Aufnahme von
Sr-90 aus den bioverfiigbaren Fraktionen des Projektbodens in Roggengriin ldge damit
in dieser Verfahrensweise vor. Der relative Unterschied der Steigungen in Abbildung
entspriiche einem Anstieg von (43 + 19) % zugunsten der LN-Gruppe. Die Unsicherheit
wurde hier iiber eine Fehlerfortpflanzung des SEK-t;_, angegeben.

Standard Tag Aabgewogen [Bd] Tracer [cps] Eff. [%)]

Sr85-03pers | 28.06.2019 56.0+ 1.1 3.0813 £+ 0.0022 5.29+0.11
Sr85-03pers | 26.11.2019 11.15£0.22 0.611 4+ 0.008 5.27+0.12
Sr85-04pers | 10.02.2020 2067 £ 41 108.65792 £ 0.00004 | 5.26 £0.11

Tab. 7.1: Effizienzmessungen der Kalibrierstandards auf Detektor Nr.3 (Det.3) und
Detektor Nr.5 (Det.5). Agewogen entspricht der Aktivitét des Standards am
Messtag. Die Effizienz (Eff.) des Standards Sr85-03 wurde hier iiber die rela-

tive Abweichung zu Sr85-04 korrigiert.

Nummer | Tag HNO; Sr-85-03 [g] Sr-85/HNO; [g/g]

1 30.07.2019 15.68240 3.00030 £ 0.00001 | 0.1913164 4+ 0.000 000 6
2 09.09.2019 15.32510 3.00280 4+ 0.00001 | 0.195940 0 &£ 0.000 000 7
3 15.10.2019 15.27803 2.994 50 £ 0.00001 | 0.196 0004 4 0.000 000 7
Nummer | Tag HNO; Sr-85-04 [g] Sr-85/HNO3

4 21.02.2020 35.64931 0.09580 £+ 0.00001 | 0.002687 3 £ 0.000 000 3

Tab. 7.2: Angesetzte Zwischenverdiinnungen von Sr-85 fiir die Spikes der Pflanzen vor

dem Veraschen. Unsicherheit der HNO3 Spalte betragt £0.00001 g
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Kart.B. | m(Sr85-03) [g] | Aspikea [Bd] Apets [Bd] W %]
LNBulk 0.20213 417+ 0.4 11.7 £ 0.3 28.0 £ 1.0

LN2 0.01122 2.805 + 0.028 | 1.29 £0.04 | 46.0 £ 1.6
LN4 0.01089 2581 +£0.026 | 1.29 £0.04 | 50.0 £ 1.7
LN6 0.01062 2463 £0.025 | 1.09 £0.03 | 441+1.6
LNT7 0.20294 414+ 0.4 13.0 £ 0.3 314+ 1.1
LN8 0.01008 2.363 = 0.024 | 141 £0.04 | 59.8 £ 2.1
CtrlBulk 0.20162 411+ 04 11.9 £ 0.3 289 £ 1.0
Ctrl3 0.01061 2.951 4+ 0.030 | 0.555 £ 0.015 | 18.5 £ 0.6
Ctrl4 0.20191 416 + 0.4 170 £ 04 40.8 + 1.3
Ctrl5 0.20082 47.6 + 0.5 20.4 £ 0.6 429 £ 1.5
Ctrl8 0.20077 47.6 £ 0.5 155 £ 04 325 £ 1.1
Ctrl9 0.00980 2.249 4+ 0.023 | 0.835 £ 0.027 | 36.7 £ 14
SCBulk 0.20106 41.0 £ 0.4 859 +0.24 | 209 £ 0.7
SC1 0.01101 2812 £ 0.028 | 1.55 £0.04 | 55.0 £ 1.9
SC4 0.20052 47.5 + 0.5 15.0 £ 04 | 31.6 £01.1
SCH 0.20125 411+ 04 112+ 0.3 27.3 £0.9
SC7 0.01127 2878 £ 0.029 | 1.58 £0.04 | 55.1 £ 1.9
SC10 0.20079 47.6 &£ 0.5 141 +04 29.7 £ 1.0

Tab. 7.3: Gespiketen Masse m mit Industriestandard Sr85-03 der Kartoffelbodenproben
(Kart.B.). Agpikea entspricht der Aktivitét die sich aus der Masse des Tracers
ergibt, Apet 5 ist die Aktivitat bestimmt aus Detektor Nr.5. Unsicherheit der
Masse in 0.000 01 g. Wiederfindungsrate W ergibt sich aus den Aktivitdten A
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Kart. Kn. | m(Sr85-03) [g] | Verd. | Aspied [Bd] | Apet.s [Bd] W [%]

Ln Bulk 2.5391 3 40.5 £ 0.4 25+ 3 61.8 + 2.1
Ln 2 1.4954 1 349 £ 0.3 25 £ 3 71.2 £ 2.2
LN 4 3.140 23 | 412£04 24+ 3 58.5 £ 2.0
LN 6 2.5223 3 40.2 £ 0.4 26 + 3 63.5 £ 2.2
Ln 7 2.5468 3 40.6 £+ 0.4 26 + 3 63.7 £ 2.2
Ln 8 2.5398 3 40.5 £ 0.4 24 +£3 58.8 £ 2.0
Ctrl Bulk* 1.5396 1 54.6 + 0.5 | 16.7 = 0.7 | 30.6 = 1.4
Ctrl 3 2.0180 2 443 £ 04 29 + 4 65.6 + 2.1
Ctrl 47 1.5573 1 55.2+ 0.6 | 20.1 £ 0.8 | 36.4 = 1.7
Ctrl 5 2.0587 2 48.7 £ 0.5 27+ 3 55.1 £ 1.8
Ctrl 8 2.0496 2 45.0 £ 0.5 | 209 £ 2.7 | 46.3 £ 1.6
Ctrl 9 2.0179 2 44.3 £ 0.4 25+ 3 56.6 + 2.0
SC Bulk 2.0343 1 49.1 £ 0.5 29 + 4 59.5 £ 1.9
SC 1 2.4921 2 59.0 + 0.6 37+ 5 62.0 + 2.1
SC 4 2.0291 1 474 £ 0.5 31 +4 64.9 + 2.1
SC 5 1.8994 1 439 £ 04 26 £ 3 58.3 £ 1.9
SC 7 1.4568 1 33.7+£03 | 228 £ 2.8 | 67.8 £ 2.1
SC 10 1.9469 1 47.0 £ 0.5 31 +4 66.7 £ 2.3

Tab. 7.4: Gespiketen Masse m (£ 0.0001 g) mit Industriestandard Sr85-03 der Kartof-
felknollen (Kart. Kn.). Agpikea entspricht der Aktivitét die sich aus der Masse
des Verdiinnung (Tabelle (Ref Verdiinnung)) ergibt, Apes ist die Aktivitét
bestimmt aus Detektor Nr.5. Wiederfindungsrate W ergibt sich aus den Ak-
tivitdten A. Probe LN 4 enthélt 0.56 g von Verdiinnung 2, die Unsicherheit
durch verschiedene Verd. 0.001 g. Proben mit * wurden nicht ausgewertet und
mit einem nicht angegeben Detektor Nr.1 gemessen.
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Rog. B. | m(Sr85-03) [g] | Aspikea [Ba] | Apet.s [Bq] W (%]
LN 1 0.34731 19.86 + 0.20 | 17.55 + 0.22 | 88.4 £ 2.9
LN 5 0.34869 19.72 £ 0.20 | 11.6 £ 0.4 | 58.7 £ 2.0
LN 10 0.20094 7.33 £ 0.07 39+03 |528+19
LN 13 0.20077 7.25 + 0.07 53+ 04 | 72.7 £ 2.3
LN 17 0.54973 25,11 £0.25 | 21.8 £0.3 | 869 + 2.8
Ctrl 1 0.34692 19.84 + 0.20 | 12.17 £ 0.25 | 61.4 £ 2.1
Ctrl 5 0.35052 19.62 = 0.20 | 104 +0.4 | 53.1 £ 1.7
Ctrl 9 0.54796 25.03 £0.25 | 220+ 0.5 | 87.8 & 28
Ctrl 13 0.20061 7.32 + 0.07 56 £ 0.5 | 76.1 £ 2.5
Ctrl 17 0.34851 19.50 £ 0.20 | 151 4+£0.5 | 773 £2.5
SC 1 0.34922 19.75 £ 0.20 | 13.93 £ 0.14 | 70.5 £ 2.3
SC 5 0.34683 19.62 £ 0.20 | 8.83 £0.11 | 45.0 £ 14
SC 9 0.20187 721 £ 0.07 | 457 £ 0.13 | 63.3 £ 2.2
SC 13 0.20021 7.23 £ 0.07 | 4.68 &+ 0.13 | 64.7 £ 2.3
SC 17 0.54949 25.37 £0.25 | 19.71 £ 0.13 | 77.7 &+ 2.5

Tab. 7.5: Gespiketen Masse m ((£ 0.000 01 g))mit Industriestandard Sr85-03 der Rog-
genbodenproben (Rog.B.). Agied entspricht der Aktivitdt die sich aus der
Masse des Tracers ergibt, Ape.s ist die Aktivitdt bestimmt aus Detektor

Nr.5. Wiederfindungsrate W ergibt sich aus den Aktivitdten A

Rog. Pf. | m(Sr85-03) [g] | Aspikea [Ba] | Apets [Ba] | W [%]
LN 1 2.0281 83.6 £0.8 | 70.1 £ 1.5 | 83.8 £ 2.2
LN 5 2.0094 82.0 £ 0.8 | 69.8 £1.5 | 85.1=%26
LN 10 2.0252 63.9 £ 0.6 | 60.0 £ 1.5 | 93.9 £ 3.0
LN 13 1.9880 62.8 £ 0.6 | 39.8 £1.6 | 63.4 £ 2.0
LN 17 2.0088 81.1 £0.8 | 66.0 £ 1.5 | 81.4 £ 2.5
Ctrl 1 2.0377 83.1£0.8 | 722 £ 1.5 | 86.8 £ 2.5
Ctrl 5 1.9994 81.6 £ 0.8 | 70.6 £ 1.5 | 86.6 = 2.6
Ctrl 9 2.0125 81.2 £0.8 | 71.7 £ 1.4 | 88.3 £ 2.8
Ctrl 13 2.0180 63.7 £ 0.6 | 54.1 £ 1.5 | 85.0 &£ 2.7
Ctrl 17 2.0330 829 £ 0.8 | 67.1 £1.7 | 80.9 £ 2.5
SC 1 2.0214 825 £0.8 | 728 £ 1.3 | 88.2 &+ 2.6
SCH 2.0100 829 £ 0.8 | 71.0 £ 1.5 | 8.6 £ 2.5
SC9 2.0214 63.8 £0.6 | 58.6 £ 1.0 | 91.8 £ 2.9
SC 13 2.0277 64.0 £0.6 | 524 £ 1.3 | 81.8 £ 2.6
SC 17 2.0216 81.6 £ 0.8 | 69.0 £ 1.4 | 8.2 £ 24

Tab. 7.6: Gespiketen Masse m (£ 0.0001g) mit Industriestandard Sr85-04 des Rog-
gengriins (Rog. Pf.). Agikea entspricht der Aktivitét die sich aus der Masse
der Verdiinnung 4 (Tabelle (Ref Verdiinnungen)) ergibt, Apet s ist die Akti-
vitdt bestimmt aus Detektor Nr.3. Wiederfindungsrate W ergibt sich aus den
Aktivitdten A.
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(a) Kartoffel

I | Messzeit [s] | Tracer [cps] | Aspikea [Bd) | Apet. [Ba] | W [%]
LN 2 Preload 2514 1800.4 1.396 474 25.5 23.8
LN 2 LOAD 16 2485.8 0.000 37.1 0.0 0.0
LN 2 RINSE 1 27 2080.1 0.006 37.1 0.1 0.3
LN 2 RINSE 2 0 2438.8 -0.007 37.1 -0.1 -0.3
LN 2 ELUTE 2 | 24 2746.7 0.002 37.1 0.0 0.1
SC 7 Preload 2753 1800.5 1.522 46.2 27.8 60.2
SC 7 LOAD 22 1928.3 0.005 36.5 0.1 0.2
SC 7 RINSE 1 7 1801.3 -0.003 36.5 -0.1 -0.1
SC 7 RINSE 2 20 1819.0 0.004 36.5 0.1 0.2
SC7ELUTE 2 | 38 2293.0 0.010 36.5 0.2 0.5
(b) Roggen
LN 1 Gefiltert | 3493 1627.2 2.128 93.1 85.6 91.9
SC 1 Gefiltert 5014 2223.1 2.237 92.8 89.9 97.0
LN 5 Gefiltert | 5007 2278.0 2.180 92.2 87.6 95.0
SC 5 Gefiltert 5008 2407.4 2.062 92.2 82.9 89.9
Ctrl 1 Gefiltert | 5406 2432.7 2.204 93.5 88.6 94.8

Tab. 7.7: (a) Stichprobenmessungen der Widerfindungsrade W bei der chemischen Ab-
trennung von Sr bei Kartoffelproben, gemessen mit Detektor 5. Preload be-
zieht sich auf eine Messung direkt vor der Abtrennung. Arbeitsschritte ein-
schlielich der zusétzlichen in ELUTE 2 und ein Vergleich mit zeigten
nicht nennenswerte Verluste. Die Peakfldche ist in Spalte I angegeben. (b)
Messungen der Roggenproben mit dem Verwendeten Ofenprogramm nach
dem Filterprozess. Die Proben waren damit fiir die chemische Abtrennung
vorbereitet. Aufgrund der positien Verbesserung zur Kartoffelpréaparation im
Vergleich der gefilterten Roggenproben mit wurden keine Stichproben
der Zwischenschritte gemessen.
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Kartoffelboden Kartoffelknolle

Probe Y w T y* Y7 Y w T y* Y7
LN Bulk | 5.2 | 0.66 | 3.42 | 1.03|2.06 || 2.1 | 0.217 | 0.45 | 0.21 | 0.42
LN 2 13.1| 040 | 527 {098 | 1.97 || 3.2 | 0.157 | 0.50 | 0.19 | 0.38
LN 4 10.8 | 0.37 | 4.00 | 0.82 | 1.64 || 2.2 | 0.202 | 0.45 | 0.21 | 0.41
LN 6 7.3 | 042 | 3.05]0.75 | 1.51 | 2.0 | 0.207 | 0.42 | 0.20 | 0.40
LN 7 7.3 | 059 | 4.31]1.06 | 212 24 |0.217| 0.53 | 0.23 | 0.46
LN 8 11.0 | 031 | 3.3910.69 | 1.39 || 5.2 | 0.153 | 0.79 | 0.31 | 0.61
Ctrl Bulk | 6.9 | 0.64 | 4.44 | 1.14 | 2.29

Ctrl 3 3.7 1 1.00 | 3.66 | 1.30 | 2.62 | 2.1 | 0.212 | 0.44 | 0.20 | 0.41
Ctrl 4 8.7 104531395091 | 1.83

Ctrl 5 9.8 | 043 |[4.22 091|183 3.0 | 0.227 | 0.68 | 0.27 | 0.53
Ctrl 8 7.2 | 0.57 | 4.11]1.04 2081 1.8 |0.320| 0.57 | 0.29 | 0.58

Ctrl 9 10.7 | 0.50 | 5.40 | 1.10 | 2.20 || 2.0 | 0.238 | 0.48 | 0.23 | 0.46
SC Bulk | 4.8 | 0.88 | 4.21 | 1.27 | 2.54 || 3.3 | 0.200 | 0.66 | 0.24 | 0.49

SC 1 13.6 | 0.34 | 458 | 0.84 | 1.69| 2.1 |0.199 | 0.42 | 0.20 | 0.39
SC 4 7.0 | 0.59 | 4.08 | 1.04 | 2.09 || 2.3 | 0.231 | 0.54 | 0.24 | 0.48
SC 5 7.5 1 0.676 | 5.06 | 1.20 | 2.41 || 2.8 | 0.222 | 0.63 | 0.26 | 0.52
SC 7 179 ] 0.34 | 6.01 {096 | 1.93 || 2.9 | 0.212 | 0.63 | 0.25 | 0.50
SC 10 7.3 | 0.62 | 451 |1.12]224 | 3.6 | 0.206 | 0.74 | 0.26 | 0.53
Roggenboden Roggengriin
Probe Y w x y* Y Y w x y* Y7
LN 1 6.6 | 0.21 | 1.37 | 0.38 | 0.77 || 21.6 | 0.220 | 4.75 | 0.75 | 1.51
LN 5 13.0 | 0.31 | 4.08 | 0.78 | 1.57 || 54.1 | 0.165 | 8.93 | 1.55 | 3.11
LN 10 91 | 035 [ 3.19]0.71 | 1.43 | 37.5| 0.135 | 5.04 | 0.58 | 1.15

LN 13 15.5 1 0.254 | 3.94 | 0.67 | 1.35 || 9.4 | 0.893 | 8.40 | 1.85 | 3.70
LN 17 16.5 | 0.213 | 3.52 | 0.58 | 1.17 || 12.9 | 0.357 | 4.62 | 0.89 | 1.78
Ctrl 1 11.7] 0.30 | 3.53 | 0.71 | 1.41 || 38.5 | 0.144 | 5.55 | 0.81 | 1.63
Ctrl 5 14.0 | 0.348 | 4.87 | 0.88 | 1.77 || 23.9 | 0.157 | 3.76 | 0.62 | 1.25
Ctrl 9 10.2 | 0.210 | 2.15 | 0.45 | 0.91 || 19.2 | 0.166 | 3.18 | 0.49 | 0.97
Ctrl 13 9.2 | 0.24 | 2.25]0.50 | 1.00 || 18.7 | 0.282 | 5.28 | 0.85 | 1.70
Ctrl 17 16.6 | 0.24 | 3.97 | 0.69 | 1.39 || 24.6 | 0.170 | 4.18 | 0.69 | 1.38

SC 1 14.6 | 0.26 | 3.82 | 0.68 | 1.37 || 28.5 | 0.200 | 5.71 | 0.77 | 1.54
SCH 6.5 | 0.410 | 2.68 | 0.72 | 1.45 || 18.5 | 0.181 | 3.34 | 0.56 | 1.13
SC9 145 029 | 422 |0.77 | 1.54 || 33.0 | 0.194 | 6.42 | 0.76 | 1.52

SC 13 12.3 1 0.29 | 3.50 | 0.68 | 1.35 || 7.4 | 0.634 | 4.70 | 1.19 | 2.39
SC 17 13.5 1 0.238 | 3.21 | 0.60 | 1.20 || 23.8 | 0.196 | 4.66 | 0.68 | 1.35

Tab. 7.8: Erfassungsgrenze y* und Nachweisgrenze y# der Kartoffel- bzw. Roggen- und
zugehorigen Bodenproben. Die Zahlrate y [cps] wurde bereits Quenchkorri-
giert, der Umrechnungsfaktor w ist als Referenz angegeben. Das Inventar
hier z [Bq/g| ist in Ermangelung eines Literaturvergleichs fiir Umweltproben
nicht auf einen Messtag korrigiert als Referenzwert fiir die Nachweisgrenze
verwendet worden. Die Probe mit T ist knapp unterhalb der Nachweisgrenze,
aufgrund der Unsicherheiten wird sie jedoch als ausreichend betrachtet und
nicht verworfen.
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Kartoffelboden Kartoffelknolle

Probe Akt Konz [Bq/g] | Akt Konz [Bq/g]
LN Bulk 3.5 0.8 0.46 £+ 0.14
LN 2 5.3 + 1.0 0.51 +0.13
LN 4 4.0+ 0.8 0.46 + 0.13
LN 6 3.1 £0.6 0.43 £ 0.13
LN 7 4.4+ 0.9 0.54 + 0.15
LN 8 34407 0.80 £+ 0.27
Ctrl Bulk 4.5+ 0.9

Ctrl 3 3.6 £0.9 0.44 £+ 0.13
Ctrl 4 4.0 + 0.8

Ctrl 5 4.3 + 0.8 0.69 + 0.18
Ctrl 8 4.1 +0.9 0.58" 4+ 0.19
Ctrl 9 54+ 1.0 0.48 + 0.15
SC Bulk 4.3 + 0.9 0.66 + 0.17
SC 1 4.6 + 0.9 0.43 + 0.13
SC 4 4.1 +0.9 0.55 £ 0.16
SC 5 514+ 1.0 0.64 + 0.17
SC 7 6.1 + 1.1 0.63 + 0.17
SC 10 4.6 +£0.9 0.75 + 0.18

Tab. 7.9: Aufgefiihrt ist das Inventar der Kartoffelproben, sortiert nach ihrer Position
innerhalb der einzelnen Gruppen. Gruppen LN, Ctrl und SC. In gelb sind
Proben, die aufgrund von Problemen bei der Abtrennung stark herausstechen
und nicht gewertet werden konnen. Aktivitdten Normiert auf den 01.04.2019.
Die Kartoffelpflanze Ctrl 8 (mit ') ist unterhalb der Nachweisgrenze, wird
durch ihre Unsicherheit allerdings als Auswertbar betrachtet.
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Malte Bohsl Masterarbeit

22. September 2020

Gleichung: y = Intercept + Slope*x
35 1 Wert Fehler
Intercept -0,01441 0,0675
30 | Slope 0,67654 0,0031
X Intercept 0,02129 0,09971
r— 25 - Chi-Quadr Reduziert 0,02788
@ |r-quadrat 0,99983
©, 20
[}
7]
D 15 -
<
2
E 10 4 Gleichung: y = Intercept + B1*x + B2*x"2
w Wert Fehler
Intercept 0,02731 0,06933
54 B1 066074 0,012
B2 3,64535E-4 2,49608E-4
04
Chi-Quadr Reduziert 0,02442
R-Quadrat 0,99987
'5 T T T T T T
0 10 20 30 40 50
IST [Bq]

Abb. 7.2: Aufgefiihrt ist eine Kalibrationsgerade fiir

die Aktivitaten 0.1 Bq bis 49 Bq.

Fiir einen Linearitédtstest ist ein linearer und ein quadratischer Fit durch-
gefithrt worden. Werte zwischen 0 und 1 Bq sowie 4 und 50 Bq wurden ein-
zeln angesetzt. Aus Notwendigkeit wurden die Werte zu einer Kalibration

kombiniert.
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Malte Bohsl Masterarbeit 22. September 2020

Roggenboden Roggengriin

Probe | Akt Konz [Bq/g] | Akt Konz [Bq/g]
LN 1 144+ 0.3 49+ 1.0
LN 5 4.2 + 0.8 9+6
LN 10 3.3 0.6 5.2+ 1.0
LN 13 4.0 + 0.8 8.6 £ 1.7
LN 17 3.6 +£0.7 4.7+ 0.9
Ctrl 1 3.6 +£0.7 5.7+ 1.8
Ctrl 5 5.0 £ 0.9 39+1.0
Ctrl 9 22+04 3.3 +0.6
Ctrl 13 2.3 £ 0.5 5.4 £ 1.1
Ctrl 17 4.1 + 0.8 43+ 1.1
SC 1 3.9+ 0.8 5.9+ 1.2
SC 5 2.7+ 0.6 3.4 +0.7
SC9 4.3 + 0.8 6.6 +1.2
SC 13 3.6 +£0.7 4.8 + 1.0
SC 17 3.3 0.6 4.8 +£1.0

Tab. 7.10: Aufgefiihrt ist das Inventar der Roggenproben, sortiert nach ihrer Position
innerhalb der einzelnen Gruppen. Gruppen LN, Ctrl und SC. Die Unsi-
cherheiten beziehen sich dabei auf den Vertrauensbereich, ermittelt {iber
DIN38402. Aktivitdten Normiert auf den 01.04.2019.
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Malte Bohsl

Masterarbeit

22. September 2020

Position | TF zu Kartoffelkn. || Position | TF zu Roggengr.
LN Bulk 0.13 £+ 0.05 LN 1 3.5+ 1.1
LN 2 0.10 £+ 0.03 LN 5 22+14
LN 4 0.11 £ 0.04 LN 10 1.6 £ 04
LN 6 0.14 £+ 0.05 LN 13 21 £0.6
LN 7 0.12 £ 0.04 LN 17 1.3+ 04
LN 8 0.24 £+ 0.09
Ctrl 3 0.12 + 0.05 Ctrl 1 1.6 £ 0.6
Ctrl 5 0.16 £+ 0.05 Ctrl 5 0.78 £ 0.25
Ctrl 8 0.14 + 0.05 Ctrl 9 1.5+ 04
Ctrl 9 0.09 £+ 0.03 Ctrl 13 24 £ 0.7
Ctrl 17 1.1 +£0.3
SC Bulk 0.16 £ 0.05 SC 1 1.5+ 04
SC 1 0.09 £ 0.03 SCH 1.3+ 04
SC 4 0.13 £ 0.05 SC 9 1.5+ 04
SC 5 0.13 £ 0.04 SC 13 1.4+ 04
SC 7 0.10 £ 0.03 SC 17 1.5+ 04
SC 10 0.17 £ 0.05

Tab. 7.11: Transferfaktoren (TF), aufgeteilt in die Gruppen LN, Ctrl und SC. Auf der
linken Seite sind die Faktoren fiir den Transfer vom Boden in das Kartoffel-
knolle, Rechts vom Boden in das Roggengriin. Fehlerangaben iiber Gaufische
Fehlerfortpflanzung angegeben.
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101 ARC Dr,

St Louiz. MO 63146 LS. A

Ph. (314) 991-4545 or (BO0) 331-6661
Fax (314) 991-4652 or (800) 589-9925
Web: hitp://www.arc-inc.com

E-mail: arcinc{@arc-inc.com

American
Radiolabeled
Chemicals, Inc.

TECHNICAL DATA SHEET
ARX 0108 Strontium-85 as 85rCl.

SPECIFIC LOT DATA:

I3

Specific Activity \% qq mCi/mg

Lot Number:

Solvent: 0.5M HCl
Calibration Date: ___| l @ \ \
Concentration: | i 2% mCi/ml

Storage: Room Temperature

Contaminants 9.95E-2% Rb-84
4.81E-2% Rb-86

Half Life: 64.84 days

OCCUPATIONAL LIMITS:

Derived Air Concentration (DAC): 6 x 107 uCi/ml
Annual Limit on Intace (ALI): 2mCi

DECAY TABLES:

To use the decay tables, find the number of days in the top and left hand columns, then find the
corresponding decay factor.

Days After Calibration
0 1 2 3 & 5 ) 7 8 9
0 1.00 0.9894 | 09788 | 0.9684 | 0.9581 | 0.9480 | 0.9379 | 0.9279 | 0.9180 | 0.9083
10 0.8986 | 0.8891 | 0.8796 | 0.8703 | 08610 | 0.8518 | 0.8428 | 0.8388 | 0.8250 | 0.8162
20 0.8075 | 0.7989 | 0.7904 | 0.7820 | 0.5737 | 07655 | 0.7573 | 0.7493 | 0.7413 | 0.7334
30 0.7256 | 0.7179 | 0.7103 | 0.7027 | 0.6953 | 0.6879 | 0.6806 | 0.6733 | 0.6662 | 0.6591
40 0.6521 | 0.6451 | 0.6383 | 0.6315 | 0.6248 | 06181 | 0.6116 | 0.6051 | 0.5986 | 0.5923
30 0.5860 | 05797 | 0.5736 | 0.5675 | 05614 | 0.5555 | 0.5496 | 0.5437 | 0.5379 | 0.5322
20 0.5266 | 0.5210 | 0.5154 | 0.5099 | 0.5045 | 04991 | 0.4938 | 0.4886 | 0.4834 | 04783
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Sr-85 Verdiinnung

Inventar Nr.: xSr-85-03

Ansatz: 13.07.2017

Schraubglas: Hartmann Analytic (ARC)
chemische Zusammensetzung HCL 0,5|mol/L
der Tragerlosung

Losung in der Ampulle Idt. Kalibrierschein (m) 0,10531859|g
Aktivitat Itd. Kalibrierschein (a) 702630(|kBqg/g
Gesamtaktivitdt berechnet (a) 74000|kBq
Bezugszeitpunkt Idt. Kalibrierschein 07.07.2017

Flasche Deckel inkl. Verdiinnungsldsung (m) 358,774681|g
Flasche Deckel leer (m) 238,68(g
Verdiinnungslosung berechnet (m) 120,094681 |g
Gewichte sind ohne Edikett

Verdinnungslésung (m) 120,094681|g
Ampullenlosung (m) 0,10531859|g
Gesamtmasse Losung (m) 120,2|g

Aktivitat der Verdiinnung

615,641 |kBq/g

Verdinnungsfaktor:
chemische Zusammensetzung

entsprechend

HCl

100 pl

0,00087619
0,5

61,5640599

mol/L

kBq
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Physikalisch-Technische Bundesanstalt

nationales Metrologieinstitut

Kalibrierschein
Calibration Certificate

Gegenstand: Aktivitatsnormal
Object Activity standard
Hersteller: Physikalisch-Technische Bundesanstalt
Manufacturer: Fachbereich 6.1
Typ: Wassrige Losung in Glasampulle (AMOS)
Type: Agueous solution in glass ampoule (AMOS)
Kennnummer: 2019-1845
Seral No.:
Auftraggeber: Institut fir Radiodkologie
Customer- und Strahlenschutz (IRS)
Leibniz Universitat Hannover
Herrenhauser Str. 2
30418 Hannover
Anzahl der Seiten: 4
Mumber of pages:

Geschiftszeichen: PTB-6.11-296/17.2020

Reference No.:

Kalibrierzeichen: PTB-6.11-2019-1845
Calibration mark:

Ort der Kalibrierung: PTB Braunschweig
Locafion of calibration:

Datum der Kalibrierung:  28.01.2020

Date of calibration.
Braunschweig, 28.01.2020 Im Auftrag
On behalf of PTE
Siegel _ M {EZ ‘] g
e Seal - .
Dr. O. Nahle M. Ehlers

Kalibrierscheine ohne Unterschrift und Siegel haben keine Glltigkeit. Dieser Kalibrierschein darf nur unverandert weiterverbreitet
werden. Ausziige bedirfen der Genehmigung der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt. Die dargesteliten Ergebnisse beziehen
sich nur auf die kalibrierten Gegensténde.

Calibration Certificates without signature and seal are not valid. This Calibration Certificate may not be reproduced othier than in full
Extracts may be taken only with the permission of the Physikalisch-Technische Bundesanstalt. The presenled results relate only to
the items calibrated.




Seite 2 zum Kalibrierschein vom 28.01.2020, Kalibrierzeichen: PTB-6.11-2019-1845
Page 2 of the Calibration Certificate dated 28.01.2020, calibration mark: PTB-6.11-2019-1843

Gegenstand:
Object

Typ:
Type:

Kennnummer;
Serial No.:

Radionuklid:
Radionuclide:

Chemische Zusammensetzung

der wassrigen Losung:
Chemical composition of the
agueous solution:

Kalibrierverfahren:
Method of calibration:

Aktivitdtsnormal
Activity standard

Wassrige Losung in Glasampulle (AMOS)
Aqueous solution in glass ampoule (AMDS5)

2019-1845

Strontium-85

Strontium-85
HCI 0,1 mol/L
SrCla 30 mg/L

Die Lésung wurde durch definierte Mischung einer
Ausgangslosung bekannter spezifischer Aktivitat mit einem
Verdunnungsmittel hergestelit. Die spezifische Aktivitat der
verwendeten Ausgangslosung wurde durch Messung der
Photonenstrahlung mit einer 4n-lonisationskammer
bestimmt. Die  4=-lonisationskammer st  eine
Sekundarnormal-Messeinrichtung, kalibriert mit Aktivitats-
normalen der PTB.

Die spezifische Aktivitat dieses Aktivitatsnormals ergibt
sich aus der spezifischen Aktivitat und der Losungsmasse
der verwendeten Ausgangslésung und der Gesamtmasse
der durch Mischung hergesteliten Lésung.

Die Aktivitat dieses Aktivitdtsnormals ergibt sich aus
dessen spezifischer Aktivitat und Lésungsmasse.

Die Losungsmassen wurden durch Wagung bestimmt.

The solution was prepared by a defined mixture of a parent solution of knawn
specific activity (activily divided by mass of solution) and & carrier solution.
The specific achvity of the parent solution was determined by measuring its
photon radiation with a 4 ionization chamber. The 4x fonization chamber is &
secondary-standard measuring systam calibrated by means of activily standards
of PTB.

The specific activity of this activity standard foliows from the specific activity and
the mass of the applied parent solution and the tofal mass of the mixed solution.

The activity of this activity standard follows from its specific activity and the mass
of the sofution.

The masses of the solutions were determined by weighing.

This calibration certificate is written in German. In case of any confiict beiween the German language version and tfie Engiish transfation

of if, the German version shall prevail,

FTB | Physikalisch-Technische Bundesanstalt | Nationales Metrologieinstitut




Seite 3 zum Kalibrierschein vom 28.01.2020, Kalibrierzeichen: PTB-6.11-2018-1845
Page 3 of the Calibration Certificate dated 28.01.2020, calibration mark: PTB-6.11-2019-1845

Lésungsmasse:
Mass of solution:

Spezifische Aktivitat:
Specific activity:

Bezugszeitpunkt:
Reference dale.

Radioaktive Verunreinigungen:

Radipactive impurities:

Messunsicherheit:
Uncertainty of measuremeant;

Bemerkung:
Remark:

m = (2,0259  0,0017) g
a = (1075 £ 11) kBa/g

1. Februar 2020, 00:00 Uhr MEZ
00:00 CET on 1 February 2020

Die verwendete Ausgangslésung wurde mit einem
kalibrierten Halbleiterspektrometer auf gammastrahlende
radioaktive Verunreinigungen geprift. Dabei wurden
Rb-84 und Fe-58 mit folgenden Aktivitatsanteilen
nachgewiesen:

A(Rb-84)/A(Sr-85) = (2,59 + 0,16) - 10
A(Fe-59)/A(Sr-85) = (1,80 + 0,12) - 10

am Bezugszeitpunkt.

Die oben angegebene spezifische Aktivitdt bezieht sich
allein auf Sr-85.
The parent solution was checked for gamma-emitling radivactive impurities using

a calibrated semiconducior spectromeler. The following activity portions of Rb-84
and Fe-59 were detected:

A{Rb-84)/A(Sr-B5) = (2.59 +0.16) - 107
A(Fe-59)/4(Sr-85) = (1.80 £ 0.12) - 10°*

on the refersnce dafe.

The specific activity stated above refers fo 5r-85 only.

Angegeben ist die erweiterte Messunsicherheit, die sich
aus der Standardmessunsicherheit durch Muitiplikation mit
dem Erweiterungsfaktor k=2 ergibt. Sie wurde geman
dem ,Guide to the Expression of Uncertainty in
Measurement (GUM)" ermittelt. Der Wert der Messgrolie
liegt dann im Regelfall mit einer Wahrscheinlichkeit von
annahernd 95 % im zugeordneten Uberdeckungsintervall.

The uncertainty stated is the expanded measurement uncertainly oblained by
mulliplying the standard measurement uncerfainly by the coversge faclor k= 2.
it has been determined in accordance with the “Guide to the Expression of
Uncertainty in Measurement (GUM)". The value of the measurand then normally
fies, with a probability of approximately 95 %, within the affribufed coverage
frterval

Es wird empfohlen, fir Umrechnungen der Aktivitat auf
einen anderen Bezugszeitpunkt die Halbwertszeit
T2 (Sr-85) = (64,850 + 0,014) Tage zu verwenden. Diese
wurde in M-M. Bé et al, Table of radionuclides,
Monographie BIPM-5, vol. 1, Bureau International des
Poids et Mesures, Pavillon de Breteuil, F-92310 Sevres,
France, 2004, ISBN 92-822-2206-3 veroffentlicht.

For calculating the activity at a different reference date it is recormmended (o use
the half-life Ti»{5r-85) = (64.850 + 0.014) days. It was published in M.-M. Bé el
al., Table of radionuclides, Monographie BIPM-5, vol. 1, Bureau Infernational des
Poids ef Mesures, Pavillon de Breleuill, F-82310 Sévres, France, 2004,
15BN 92-822-2206-3.

This calibration certificate (s wrilten in German. In case of any conflict between the Germean language version and the English transiation

of it, the German version shall prevail,

FTB | Physikalisch-Technische Bundesanstalt | Nationales Metrologieinstitut




Seite 4 zum Kalibrierschein vom 28.01.2020, Kalibrierzeichen: PTB-6.11-2019-1845
Page 4 of the Calibration Certificate dated 28.01.2020, calibration mark: PT8-6.11-2019-1845

Die Physikalisch-Technische Bundesanstalt (PTB) in Braunschweig und Berlin ist das
nationale Metrologieinstitut und die technische Oberbehérde der Bundesrepublik Deutschland flr das
Messwesen. Die PTB gehort zum Geschéftsbereich des Bundesministeriums fur Wirtschaft und
Energie. Sie erfillt die Anforderungen an Kalibrier- und Pruflaboratorien auf der Grundlage der
DIN EN ISO/IEC 17025.

7entrale Aufgabe der PTB ist es, die gesetzlichen Einheiten in Ubereinstimmung mit dem
Internationalen Einheitensystem (SI) darzustellen, zu bewahren und weiterzugeben. Die PTB steht
damit an oberster Stelle der metrologischen Hierarchie in Deutschland. Die Kalibrierscheine der PTB
dokumentieren eine auf nationale Normale rickgefihrte Kalibrierung.

Dieser Ergebnisbericht ist in Ubereinstimmung mit den Kalibrier- und Messmadglichkeiten (CMCs), wie
sie im Anhang C des gegenseitigen Abkommens (MRA) des Internationalen Komitees fur MaRe und
Gewichte enthalten sind. Im Rahmen des MRA wird die Gilltigkeit der Ergebnisberichte von allen
teiinehmenden Instituten fur die im Anhang C spezifizieten MessgroBen, Messbereiche und
Messunsicherheiten gegenseitig anerkannt (néhere Informationen unter http://www bipm.org).

Diese Aussage und das CIPM-MRA-Logo beziehen sich nur auf die Messergebnisse in diesem
Kalibrierschein.

i

CIPM MRA

The Physikalisch-Technische Bundesanstalt (PTB) in Braunschweig and Beriin is the
National Metrology Institute and the supreme technical authority of the Federal Republic of Germany
for metrology. The PTB comes under the auspices of the Federal Ministry of Economics and Energy.
It meets the requirements for calibration and testing laboratories as defined in DIN EN ISO/IEC 17025.

The central task of PTB is to realize, to maintain and to disseminate the legal units in compliance with
the International System of Units (Sl). PTB thus is at the top of the metrological hierarchy in Germany.
The calibration certificates issued by PTB document a calibration traceable to national measurement
Standards.

This certificate is consistent with the Calibration and Measurement Capabilities (CMCs) that are
included in Appendix C of the Mutual Recognition Arrangement (MRA) drawn up by the International
Committee for Weights and Measures (CIPM). Under the MRA, all participating institutes recognize
the validity of each other's calibration and measurement certificates for the quantities, ranges and
measurement uncertainties specified in Appendix C (for details, see hitp:/iwww.bipm.org).

The CIPM MRA Logo and this statement attest only to the measurement component of the certificate.

Physikalisch-Technische Bundesanstalt

Bundesallee 100 Abbestralte 2-12
38116 Bra unschweig 10587 Berlin
DEUTSCHLAND DEUTSCHLAND

PTE | Physikalisch-Technische Bundesanstalt | Nationales Metrologieinstitut
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Physikalisch-Technische Bundesanstalt

Braunschweig und Berlin

Empfinger: Absender:

Institut fiir Radiotkologie PTE, Arbeitsgruppe 8.11 Aldivitatseinheit

und Strahlenschutz {IRS) Bundesallee 100,  D-38116 Braunschweig

Leibniz Universitat Hannover

Herrenhduser Str. 2 Geschaftszeichen: £.11-296/17.19
' Sachbearbeiter: Frau Ehlers

30419 Hannover Telefon: 0531-582-6315

Telefax: 0531-592-6305
Bezug: Bestellung Braunschweig, 04.02.2020

Cr. Stefanf Bister

Beférderungspapier zum Transport radicaktiver Stoffe
auf der Stralle

Verpackung: 1 Karton Masse: 2 kg

Inhalt: 1 Aktivitatsnormal als Losung in einer Glasampulle zu 2 g
Sr-85 (2019-1845) Aktivitat 2,2 MBg

UN 2915, Radioakiive Stoffe. Ty A-Versandstuck, 7, (E] ADR.
Radionuklid{e): Sr-85

Phys fchem. Zustand: Flussig / Lésung

Alktivitat: 2.2 MBg
Kategorie: Il-gelb
Transportkennzahl: 01

Bescndere Mallnahmean gemal Akschnitt 5.4 1.2 .5 2 ADR sind nicht erforderlich.

Trans-o-flex Lieferservice

hat die Sendung am .............
in einem duBerlich emwandfrelem
Zustand libernommen. Ausgeschrieben:

Unterschrift: ......c.ccoceeiiiiccniinnnncrnns Verpackt:
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Braunschweig und Berlin
Nationales Metrologieinstitut
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Kalibrierschein
Calibration Certificate

Gegenstand: Aktivitatsnormal
Object: Activity standard
Hersteller: Physikalisch-Technische Bundesanstalt
Manufacturer: Fachbereich 6.1
Typ: Wassrige Ldsung in Glasampulle (AM)
Type: Aqueous solution in glass ampoule (AM)
Kenn-Nummer: 2005-1704
Serial No.:
Auftraggeber: Institut fir Radiodkologie
Applicant: und Strahlenschutz

Herrenhauser Stralle 2

30149 Hannover

Anzahl der Seiten: 4
Number of pages:
Geschéaftszeichen: PTB-6.11-277/24.2015

Reference No.:

Kalibrierzeichen: PTB-6.11-2005-1704

Calibration mark:

Datum der Kalibrierung: 21.07.2015

Date of calibration:

Im Auftrag Braunschweig, 21.07.2015 Im Auftrag
On behalf of PTB On behalf of PTB

AZEUHA
_/, ‘.L\__k .\.ﬂl_‘{'_,

5 3

: S T )

Siegel ¥ A\ &) 2

Seal = e —A )

M. Ehlers

Dr. O. Nahle

Kalibrierscheine ohne Unterschrift und Siegel haben keine Gultigkeit. Dieser Kalibrierschein darf nur unveréndert weiterverbreitet
werden. Auszige bedtrfen der Genehmigung der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt.

Calibration certificates without signature and seal are not valid. This calibration certificate may not be reproduced other than in full.
Extracts may be taken only with the permission of the Physikalisch-Technische Bundesanstalt.



Physikalisch-Technische Bundesanstalt
Braunschweig und Berlin
Nationales Metrologieinstitut

Seite 2 zum Kalibrierschein vom 21.07.2015, Kalibrierzeichen: PTB-6.11-2005-1704
Page 2 of calibration cerfificate of 21.07.2015, calibration mark: PTB-6.11-2005-1704

Gegenstand:
Object:

Typ:
Type:

Kenn-Nummer:
Serial number:

Radionuklid:

Radionuclide:

Chemische Zusammensetzung

der wassrigen Losung:
Chemical composition of the
aqueous solufion:

Kalibrierverfahren:

Method of calibration:
CHNIG
R LY of
D ey A\
[- :{'/,.7 A b
'_,‘/. - '.L
N\ :,' "3

Aktivitatsnormal ; .-
Activity standard ‘
Wassrige Lésung in Glasampulle (AM)

Aqueous solution in glass ampoule (AM)

2005-1704

Strontium-90
Strontium-90

HCI 0,1 mol/L
SrCl; 30 mg/L
YCls 30 mg/L

Die Loésung wurde durch definierte Mischung einer
Ausgangslésung bekannter spezifischer Aktivitat mit
einem Verdunnungsmittel hergestelit. Die spezifische
Aktivitat der verwendeten Ausgangslésung wurde mit
einem Flussigszintillations-Spektrometer nach der
CIEMAT/NIST-Methode mit H-3 als Tracer bestimmt.
Das Messverfahren wurde in Metrologia 44 (2007),
S36-S52 beschrieben.

Die spezifische Aktivitat dieses Aktivitdtsnormals er-
gibt sich aus der spezifischen Aktivitdt und der L&-
sungsmasse der verwendeten Ausgangslésung und
der Gesamtmasse der durch Mischung hergestellten
Ldsung.

Die Aktivitdt dieses Aktivitdtsnormals ergibt sich aus
dessen spezifischer Aktivitat und Lésungsmasse.

Die Ldsungsmassen wurden durch Wagung be-
stimmt.

The solution was prepared by a defined mixture of a parent solution of
known specific activity (activity divided by mass of solution) and a
carrier solution. The specific activity of the parent solution was
determined by means of a liquid scintillation spectrometer by the
CIEMAT/NIST method, using H-3 as fracer. The measurement
procedure was described in Metrologia 44 (2007), S36-S52.

The specific activity of this activity standard follows from the specific
activity and the mass of the applied parent solution and the total mass
of the mixed solution.

The activity of this activity standard follows from its specific activity and
the mass of the solution.

The masses of the solution were determined by weighing.

This calibration certificate is written in German. In case of any confiict between the German language version and the English translation

of it, the German version shall prevail.
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Lésungsmasse:
Mass of solution:

Spezifische Aktivitat:
Specific activity:

Bezugszeitpunkt:
Reference date:

Messunsicherheit:
Uncertainty of measurement:

Bemerkung:
Remark:

m=(2,0278 £ 0,0017) g
a= (329 + 5) kBqg/g

1. Juli 2015, 00:00 Uhr MEZ
00:00 CET on 1 July 2015

Angegeben ist die erweiterte Messunsicherheit, die
sich aus der Standardmessunsicherheit durch Multi-
plikation mit dem Erweiterungsfaktor k = 2 ergibt. Sie
wurde gemal dem ,Guide to the Expression of
Uncertainty in Measurement (GUM)" ermittelt. Der
Wert der Messgré3e liegt dann im Regelfall mit einer
Wahrscheinlichkeit von annéhernd 95 % im zugeord-
neten Uberdeckungsintervall.

The uncertainly stated is the expanded measurement uncertainty
obtained by multiplying the standard measurement uncertainty by the
coverage factor k = 2. It has been determined in accordance with the
"Guide to the Expression of Uncertainty in Measurement (GUM)". The

value of the measurand then normally lies, with a probability of
approximately 95 %, within the attributed coverage interval.

Die spezifische Aktivitdt bezieht sich allein auf Sr-90.
Y-90 befindet sich im radioaktiven Gleichgewicht mit
Sr-90.

The activity divided by mass (specific activity) refers to Sr-90 only.
Y-90 is in radioactive equilibrium with Sr-90.

This calibration certificate is written in German. In case of any confiict between the German language version and the English translation

of it, the German version shall prevail.
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Die Physikalisch-Technische Bundesanstalt (PTB) in Braunschweig und Berlin
ist das nationale Metrologieinstitut und die technische Oberbehérde der Bundesrepublik
Deutschland fur das Messwesen. Die PTB gehért zum Geschéftsbereich des
Bundesministeriums fiir Wirtschaft und Energie. Sie erfillt die Anforderungen an Kalibrier-
und Priflaboratorien auf der Grundlage der DIN EN ISO/IEC 17025.

Zentrale Aufgabe der PTB ist es, die gesetzlichen Einheiten in Ubereinstimmung mit dem
Internationalen Einheitensystem (Sl) darzustellen, zu bewahren und weiterzugeben. Die
PTB steht damit an oberster Stelle der metrologischen Hierarchie in Deutschland.
Die Kalibrierscheine der PTB dokumentieren eine auf nationale Normale rlickgefuhrte
Kalibrierung.

Dieser Ergebnisbericht ist in Ubereinstimmung mit den Kalibrier- und Messmdglichkeiten
(CMCs), wie sie im Anhang C des gegenseitigen Abkommens (MRA) des Internationalen
Komitees fir MaRe und Gewichte enthalten sind. Im Rahmen des MRA wird die Gilltigkeit
der Ergebnisberichte von allen teilnehmenden Instituten fur die im Anhang C spezifizierten
MessgréfRen, Messbereiche und Messunsicherheiten gegenseitig anerkannt (ndhere
Informationen unter hitp://www.bipm.org).

The Physikalisch-Technische Bundesanstalt (PTB) in Braunschweig and Berlin
is the National Metrology Institute and the supreme technical authority of the Federal
Republic of Germany for metrology. The PTB comes under the auspices of the Federal
Ministry of Economics and Energy. It meets the requirements for calibration and testing
laboratories as defined in DIN EN ISO/IEC 17025.

The central task of PTB is to realize, to maintain and to disseminate the legal units in
compliance with the International System of Units (SI). PTB thus is at the top of the
metrological hierarchy in Germany. The calibration certificates issued by PTB document a
calibration traceable to national measurement standards.

This certificate is consistent with the Calibration and Measurement Capabilities (CMCs) that
are included in Appendix C of the Mutual Recognition Arrangement (MRA) drawn up by the
International Committee for Weights and Measures (CIPM). Under the MRA, all participating
institutes recognize the validity of each other’s calibration and measurement certificates for
the quantities, ranges and measurement uncertainties specified in Appendix C (for details,
see http:.//www.bipm.org).

Physikalisch-Technische Bundesanstalt

Bundesallee 100 Abbestralle 2-12
38116 Braunschweig 10587 Berlin

DEUTSCHLAND DEUTSCHLAND



Physikalisch-Technische Bundesanstalt

Braunschweig und Berlin

Empfohlene Radionukliddaten
Stand: 01.01.2010
Radionuklid: Sr-90 und Y-90 im radioaktiven Gleichgewicht
Halbwertszeit: Ty (Sr-90) = 1,0523(35)-10* Tage [28,81(10) Jahre]

Ty (Y-90) =2,6689(9) Tage

Betastrahlen-Energien Emax und E und —Emissionswahrscheinlichkeit p:

Strahlungs- o i E Pp

typ _ in keV in keV

By~  Sr-90 546(2) 196(1) 1,0

B Y-90 532,2(25) 188(1) 0,00016(7)
B~ Y-90 2283,9(25) 939(1) 0,99984(7)

Messunsicherheiten:

Die Ziffern in Klammern hinter dem Zahlenwert einer MessgréRe geben die Messun-
sicherheit in der(n) letzten Stelle(n) des Zahlenwertes an. Die Messunsicherheiten
entsprechen der einfachen Standardabweichung.

Literatur:

Schétzig, U. und Schrader, H.:

Halbwertszeiten und Photonen-Emissionswahrscheinlichkeiten von h&ufig ver-
wendeten Radionukliden; PTB-Bericht PTB-Ra-16/5, Braunschweig 1998, ISBN
3-89701-279-0

Lagoutine, F., Coursol, N. und Legrand, J.:
Table de radionucléides; LMRI, F-91193 Gif-sur-Yvette  1982-1987,
ISBN 2-7272-0078-1

Kossert, K. und Schrader, H.:
Applied Radiation and Isotopes 60 (2004), 741-749

1111-00\DB_SR90.DOCX Seite 1 von 1 Seiten
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Physikalisch-Technische Bundesanstalt

Braunschweig und Berlin

Empfénger: Absender:

Institut fiir Radiodkologie PTB, Arbeitsgruppe 6.11 Aktivitatseinheit

und Strahlenschutz Bundesallee 100, D-38116 Braunschweig

(ehemals: Zentrum f. Strahlenschutz |

und Radiodkologie) Geschéftszeichen: 6.11-277/24.15

Herrenh&iuser Strafe 2 Sachbearbeiter: Frau Ehlers
Telefon: 0531-592-6315

30419 Hannover Telefax: 0531-592-6305

Bezug:  Mail Frau Erb-Bunnenberg Braunschweig, 22.07.2015

vom 20.07.2015

Beférderungspapier zum Transport radioaktiver Stoffe
auf der StraRe

Verpackung: 1 Karton Masse: ........ 4 ...... kg

Inhait: 1 Aktivitatsnormal Sr-90 (2005-1704)
als Lésung in einer Glasampulle zu 2 g
Gesamtaktiviat: 668 kBq

UN 2910, Radioaktive Stoffe, freigestelltes Versandstiick,
begrenzte Stoffmenge, 7. (E) ADR.

TNT Lieferservice

/
hat die Sendung am ZZlZOO

Ubernommen. Ausgeschrieben: .../ ...

Unterschrift: ......................... Verpackt: /..
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